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I. Einleitung

Die KTG-Fachgruppen "Chemie und Entsorgung" und "Brennelemente"
sowie das Kernforschungszentrum Karlsruhe haben gemeinsam zu
dieser zweit#gigen Fachtagung "Fortgeschrittene LWR-Brennelemen-

te: Technik und Wiederaufarbeitung" eingeladen.

Aus dem Kreise unserer Fachkollegen der Brennelementauslegung,
der Brennelementfertigung, der EVU und der Wiederaufarbeitung
wurde der Wunsch an beide Fachgruppen herangetragen, in einer
gemeinsamen Diskussionsveranstaltung die fachilibergreifenden Fra-
gen zur Entwicklung und Wiederaufarbeitung fortgeschrittener
Brennelemente zu behandeln. Der Zusammenhang zwischen den Gege-
benheiten heutiger Brennelemente und den Mdglichkeiten der Wie-
deraufarbeitung wurde auf kerntechnischen Tagungen bisher wenig
behandelt. Um der Interdependenz der Themen beider Fachgruppen
Rechnung zu tragen, sind die Vortrige aus beiden Bereichen ge-

mischt worden.

Die Veranstaltung bot durch lebhafte Diskussion Gelegenheit zu
einem Gedankenaustausch zwischen den Fachleuten der verschiede-

nen Stufen des Brennstoffkreislaufs.

Die Beteiliqgung von rd. 180 Interessenten, davon 70 aus dem Be-
reich KfK, das an den meisten Stufen des Brennstoffkreislaufs
F+E-m&Big engagiert ist, wurde von den Organisatoren der Tagung

dankbar vermerkt.

Daher freut es uns, daB es auch gelungen ist, die Vortrége flir

diesen KfK-Bericht von den Autoren zur Verfiigung gestellt zu be-
kommen und somit fiir alle Teilnehmer die MO6glichkeit des Nachle-
sens der Beitrédge zu ermdglichen. Den Tagungsteilnehmern werden
wir diese Verdffentlichung im Rahmen ihres Teilnahmebeitrags zu-

Senden.




Im Namen des Organisationskomittees

R. Kroebel
K.H. Neeb
B. Wigger

/7 /2 LT

(R. Kroebel)
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Vortragsmanuskript zur KTG-Tagung:
Fortgeschrittene LWR-Brennelemente, Technik und Wiederaufarbeitung
am 17. und 18.11.1988

Titel:
Entsorgung fiir fortgeschrittene LWR-Brennelemente:
Vorstellungen und Zuginge

W.S5toll, Siemens

Kernreaktorbrennelemente sind ihrer Natur nach schon ein sehr gegensdtzliches
Produkt: Alle in ihnen entstehende Wiarme sollen sie mdglichst ungehindert an
das Kihlmittel abgeben. Spaltstoffe und Spaltprodukte sollen sie so perfekt
als irgend moglich zuriickhalten. (
Was den Brennstoffkreislauf angeht, sollen sie ihre Funktion im Kernkraftwerk
bis zum vollen Abbrand, das sind im Mittel 4 Jahre, klaglos erfiillen, dann
noch einige Jahre (bei uns sollen es 7 sein) in Abklingbecken unkorrodiert
verweilen - dann aber sollen sie sich in schwdchstmoéglicher Sdure rasch und
rickstandsfrei auflésen, um ihre Wertstoffe unbehindert freizugeben.

Insgesamt soll die Vielfalt dieser Ziele auch noch kostengiinstig, d. h. wirt-
schaftlich optimiert, erreicht werden.

Welches wirtschaftliche Gewicht dabei die einzelnen Stationen im Brennstoff-
kreislauf haben, zeigt das erste Bild. Hier sind Trennleistungen mehr che-
misch-physikalischer Natur von Veredelungs- und Formgebungsleistungen mehr
mechanisch-konstitutiver Natur getrennt aufgefiihrt.

Noch vor 15 Jahren hdtten im Kostenbild die konstitutiven Leistungen das mehr-
fache an Gewicht gehabt. Es war nicht nur teurer und mehr von Kenntnisvorbe-
halten umworben, Brennelemente herzustellen. Auch die Aufarbeitung war als
willkommene Kapazitdtsauslastung bestehender Anlagen zu Preisen zu haben, die
mit echten Kosten wenig gemein hatten. Auch war es bis zur Mitte der 70er Jah-
re nicht verboten, dber FluBsdure als lgsungsverbessernden Zusatz zur Sal-
petersdure bei der Wiederaufarbeitung laut nachzudenken. Unter anderem war sie
Bedingung fir das Lsen Thoriumoxid-haltiger Hochtemperaturbrennstoffe, d. h.,
das ist sie noch immer, nur der Ehrgeiz zur Aufarbeitung solcher Elemente ist
stark abgeflaut.
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Die wirtschaftlichen Randbedingungen fiir verschiedene Stationen des Brenn-
stoffkreislaufs haben sich teilweise dramatisch verdndert. Ein Bild der
historischen Uranpreisverdnderung soll das illustrieren (Bild 2). Vor allem
das sogenannte hintere Ende des Brennstoffkreislaufs, eine etwas widersprich-
liche Wortschépfung, wurde sehr viel teurer, was sich auf die Brennstoffkreis-
lauf-Kosten (Bild 3) insgesamt verteuernd auswirkte.

Da liegt es nahe, den Divisor der Gleichung, den in einem Zyklus erreichbaren
Abbrand zu vergroBern (Bild 4). Da die thermischen Wirkungsgrade der LWR
dhnlich liegen, kommt das auf die Frage heraus, wieviel g Spaltstoff in einem
Durchgang pro Gewichtseinheit Brennelement gespalten werden koénnen. Die
bestimmenden GroBen sind aus der Reaktorphysik weithin frei wdhlbar: Wieviel
Anfangsanreicherung kann im Gegenzug zu abbrennbaren Neutronenabsorbern
untergebracht werden und wieweit darf man Void-Koeffizienten der Reaktivitdt
zugunsten hGherer Konversionsfaktoren senken? (Letzterer Entwicklungsschritt
ist gegenwdrtig allerdings nur schwer durchsetzbar.)

In beiden Zielrichtungen fiihrt das zur VergroBerung der Abbrandziele: Im
ersten bis zum 55.000 MWd th/t, im zweiten eher um die 75.000 MWd th/t.

Die Grenzen solcher Entwicklung liegen fast ausschlieRlich bei den Material-
fragen, zundchst des Brennstoffs, dann aber vor allem der Hille.

Wahrend man sich Zraloy-Hillrohre mit einem jodfreundlichen Liner bei 50.000
MWD/t noch vorstellen kann, diirften Hochkonverter auf Stahlhiillrohre angewie-
sen sein - was ja mit Riicksicht auf die iiberwiegend im Plutonium stattfinden-
den Spaltungen und die relative Bedeutung epithermischer Neutronenfliisse auch
ertrdglich ware.

Sicher spielt der mit zunehmendem Abbrand aus oxidischem Brennstoff freige-
setzte Sauerstoff eine wichtige Rolle, da er die treibende Kraft fir das
Korrosionsgeschehen im Hiilllrohr ist. Eine weitere Grenze liegt in der Tat-
sache, daB Brennstdbe und Brennelemente Massenprodukte mit extrem hohem
Qualitdtsstandard sein miissen. Die hohen Kosten der Erprobung neuer Varianten
und das Beharrungsvermégen sowie der Vereinheitlichungsdruck, die von kost-
spieligen Massenproduktionen ausgehen, werden eine Aufteilung in viele sehr

kleine Entwicklungsschritte erzwingen, solange keine umwdlzenden Neuerungen
auftauchen. ‘
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Man sollte hier vielleicht einschrinken, daB jene GesetzmdBigkeit, wonach die
Stuckkosten mit dem Durchsatz sinken, das sog. Preis-Mengen-Degrement, nicht
fur alle Stationen des Brennstoffkreislaufs in gleicher Weise gelten (Bild 5).
Uranminen missen sich an dem bergmidnnisch optimierten ErzmengenfluB orientie-
ren und sind daher zwangsweise bei entsprechenden Marktpreisen wirtschaftlich
oder unwirtschaftlich. Die groRe Breite des Marktes und der geringe Durchlass-
widerstand von Grenzen ergeben trotzdem so etwas wie Preisstabilitdt oder
wenigstens nur langsame Fluktuationen, obwohl es Ausnahmen (wie gezeigt)
gegeben hat.

Fir die Urananreicherung hidngt viel vom Verfahren ab. Diffusionsanlagen miissen
sehr groB sein und billigen Strom bekommen, um wirtschaftlich zu sein. Bei
Zentrifugenanlagen sind die Energiekosten unbedeutend und die modulare Zubau-
moglichkeit soll angeblich das Preis-Mengen-Dekrement flach halten - dies
allerdings auf einem hohen Preisniveau. Marktkrdfte sorgen auch hier fiir
Quasikonstanz. Schon bei der Uran-Brennelementfabrikation gibt es ein deutli-
ches Preis-Mengen-Dekrement (Bild), das bei der MOX-Fertigung noch deutlicher
wird. Allgemein gilt, daB hohe Fixkosten und niedrige variable Kosten steile
Dekrements zur Folge haben. Aufarbeitung und Endlagerung sind hierfiir sehr
brauchbare Beispiele (Bild 6).

Diese Abhdngigkeit liefert auch ein tragendes Argument fiir die Brennelement-
entsorgung. Danach werden Aufarbeitungsanlagen kleinen Durchsatzes mit sdku-
laren Endlagern nur schwer kostenvergleichbar betrieben werden kénnen, wéhrend
entsprechend groBe Wiederaufarbeitungsanlagen den Vergleich nicht scheuen
missen. Unser Blick ist nur durch zwei Fakten getriibt: Mit Ausnahme von La
Hague (Bild 7) gibt es noch keine funktionierende Aufarbeitungsanlage, die den
Namen GroBanlage verdient. AuBerdem wird der unter Kerntechnikern verbreitete
projektive Kostenoptimismus bei allem, was noch nicht dreidimensional ver-
wirklicht und genehmigt werden muBte, uns wohl auch bei der sikularen Brenn-
elementlagerung noch enttduschen - wenn schon nicht in Schweden und den USA,
so doch spdtestens in Gorleben.

Daneben f&llt es schwer, die ethisch-moralische Frage, als Ergebnis der
SchlieBung des Brennstoffkreislaufs jetzt gleich eine gewisse Radionuklidfrei-
setzung zu tolerieren, oder lieber spiter auf einem Plutoniumbergwerk zu
sitzen, allgemeingiiltig zu entscheiden. So kann es also sein, daB Brenn-
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elemente oder mindestens Brennstdbe (bei Kompaktlagerung) auf die maximale
Endlagerfdahigkeit hin, d. h. auf den optimierten EinschluB genauso zugeschnit-
ten werden missen wie auf ihre optimale Aufarbeitbarkeit.

Da wdre es einerseits vorstellbar, daB jeder Brennstab ein Filter oder eine
Kapillare am Stabende eingebaut erhdlt, um vor der Endlagerung kontrolliert
und aerosolfrei die Spaltgase ablassen zu koénnen. Andererseits kénnte man win-
schen, daB die Abstandshalter der Brennelemente keine Inconelfedern mehr ent-
halten, um aktiviertes Kobalt im Abfall zu reduzieren. Fir die Anlage in
Wackersdorf kann es entscheidend sein, daB die Brennelement-Skelette einfach
und fernhantiert von den Brennstdben getrennt werden kénnen und daR MOX-Stdbe
von UOZ-Staben gut unterschieden werden kénnen; schlieBlich, dafl abbrennbare
Gifte nicht unverbraucht in der WA ankommen.

Ein immer wieder diskutiertes Problem ist die Brennstofflgslichkeit in Sal-
petersdure. Da man zu immer héheren Abbrdnden fortschreitet, wird die lokale
Disproportionierung des Plutoniums dem Sauerstoffgradienten folgen und sein
moglicher EinschluB in Fissium-MetaIl-Inseln wird dann ebenfalls wahrscheinli-
cher. Mit dem héheren Anteil an MOX-Elementen verstdrkt sich nicht nur dieses
Problem, sondern auch die Belastung der Pu-Reinigungsstufen, die Radiolyse-
und Zerfallswdrmelast und die Kritikalitdtsgefahr in der Wiederaufarbeitung.
Eine Verschdrfung tritt noch dadurch ein, daB die Lésezeiten bei GroBanlagen
mit kontinuierlichen Auflésern von 6 auf 2 Stunden, die Sduremolaritdt von 5
auf 3,5 zuriickgehen und die im HAW-Glas tolerierbaren Pu-Konzentrationen
mindestens nicht grbBef werden diirfen, wenn die Entsorgung als Langzeitldsung
ihren Namen verdienen soll; dies insbesondere, wenn die Plutonium-Spdtbildner
wie 243Am und 244Cm als Folge von Abbrandsteigerung und MOX-Einsatz zunehmen.

Ein besonderes Kapitel liefert die Aufarbeitungsstrategie. Bei ausschlieBli-
cher Aufarbeitung stellt sich zundchst nur ganz vordergriindig das Problem des

ob oder nicht, die Frage, ob man das 952r vor der Aufarbeitung ganz zerfallen

1dBt (daher die 7 Jahre Vorlagerzeit) oder ob man iberhaupt mit der Aufarbei-

tung solange wartet, bis der Uranpreis splirbar steigt und/oder die zur Wieder-
aufarbeitung anstehende Brennelementmenge eine groRtechnische Anlage auch
wirklich auf die volle Abschreibungszeit ganz auslasten kann. (Die Option der
USA scheint u. a. darauf zu zielen.) Da man die abgetrennten Spaltstoffe aber
als mindestens teilweise Kompensation der Aufarbeitungskosten in thermischen
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(spdter vielleicht schnellen) Reaktoren nutzen muf, missen auch aus aufge-
arbeitetem Uran wieder angereicherte und MOX-Elemente aufarbeitbar oder - bei

teilweisem Bruch mit der Entsorgungsphilosophie - wenigstens endlagerfdhig
sein.

Ein ganzes Biindel von Fragen schlieBt sich an: Was ist das vorteilhafte Basis-
material fir MOX (Bild 8)? Wie oft soll Uran angereichert werden? Braucht man
das Laserverfahren, um die stdrenden geradzahligen U-Isotope (232’ 234, 236U)
abzureichern? Wie sonst entfernt man sie aus dem Kreislauf? Welchen Weg gehen
sie, wenn man sie im Briiter einsetzt? Soll man thermisches und schnelles
Plutonium gegeneinander austauschen, wenn man die Moglichkeit dazu hat? Soll
man thermisches Plutonium in den Briiter einsetzen und dann abgebrannte Briter-
elemente als eine ums mehrfache konzentrierte Lagerform des Plutoniums lagern,
bzw. erst dann aufarbeiten, wenn man das Plutonium mangels Nachschub aus den
thermischen Reaktoren wirklich braucht?

Sollte man ernstlich 237 Np und/oder Aktiniden rickfihren? Macht man das
besser im Gemisch mit UOz-oder'MOX-Brennstoff oder isoliert als "graue" Regel-
stdbe? Eignen sich thermische oder schnelle Fliisse besser und fiir welche
Nuklide? Sind Zusdtze im Brennstoff (z. B. A1203) in der Aufarbeitung stdrend
(Salzfracht, Oxalato-Komplexe)?

Es fdllt nicht schwer, sich vorzustellen, daB fast jede dieser Fragen EinfluB
auf Errichtungszeitpunkt, GroBe, Abschreibungsdauer und Auslastung einer Wie-
deraufarbeitung haben und damit wirtschaftlich relevant sein kann.

Entsprechende Vorlagerzeiten der Brennelemente beeinflussen auch entscheidend
den Wdrmeeintrag und damit die Nutzbarkeit eines Endlagers.

Man darf vielleicht sogar noch ein paar provozierende Fragen stellen:

Warum sollte man nicht z. B. das Pu - hochst kontrolliert natiiriich - durch
Verschieber des Isotopenvektors verbessern dirfen? Oder: Wenn die Brennelemen-
te schon sc lange Vorlagerzeit haben sollen, warum dann keine mehrjihrigen
Pausen zwischen den Abbrandzyklen, um den Zielabbrand zu steigern? Warum kann
man nicht wenigstens z. T. aufhdren, mutwillig 60Co zu erzeugen und das 137Cs

aus den Spaltprodukten an seine Stelle setzen, wo die niedrigen Gammaenergie
das zul&pt?
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In dem Bemilhen, elementare Existenzanspriiche des Brennstoffkreislaufs gegen
den lautstark opponierenden Teil der Offentlichkeit durchzusetzen, sind viele
dieser technisch und dkonomisch interessanten Fragen bei uns vorerst in den
Hintergrund getreten, werden andernorts aber heftig diskutiert und auch schon
teilweise umgesetzt.

Im Titel kommt neben dem Wort "Vorstellungen" auch das Wort "Zugdnge" vor.

Es sollen daher einige Zugdnge mehr historischer Art zum Brennelement und
Brennstoffkreislauf aufgezeigt werden, deren letzte Giltigkeit man hinterfra-
gen darf. Im Manhattan-Projekt war Zeit alles. Was immer die Anlagen und Pro-
zesse kosteten, war sekunddr neben der Frage, ob sie denn ihr Ziel schnell-
stens und vorherberechenbar erreichen wiirden. Also wurden Prozesse gewdhlt,
deren Ubertragung in die GroBtechnik kein Risiko erwarten lieB (man denke an
die Schwerwasserproduktion durch Wasserdestillation in Morgantown und die
Uranisotbpentrennung im Calutron). Der Purexprozess gehort hier dazu. Er lauft
bei Normaldruck und braucht auBer Topfen und einfachsten Fordermitteln aus
rostfreiem Stahl eigentlich kaum etwas. Statt diversitédr in mehreren verschie-
denen Verfahren, deren Stdrken und Schwdchen gegeneinander nutzend, die
Trennung zu verfeinern, wird er, seine eigenen Schwédchen verstdrkend, dreimal
hintereinander angewandt. Die Volumsleistung der Apparate ist entsprechend
niedrig. '

Das davorliegende Zerhacken der Brennstdbe oder Brennelemente -~ wenn es auch
besser als das urspringlich gewdhlte chemische Auflésen geht - ist bestimmt
auch nicht die eleganteste Lésung. Die Ausfdllung des Plutoniums als Oxalat
war solange sinnvoll, als man das beim Kalzinieren als besonders feinteilig
entstehende Oxid gleich zum Trifluorid und dieses dann zum Metall umsetzte.
Das Uran-Mischkarbonat ist aus einer Reihe von Griinden, nicht zuletzt der LOs-
lichkeit, glinstiger, setzt sich aber erst ganz langsam durch.

Dagegen ist die einzig sinnvolle Trennung zwischen dem Spaltstofferzeuger und
dem Brennelementfertiger in Form einer nur an ihren Verunreinigungen und ihrem
Aggregatzustand definierten Chemikalie, wie sie als Uranhexafluorid fir Uran-
brennelemente stets gewdhlt wurde, beim Plutoniumnitrat als Ldsung aus nicht
stichhaltigen Griinden bis heute nicht allgemein durchsetzbar. Obwohl die Liste
der Beispiele noch verldngert werden kénnte, soll die mehr beispielhafte und
naturgemdB auch liickenhafte Aufzdhlung hier enden.
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Es ist zu hoffen, daB die vorgebrachten Anregungen dazu mithelfen, die Vor-
stellungen der Ausleger, Nutzer und Aufarbeiter von LWR-Elementen einander
etwas ndher zu bringen.
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Mechanische Auslegung und Betriebsverhalten

fortschrittlicher LWR-Brennelemente

H. Grof, H.-P. Fuchs, F. Wunderlich, M. Gartner
Siemens AG, Unternehmensbereich KWU

8520 Erlangen

1. Einleitung

Die Brennelemententwicklung der letzten Jahre stand ganz im Zeichen
der Verringerung der Brennstoffkreislaufkosten bei gleichbleibender
Sicherheit und Betriebszuverlissigkeit. Wesentlich dazu beigetragen
haben die Erhdhung der Entladeabbrinde und die Verbesserung der
Neutronendkonomie. Die Verbesserung der Neutronendkonomie wurde
durch eine Verringerung der parasitiren Absorptionen im Brennele-
ment und der Neutronenleckage der Reaktorkerne erzielt. Diese Ver-
besserungen konnten unter voller Einhaltung der sicherheitstechni-
schen Anforderungen erreicht werden. Durch den Ubergang zu Brenn-
elementen mit hdéherer Stabzahl und entsprechend niedrigeren Stab-
leistungen konnten die Sicherheitsmargen teilweise sogar erhdht
werden. Eine Ubersicht des Gesamterfahrungsstandes von Siemens/KWU
gibt Tabelle 1.

2. DWR-Brennelemente

Tabelle 2 =zeigt den Siemens/KWU-Erfahrungsstand mit DWR-Brennele-
menten. Trotz einer grdéferen Anzahl von Brennelementtypen werden
nur zwei unterschiedliche Brennstabdurchmesser verwendet, namlich

10,75 mm und 9,50 mm. Dabei haben die Brennelemente mit den Sté&aben




ITI-2

mit 9,50 mm Durchmesser die niedrigeren Stableistungen. Der Uber-
gang von den 1l6xl6-Brennelementen der Vorkonvoianlagen 2zu den
18x18-Brennelementen der Konvoianlagen reduziert die Stableistung
um 21 %. Daraus ergeben sich hdhere Sicherheitsmargen und ein héhe-

res Abbrandpotential.

Einen Uberblick i{iber die wesentlichen technologischen Aspekte von
fortschrittlichen DWR-Brennelementen gibt Abbildung 1. Die Verwen-
dung von Zircaloy-Filhrungsrohren ist schon lange Standard. Ebenso
stehen fiir praktisch alle Brennelementtypen Zircaloy—-Abstandhalter
zur Verfligung. Lediglich der unterste und der oberste Abstandhalter
im Brennelement werden aus Inconel hergestellt, da sie am Rand oder
auBerhalb der aktiven L&nge liegen und deshalb nicht zur Verbesse-
rung der Neutronendkonomie beitragen kdénnen. Bei einer 1300 MW-An-
lage bedeutet die Einfilhrung von Zircaloy-Flhrungsrohren eine An-
reicherungsersparnis von ca. 0,1 ¥/o U-235, und die Einflhrung der
Zircaloy-Abstandhalter ergibt eine weitere Einsparung von ca. 0,05
“/o U-235 [1]. Zircaloy-Fihrungsrohre und Zircaloy-Abstandhalter
Wwerden aus rekristallisiertem Material hergestellt, um die bestrah-

lungsinduzierten Dimensionsinderungen gering zu halten.

Die Abstandhalter sind an der Aufenseite mit Abweiserfahnen und ab-
weisefreundlichen Ecken versehen, um ein Verhaken der Brennelemente
beim Be- und Entladen des Reaktorkerns zu vermeiden. Zur Verbesse-
rung der Reparaturfdhigkeit sind Kopf und Fup abschraubbar gestal-

tet.

In fortschrittlichen DWR-Einsatzplanungen wird von Siemens/RKWU Ga-
dolinium (Gd20s) als abbrennbarer Absorber verwendet. Tabelle 3
zeigt den Erfahrungsstand. In kompletten Nachladungen sind Brenn-
stdbe mit Gd:03 -Konzentrationen bis zu 9 ¥/, eingesetzt worden. Mit
einzelnen Brennstdben liegen sogar Erfahrungen bis 12 ¥/o Gdz0s

vor.
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Gadolinium wird sowohl filir Erstkernausstattungen wie auch in Nach-
ladungen verwendet. Bei Erstkernen ersetzt das Gadolinium das frii-
her {bliche Borsilikatglas, das in speziellen Absorberelementen
eingesetzt wurde. Damit entfallt die Entsorgung dieser Absorberele~-
mente. AuBerdem besaPBen die Absorberelemente am Zyklusende noch ei-
ne nicht vernachldssigbare Restabsorption. Bei Nachladungen ist un-
ter Verwendung von Gadolinium eine sogenannte Voll-"Low-Leakage"-
Beladung mdéglich, das heift, samtliche neuen Brennelemente werden
im Kerninneren und am Kernrénd die hdéchst abgebrannten Brennele-
mente eingesetzt. Die Absorptionswirkung des Gadoliniums verhindert
dabei, daf sich zu Beginn eines Zyklus unzuldssig hohe Heifstellen-
faktoren ergeben. Fiir einen 1300 MW-DWR bedeutet dies infolge der
verringerten radialen Neutronenleckage eine Anreicherungsersparnis
von ca. 0,15 ¥/, U-235 bzw. eine Einsparung von vier Nachladebrenn-

elementen bei einem 12-Monate-Gleichgewichtszyklus [1].

3. SWR-Brennelemente

Im Siedewasserreaktor wurde die Stabzahl pro Brennelement erhdht,
indem man ausgehend von einer 7x7-Anordnung liber die 8x8-Anordnung
zu der heutigen 9x9-Anordnung lberging. Verglichen mit dem ehemali-
gen 7x7-Brennelement hat das 9x9-Brennelement in der (9-9Q)-Version

eine um 32 % geringere Stableistung.

Das (9-9Q) -Brennelement ist durch einen zentralen, quadratischen
Wasserkanal gekennzeichnet [2], der die Position von 9 (3x3) Brenn-
staben einnimmt (Abbildung 2 und 3). Der Wasserkanal verbessert die
Moderation der Neutronen im Inneren des Brennelementes ganz wesent-
lich. Das erhdht die Brennstoffausnutzung und ermdglicht es, die
Anzahl der Anreicherungsstufen auf drei 2zu verringern und ihre
Spreizung wesentlich zu verkleinern {3]. Abbildung 4 zeigt dies im

Vergleich zum (8-2)-Brennelement.
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Es gibt unterschiedliche Ausfiihrungen des (9-9Q)-Brennelements. In
Anlagen mit symmetrischem Wasserspalt (C-Gitter) ist auch der Was-
serkanal symmetrisch im Brennelement angeordnet (Abbildung 2). Da-
gegen ist in Anlagen mit asymmetrischem Wasserspalt (D-Gitter) der
Wasserkanal um eine Brennstabreihe in Richtung des kleinen Wasser-
spaltes verschoben (Abbildung 3). Damit wird eine gleichmafigere
thermische Neutronenflufverteilung iiber den Brennelementquerschnitt
in Anlagen mit D-Gitter erreicht als bei symmetrischer Lage des

Wasserkanals mdéglich wére.

(9-90Q) -Vorlauferbrennelemente wurden 1986 in Kriimmel eingesetzt.
Die Inspektionen nach einem Zyklus und nach zwei Zyklen Einsatzzeit
bestdtigen das erwartete gute Betriebsverhalten. Weitere Vorl&ufer-
brennelemente wurden 1987 in drei Anlagen eingesetzt, und 1988
folgte in Krimmel die erste vollstidndige Nachladung dieses Brenn-
elementtyps. Der mittlere Entladeabbrand dieser Nachladung wird ca.
40 MWd/kg(U) betragen. Der niAchste Schritt werden mittlere Entlade-
abbrdnde von ca. 45 MWd/kg(U) sein. Tabelle 4 gibt eine Gesamtiilber-

sicht der Betriebserfahrungen im SWR.

Auch im SWR werden "Low-Leakage"-Beladungen zur Verminderung der
radialen Neutronenleckage verwendet. Zusédtzlich kann die axiale
Neutronenleckage durch Natururanenden reduziert werden. Weitere
neutronenphysikalische Verbesserungen ergeben sich durch eine axia-
le Gadoliniumstaffelung in den UO:z /Gdz Oz ~Brennstdben der Brennele-

mente.

Um PCI-bedingte (PCI = Pellet Clad Interaction) Einschrénkungen der
Betriebsflexibiliti&t auch bei neutronenphysikalisch optimierten
Einsatzplanungen mit grofen Leistungsunterschieden zwischen benach-
barten Brennelementen zu vermeiden, bietet Siemens/KWU Liner-Hull-
rohre an. Der Liner besteht aus einer diinnen Schicht aus reinem
Zirkonium auf der Innenseite des Hiillrohrs. Er verhindert [4], daP
es bei schnellen Leistungsianderungen durch Spannungsrifkorrosion

infolge einer Brennstoff/HlUllrohr-Wechselwirkung (PCI) zu Brenn-
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stabdefekten kommt (Abbildung 5). Das Linerkonzept wurde von Sie-
mens/KWU zuerst in Verbindung mit 8x8-Brennelementen eingefiihrt. Da
aber gerade die niedrigen mittleren Stableistungen der 9x9-Brenn-
elemente ein Potential bieten, durch Erhdhung der lokalen Heifstel-
lenfaktoren zu wirtschaftlicheren Betriebsweisen iiberzugehen, kann
man auch mit 9x9-Brennelementen lokale Stableistungen erreichen,
die ohne Liner zu PCI-bedingten Einschréankungen fiihren wirden, wenn
auch in geringerem Umfang als mit 8x8-Brennelementen. Dies fiihrte

dazu, daB der Liner auch in 9x9-Brennelementen eingesetzt wird.

4. Betriebsverhalten

Die wichtigsten Effekte, die aus Sicht der mechanischen Auslegung
der Brennelemente unter Umstanden die erzielbaren Abbrinde begren-

zen kénnen, sind:
- die wasserseitige Korrosion der Hiillrohre

- die Erzeugung und Freisetzung gasfdrmiger Spaltprodukte und

der sich dadurch ergebende Innendruckaufbau im Brennstab

- die sich aufgrund der Bestrahiung ergebenden Dimensionsande-

rungen von Hillrohren, Brennstoff und Strukturteilen

4.1 Hullrohrkorrosion

Unter DWR-Bedingungen mnit der dort heute allgemein {iblichen Kiihl-
mittelchemie bildet sich auf der AuPenseite von Zry-Hiillrohren eine
gleichfdrmige Oxidschicht. Dabei ist die Korrosionsrate gegeniber

i
halb des Reaktors gemessenen er-—

o

der in Autoklaven-Versuchen aufer
hdéht.
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In thermohydraulisch fortschrittlich ausgelegten Druckwasserreakto-
ren mit relativ hohen Kihlmitteltemperaturen und hier insbesondere
in Verbindung mit hohen Stableistungen ist die wasserseitige Korro-
sion der Hlllrohre heute teilweise begrenzend hinsichtlich der ge-
winschten Entladeabbrinde (Abbildung 6) [5]. Die Oxidschichtdicke
zeigt am Brennstab ein charakteristisches Axialprofil mit einem Ma-
Ximum im oberen Stabdrittel (Abbildung 7). Dieses Axialprofil ist
eine Folge der Uberlagerung des Einflusses der Kithlmittelaufheizung
und der lokalen Stableistung auf die Temperatur an der Grenzschicht
zwischen Metall und Oxid, die die Korrosionsrate bestimmt. Bestrah-
lungsversuche mit Hochleistungsbrennstaben sowie Brennstédben mit
hohen Oxidschichtdicken haben gezeigt, dap die Hillrohrkorrosion zu
Brennstabdefekten filhren kann. Tragt man den Erfahrungsstand mit
Oxidschichten im DWR Ulber der lokalen Warmestromdichte auf, so 1l&Bt
sich der Bereich, in dem die Stadbe intakt geblieben sind, von dem
Gebiet unzulidssiger Korrosion durch ein Grenzkurve abtrennen, die
ungefdhr einer Kurve konstanter Korrosionsrate am Ende der Einsatz-
zeit entspricht (Abbildung 8) [6].

Ein Teil des bei der Korrosion entstehenden Wasserstoffs wird vom
Hillrohr aufgenommen (Abbildung 9). Er wird nach Uberschreiten der
Loéslichkeitsgrenze in Form von Hydridplédttchen ausgeschieden. Die
Ausscheidung beginnt an den relativ k&ltesten Stellen, das heift,

an der Aufenseite der Hullrohrwand [6].

Im Hinblick auf die angestrebten Abbranderhdhungen wurde von Sie-
mens/KWU schon vor Jahren mit der Entwicklung von korrosionsbestén-
digerem Hillrohrmaterial begonnen. Ein Ergebnis dieser Entwicklung
ist das PCA-Material (PCA = Prime Candidate Alloy). Es beinhaltet
eine Einschrénkung des nach der ASTM-Spezifikation fir Zry-4 zulas-
sigen Schwankungsbereichs der chemischen Zusammensetzung und der
Verunreinigungen, und zus&tzlich eine Gliihbehandlung mit definier-
tem kumulativem Gliihparameter, eine hohe Kaltverformung im letzten
Verformungsschritt und einige weitere Festlegungen (Abbildung 10).

Messungen nach zwei Zyklen Einsatzzeit best&dtigen, daB mit dem PCA-
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Material die Korrosion auf den unteren Bereich des Zry-4-Streu-
bandes eingeschrinkt werden kann (Abbildung 11). Daneben untersucht

Siemens/KWU auch alternative Legierungen auf Zirkonbasis.

Im Siedewasserreaktor ist die gleichfdrmige Korrosion aufgrund der

niedrigen Kihlmitteltemperatur sehr gering. Hier konzentriert sich
das 1Interesse auf die nodulare Korrosion. Obwohl Siemens/KWU nie
Probleme mit nodularer Korrosion hatte, die von Fremdanlagen gele-
gentlich berichtet werden, wurde eine Entwicklung eingeleitet, die
nodulare Korrosion weiter zu verringern. Deshalb wird fiir den Sie-
dewasserreaktor LTP-Material (LTP = Low Temperature Process) bei
der Fertigung von Hiillrohren, Wasserkanilen und Strukturteilen ver-
wendet. Oxidschichtdickenmessungen an Brennstdben mit bis zu drei
Zyklen Einsatzzeit bestatigen, dap das LTP-Material eine niedrigere
nodulare Korrosion hat als frither verwendetes Material ohne die

eingeschrinkte Gliihbehandlung bei der Fertigung (Abbildung 12) [7].

4.2 Spaltgasfreisetzung

Ein Teil der durch die Spaltungen im Brennstoff entstehenden Spalt-
produkte ist gasfdrmig und wird wdhrend des Reaktorbetriebs teil-
weise aus dem Brennstoff in die Gasriume des Brennstabs freige-
setzt. Man mup dabei zwischen der stationédren Freisetzung und der
transienten Freisetzung unterscheiden. Eine transiente Freisetzung
erfolgt durch positive, genligend schnelle Leistungsinderungen (Lei-
stungsrampen) wéhrend - wie schon der Name sagt - die stationire

Freisetzung auch im stationiren Betrieb erfolgt.

Siemens/KWU hat an einer grofen Anzahl von Brennstdben Spaltgasmes-
sungen durchgefihrt. Die Abbrande dieser Stébe reichen bis 53
MWd/kg(U). Dabei wurden auch Daten iliber die transiente Freisetzung
aus Rampentests gewonnen, die in Petten, Studsvik und Biblis durch-

gefliihrt wurden.
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Die Spaltgasfreisetzung im stationdren Betrieb ist bei den {iblichen
Stableistungen relativ gering. Sie libersteigt im allgemeinen wenige
Prozent nicht. Die Abbildungen 13 und 14 zeigen das an charakteri-
stischen Beispielen [8]. Die Stadbe in Abbildung 13 wurden bis zu
finf Zyklen bei Stableistungen von typischerweise zwischen 150 W/cm
und 250 W/cm bestrahlt. Die Spaltgasfreisetzung war gering und
Uberschritt 2 % nicht. Es zeigte sich aber eine Tendenz zu hdéherer
Freisetzung mit steigendem Abbrand, obwohl die Stableistung und da-
mit die Brennstofftempefatur nach dem zweiten Einsatzzyklus konti-
nuierlich abnahm. Die Keramographie dieser Stibe ergab nur ein ge-
ringes FKornwachstum im Pelletzentrum, das nach den zweiten Zyklus
fast abgeschlossen war. Ein unterschiedliches Verhalten zeigten die
hdéher belasteten Stibe aus Abbildung 14. Im zweiten Zyklus, als die
Stableistung noch hoch war und schon eine geniigende Menge Spaltgas
erzeugt war, stieg die Freisetzung deutlich an. Nach dem dritten
Zyklus fand praktisch keine weitere Freisetzung mehf statt, was zu
einer Abnahme der relativen Freisetzung fithrt. Die Keramographie

dieser Stibe zeigte ein deutliches Kornwachstum.

Siemens/KWU hat die transiente Spaltgasfreisetzung an ungefdhr 200
gerampten Brennstaben gemessen. Abbildung 15 zeigt die integrale
transiente Freisetzung von kurzen Brennstabsegmenten [8]. Es ergibt
sich ein deutlicher Einflup von Stableistung und Abbrand. Die hohen
relativen Freisetzungswerte durfen natiirlich nicht auf lange Stéabe
libertragen werden, da dort nur ein Teil der aktiven L&nge bei einer
Leistungsrampe auf die hohen Leistungen kommt. Sie machen aber
deutlich, daB bei rampenartiger Beanspruchung der Brennstabe mit
merklich hdherer Spaltgasfreisetzung gerechnet werden muf, zum Bei-

spiel im Siedewasserreaktor bei 8x8-Brennelementen.

Der Gasdruck in den Brennstében wird von Siehens/KWU auslegungsge-
map so limitiert, daB auch bei Uberschreiten des Kihlmitteldrucks
eine unzuldssige Kriechdehnung des Hiillrohrs nach aufen vermieden
wird. Die Auslegung der KWU-Reaktoren erlaubt es, relativ grope

Plenumvolumina vorzusehen. Das gilt insbesondere fiir den Druckwas-
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serreaktor, dessen Brennstibe an beiden Enden Plena haben. Daher
hat sich aus dem Gasdruckaufbau bisher keine Abbrandlimitierung er-
geben. Im KWU-Druckwasserreaktor allgemein und im Siedewasserreak-
tor zumindest bei 9x9-Brennelementen ist sogar noch ein deutliches
Abbrandpotential =zu sehen, bevor die Spaltgasfreisetzung limitie-
rend wirken kdénnte. Etwas anders ist die Situation teilweise in
Fremdreaktoren. Die Brennstoffentwicklung zielt jedenfalls auch auf
eine Reduzierung der Spaltgasfreisetzung ab. Dies soll Uber eine
Reduzierung der offenen Porositit, eine Erhdhung der Korngrdfe und
eine flachere Nachverdichtungs- und Schwellkurve erreicht werden.
MaBnahmen dazu sind zum Beispiel eine Al-Dotierung des Brennstoffs,
eine erhdhte Sintertemperatur und eine gezielte Einstellung der Po-

rengrdfenverteilung.

4.3 Dimensions&nderungen

Bei den Dimensionsidnderungen der Brennstédbe sind vor allem die
Durchmesserabnahme der Hiillrohre, das Nachverdichten und Schwellen
des Brennstoffs, die sich eventuell aus dem Schwellen ergebende
Rickdehnung des Hiillrohrs durch den Brennstoff bei hohen Abbrénden

und das axiale Wachstum der Brennstibe zu betrachten.

Bis zu hohen Abbrinden wird bei DWR-Brennstidben eine kontinuierli-
che Durchmesserabnahme der Hiillrohre beobachtet [9]. Erst bei einem
Abbrand von ca. 50 MWd/kg(U) ist eine beginnende Abstiitzung des
Hillrohrs durch den Brennstoff zu erkennen (Abbildung 16). Da zudem
Zry bei langsamer Dehngeschwindigkeit eine hohe Dehnféhigkeit be-
sitzt, ist ersichtlich, daBf auch bei einer weiteren Erhéhung der
heute 1{iblichen Abbrinde eine Riickdehnung des Hiillrohrs durch den

schwellenden Brennstoff nicht limitierend ist.

Die Dimensionsinderung des Brennstoffs setzt sich zusammen aus ei-
ner anfénglichen Nachverdichtung durch eine Vernichtung der feine-

ren Poren und einem darauf folgenden kontinuierlichen Schwellen
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durch Einlagerung von Spaltprodukten in die Brennstoffstruktur (Ab-
bildung 17). Nach Abschlup der Nachverdichtung bei Abbranden von 10
- 20 MWd/kg(U) nimmt die Dichte des Brennstoffs mit einer Rate von
1 %/10 MWd/kg(U) ab. Man sieht, daB der urspriingliche Dichtewert
wieder bei einem Abbrand von ca. 35 MWd/kg(U) erreicht wird. Dar-
Uber ergibt sich eine Nettozunahme des Tablettenvolumens. Fiir zu-
kiinftige hdhere Abbridnde wird eine Abflachung der Nachverdichtungs-
und Schwellkurve angestrebt. Das kann durch eine geeignete Anpas-

sung der PorengrdBenverteilung im Brennstoff erreicht werden.

Das axiale Wachstum der Brennstabhilillrohre ist vom Rekristallisa-
tionsgrad und damit von der Festigkeit der Hiillrohre im Fertigungs-
zustand abh&ngig. Mit zunehmender Festigkeit erhdht sich auch das
Wachstum. Das Wachstum von nicht rekristallisierten Hiillrohren ist
eine weitgehend lineare Funktion der schnellen Neutronenfluenz (Ab-
bildung 18). Dagegen nimmt die Wachstumsrate vollrekristallisierter
Hillrohre zun&dchst mit zunehmender Neutronenfluenz ab. Fiir hohe
Fluenzen gibt es Hinweise auf ein eventuell starkeres Wachstum. Das
Wachstum der Hiullrohre wie auch der Strukturteile wird bei der kon-
struktiven Ausfiihrung der Brennelemente entsprechend dem vorgesehe-

nen Abbrandziel berilicksichtigt.

5. SchluBbemerkung

All diese Ausfithrungen zeigen, daB sowohl die Auslegung der DWR-
Brennelemente als auch die der SWR-Brennelemente den heutigen An-
forderungen bezﬁgliéh erhéhten Abbranden, hohen lokalen Heifstel-
lenfaktoren und Betriebsflexibilitdt genligen. Aus den Betriebser-
fahrungen ist zu schliefen, dap unter Beriicksichtung der eingelei-
teten und zum Teil schon realisierten Optimierungen von Brennstoff-
und Hillrohrmaterial ein Potential fiir weitere zukiinftige Abbrand-

erhdhungen besteht.
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SIEMENS

Anlagen mittlere Anzahl BE/BS max. lok.
Stableistung Abbrand
Typ Anz. (W/cm) im Einsatz kumuliert (MWd/kgU)
KWU-DWR 15 | 163-230 2.308 543.952 7.214 1.587.348 64
FREMD-DWR 13 | 167-222 1.180 279.630 2.323 530.302 62
KWU-SDWR 2| 117-232 - - 5.035 182.840 22
KWU-SWR 10 | 125-231 4348 292.996 11.248 671.549 53
FREMD-SWR 3| 141-182 716 53.790 730 54.704 48
Gesamt 43 | 117-232 8.552 1.170.368 26.550 3.026.743 64

Tab. 1:

KWU-Brennelement-Betriebserfahrung (Stand 5/88)

€l-IIT




Tab. 2:

SIEMENS

Anlagen- BE- Brennstab- Mittl. Anzahl bestrahlter Ersteinsatz
Typ Typ Durchmesser  Stabistg. | Brenn- Brenn- Standard  Zry-  Zry-
elemente  stabe Design FR AH
(mm) (W/cm)
14-16 10.75 177-194 795 143.100 1968 - -
KWU-DWR 15-20 10.75 192-230 3.092 633.860 1972 1977 1982
(Erstkerne 16-20 10.75 194-207 2.933  692.188 1974 1974 1982
Nachladungen)
18-24 9.50 162-163 394 118.200 1979 1979 1985
14-(16+1)]  10.75 167-223 694 124.226 1976 1983 1986
Fremd-DWR 15-(20+1)|  10.75 203 361 73.644 1977 1977 1980
(Nachladungen) 45 o0,1)|  g9.50 176 80 18.800 1985 1985 *)
17-(24+1) 9.50 179 1.188 313.632 1980 1980 1984

Anm.: *} in Entwickiung

KWU Betriebserfahrung mit DWR-Brennelementen (Stand 5/88)

PL-III




SIEMENS

BE - Typ 16x16-20 18x18-24 16x16-20 17x17-(24+1)
Anlage Brokdorf Konvol Biblis-B Grafenrheinfeld Grohnde | Brokdorf Damplerre-3
Anzahl Gd - BE 8 |60f[20] 8 | 8 [60]20]8 [2]2]2]2]24]as]36]s2]24]12]s6]16]2a]4 [16]16 | 8 |36] 36
Anzahl Gd - BS Im BE 12 12 8|42 8 5 8 |12 s 12| 8
Gd,0; Konzentration ( wio ) 7 3| s 7 3| 5 (a[8(s5]|7 7 7 |s{s5{7{5 |7 | ¢
U235 Anreicherung (w/o)
-U0, -BS 2.1 | 2.8 3.5 1.9 | 25 3.2 30 |35 3.1 3.1 3.5 |4.0] 3.5 |4.0/[3.3] 3.5
- U0, /Gd,0, BS 0.7 | 0.7 0.7 0.7 | 0.7 0.7 2.5 |23 0.7 2.0] 2.3 |2.3{0.7]2.3{2.3{2.4| 1.8

] isar 2 1988
Jahr des ersten Einsatzes 1886 Emsland 1988 /1980 |1981 848586871988 87,1988 1988 83 |84} 85

Neckerwesthelm 2 1988

Zyklus Nummer 1 1 4 5 {3lals{e| 7 (3| 4 2 3{4a| s

Tab. 3: KWU Erfahrung mit UO,/Gd O, Brennelementen in Erstkernen und Nachladungen
von Druckwasserreaktoren
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SIEMENS

Anlagen-

BE-Typ Brennstab- Mittl. Anzahl bestrahiter Maximaler Abbrand
Typ Durchmesser  Stablstg. Brenn- Brenn- BE- Lokal
elemente staebe gemittelt

(mm) (W/cm) (GWdA(U))

6x6,7x7 14.3 125-230 2.933 128.170 38 53

KWU-SWR 8-1 12.5 179-181 3.497 220.311 38 52
(Erstkerne 82 % 12.3 177-204 | 3.162  196.044 32 40
und 9-1 10.75 141-158 1.052 84.160 38 48
Nachladungen) 9-5 %) 11.0 146 284 21.584 19 26
9-9Q ") 11.0 154-156 144 10.368 15 21

Fremd- 8-2 12.3 182 128 7.936 38 48
SWR g-1 10.75 141 266 21.280 36 47
(Nachladungen) 9-5 11.0 148 324 24.624 33 42
9-9Q ") 11.0 156-170 12 864 8 11

Anm.: *) zum Teil mit Zirkon-Liner-Hullrohren

Tab. 4: KWU Betriebserfahrung mit SWR-Brennelementen (Stand 5/88)
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Abb. 6: Oxidschichtdicke iber Abbra»nd in verschiedenen Druckwasser-Reaktoren
bis zu 5 Zyklen mit vergleichbarer Leistungsgeschichte
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‘Chemische Zusammensetzung

Legierungselemente Yerunreiniqungen
Sn Fe Cr Fe+Cr 0 c Si P N
1.2-1.45% ASTM 1500 ppm| <120 | 50-120| <30 <50
Ingot
Schrottriickfiihrung Umschmel zen Harmumformung
nach Vereinbarung 3 X nach Yereinbarung

Abschrecken aus dem B-Bereich (Wasser)

Billet Erwarmung B-Temp, Haltezeit Transportzeit

9¢-I1T

gebohrt induktiv 1050-1200 °C 2-3 min <15 sec

PreBling

Homogene Struktur nach Strangpressen

Rohrfertiguna

HCW: Y Ay=7x10""" ... 40x10~

h (Q/R=40,000 K)

Brennstab-Fertigqung

kontrolliertes Elektropolieren

Abb. 10: Definition von Prime Candidate Alloy (PCA) - Zircaloy-i
fiir verbesserte gleichformige Korrosion im DWR
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Anteil des freigesetzten Spaltgases /%/

Abb. 13: Spaltgasfreisetzung von Standard DWR-Brennstdben als Funktion des Stababbrandes
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BETRIEBSERFAHRUNGEN DER WAK BEI DER WIEDERAUFARBEITUNG
VON HOCHABGEBRANNTEN LWR—~ UND MOX-BRENNELEMENTEN

Dr. H.-O0. Willax, Dr. M. Weishaupt, Dr. J. Schegk

November 1988

Die WAK wurde in den Jahren 1967 bis 1970 errichtet und ist im
September 1971 in Betrieb gegangen.

Aufgabe dieser Versuchsanlage ist eine dreifache (Zitat aus dem
damaligen Sicherheitsbericht der WAK):

- Gewinnung von Betriebserfahrungen fiir Planung, Bau und Betrieb

kiinftiger Entsorgungseinrichtungen in der Bundesrepublik

— Erprobung neu entwickelter Verfahren und Komponenten unter

realen Betriebsbedingungen und

- Personalausbildung zur Vermittlung der erforderlichen Fach-

kunde fiir Betriebspersonal kiinftiger Entsorgungseinrichtungen.

Diesen Aufgaben ist die WAK wdhrend ihres nun 17jihrigen Betrie-
bes erfolgreich nachgekommen, dokumentiert u.a. durch zahlreiche
Vortrage, vVerdffentlichungen und Berichte. In dieser Zeit

{Bild 1) wurden knapp 200 t Uran mit ca. 1000 kg Plutonium aus

7 Kernkraftwerken sowie einem Forschungsreaktor und einem

Schiffsreaktor aufgearbeitet.




Bild 1
BE-Typ Kernkrafiwerk Nurchsatz Abbrand der Klihlzelt in Jahren
t kg Brennelemente GWd/tU|
Uran | Plutonium {Durehschnitd Maximum|Durchschnit{ Minimum
KKS Kernkraftwerk Stade 15,8 142.4 330 340 2.1 2,25
GKN Kernkraftwerk Neckarwestheim | 14,97 | 140,3 33,1 40,3 3.8 2,55
KWo Kernkraftwerk Obrigheim 4049| 333,76 21,8 39 4, 2.4
KRB Kernkraftwerk Gundremmingen | 11,05| 6804 | 17,6 199 5.8 5.5
VAK Versuchsalomkraftwerk Kahi 574| 2945 16,5 19.0 4,2 0.7
HOR Heildampireaktor 6,91 1,49 0.4 0.43 3,18 -
RIFR Mehrzweckforschungsreakior | 82,87 3207 8.7 177 3.0 0.4
FR-2 Forschungsreaktor 2, Karlsruhe| 13,7 45,5 12,3 17.2 4,5 0.69
0o Hahn” { Schilfsreakior 1,93 10,4 21,6 29,1 3.7 2.5
&tibe, Blndel| verschiedene.Reakioren | 096 3,98 145 30,0 19 45
Summe 1934 | 1002 17,2 403 04
i)
WK Kernbrennstoffdurchsatz der WAK (9/71 -11/88) 1132

Diese Aufarbeitungskampagnen wurden begleitet von MefR- und Aus-

wertprogrammen. Von grofler Bedeutung in diesem Zusammenhang waren
insbesondere die umfangreichen Untersuchungen zum Verhalten des

Jodes in der Anlage, welche in den letzten beiden Jahren durchge-
fiihrt wurden. Die vielfdltigen Erkenntnisse dieser Aufarbeitungs-
kampagnen sind in die Planungen fiir die WA Wackersdorf eingeflos-
sen bzw. werden noch einflieflen und werden auch insbesondere fiir

den Betrieb dieser Anlage von groflem Wert sein.

Die Erprobung neu entwickelter Verfahren und Komponenten setzt
voraus, daR immer wieder in der Anlage technische Anderungen
durchgefilhrt werden. Dies geschieht im Rahmen sogenannter Inter-
ventionsphasen, die bisher ca. 40 % der Gesamtbetriebszeit der
Anlage ausmachten. Die durchgefithrten Interventionsphasen bestan-
den jeweils aus einer Reihe von Einzelvorhaben, die zuvor detail-

liert geplant und genehmigungstechnisch abgearbeitet wurden.




Iv-3

Bisher wurden rund 180 Einzelvorhaben (Bild 2) realisiert, die

sich folgenden Kategorien bzw. ausl&senden Ereignissen zuordnen

lassen:
Kat. 1: 1Innovationen,
Entwicklungsvorhaben mit 64 Vorhaben
Kat. 2: Sicherheitstechnische Nachristungen,
Behd6rdenforderungen mit 39 Vorhaben
Kat. 3: 1Instandsetzungen,
Komponentenaustausch mit 79 Vorhaben
Bild 2
Anlagenbereich kategoriﬂ | Kategotrie 2 Kategorie 3 Summe
Innovationen, Sicherheitstechnische|  Instandsetzung
Entwicklungsvorhaben|Nachriistung, Komponenten-
Behdrdenforderung austausch
Brennelement- 18 1 17 42
Behandiung
Prozef3 18 g 38 65
Strahlenschutz 4 8 4 16
Analytik 17 7 6 30
Energie- und 7 8 14 29
Medienversorgung
Summe 64 39 79 182
@ ] 8
WAK Einzelvorhaben in der WAK (9/71—3/88) 11321
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In Bild 3 sehen Sie in einem vereinfachten Flieflschema der WAK,

welche Komponenten im eigentlichen ProzeR wdhrend ihrer Betriebs-
zeit gewechselt oder gedndert worden sind, wobei nur Vorhaben mit
Innovations-Charakter aufgefiihrt sind. Diese sind in der Darstel-

lung durch Fettdruck hervorgehoben.

Bild 3
Brennelement- BE-Schere Aullisung Shuredosierung ~ Abgasreinigung Aerosolfilter  Jodfilter Kamin
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astungsmitt = === ==
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, Z J
o bt ny w il
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7 ] (—1Soda
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Dariiber hinaus sind noch einige weitere, wichtige innovative Vor-

haben beispielhaft zu nennen, die entweder in der Zwischengzeit
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realisiert wurden, oder bhei denen mi

wurde:

- Einbau eines verbesserten Probenehmers MR3 im Hochaktivteil
- Optimierung der Aufldser- und Beh#dlterabgasreinigungsstrecken
- Fernbediente Demontage der Einrichtungen in einer Abgaszelle
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Betrachtet man die gesamte zuriickliegende Betriebszeit der WAK,
so war flr den Erfahrungsgewinn die Aufarbeitung der Brennele-
mente aus Leichtwasserreaktoren mit Durchschnittsabbrinden von
Uber 30 GWd/t U von besonderer Bedeutung. Hierfir war die ur-
springliche Betriebsgenehmigung vom 1.9.1971 mit einem maximal
zuldssigen Abbrand von 12 GWd/t U und einer Anreicherung vor
Bestrahlung bis maximal 1,5 % U-235 nicht ausreichend; es wurden
deshalb im Laufe der Zeit verschiedene Antrdge nach § 7 Atomge-
setz gestellt, um die Genehmiqgung fiir die Aufarbeitung hochabge-

brannter Brennelemente zu erreichen.

Diese Entwicklung der Rahmenbedingungen zur Wiederaufarbeitung
von bestrahlten Kernbrennstoffen in der WAK ist in Bild 4 darge-

stellt.
Bild 4
Betriebsgenehmigungen fiir die Wiederaufarbeitung
1.9.1971 | 20.12.1971 | 17.3.1983 | 28.3.1985
BE-Typen FR-2 FR-2 FR-2 FR-2
MZFR MZFR MZFR MZFR
VAK VAK VAK
KWO KWo KWO
GKN
KKS
U-235 Anreicherung | 1,5% 3% 3,1% 3,3%
vor Bestrahlung
Abbrand 12GWdAU | 20GWdAU | 31,5GWdAU | <45GWdAU
Mindestkiihizeit 150d 250d 250d 600 d fiir <40 GWdAU
650 d fiir <45 GWdAU
iy Entwicklung der Rahmenbedingungen zur Wiederaularbeitung 11230
WAK von bestrahiten Kernbrennstoffen in der WAK (1971-1988) "




Flir drei ausgewdhlte Betriebsgenehmigungen nach dem 1.9.1971 sind
die wesentlichen Rahmenbedingungen wiedergegeben. Diese Rahmenbe-
dingungen, wie U-235-Anreicherung vor Bestrahlung, Abbrand und
Mindestkiihlzeit, stellen wichtige Schritte in Richtung Aufarbei-
tung hochabgebrannter Brennstoffe dar. Zwischenschritte sowie
Sondergenehmigungen filir einzelne Brennelemente oder Kleinmengen
mit zum Teil wesentlich hdheren Anfangsanreicherungen oder Ab-
brdnden sind hier nicht aufgefihrt. Heute ist die WAK genehmi-
gungsseitig in der Lage, Brennelemente bis zu einem Abbrand von
45 GWd/t U und einer Anfangsanreicherung vor Einsatz im Kern-
kraftwerk von 3,3 % U-235 aufzuarbeiten. Fiir andere Brennstoffe,

z2.B. MOX, sind gesonderte Genehmigungen weiterhin erforderlich.

Inwieweit waren technische Anderungen in der Anlage erforderlich,
um die Aufarbeitung von Brennstoff mit bis zu 45 GWwd/t U durch-
flihren zu kénnen? Hierzu muften einerseits die Abschirmungen in
der Anlage und andererseits die Kritikalitdtssicherheit betrach-
tet werden. Technische Anderungen waren aufgrund der Nachrech-
nungen zu beiden Problemstellungen nicht erforderlich. Um die
notwendige Abschirmwirkung zu gewahrleisten, wurde die einzuhal-
tende Mindestkilhlzeit auf 600 Tage fiir Abbrdnde bis zu 40 GWd/t U
bzw. auf 650 Tage fiir Abbrédnde bis zu 45 GWd/t U vor Wiederauf-
arbeitung festgesetzt. Die Nachrechnungen zur Kritikalitdts-
sicherheit der Anlage unter heutigen Randbedingungen ergaben
zusdtzlich, daB keine administrativen MaBnahmen erforderlich

waren.

Die Entwicklung hin zur Wiederaufarbeitung von Brennelementen mit
hoheren Abbrédnden zeigt Bild 5.




Bild 5
Mittlerer Abbrand
GWdit U
50
] e Druckwasserreaktoren
Siedewasserreakioren
Schwerwasser-DW-Reaklor
H 3 Forschungsreaktoren : X, max.:max
Max. max. 4n 5 3 = 403
max, 32.0 34,5368 =
30 max. 313 KWO o
o

204

VAK (lll)-‘-“-.

v T T T
10 200 30 40 50 60 70 80 90 0 WO 120 130 140 150 60 170 180 180 200

Durchsatz 1 U
m 72 773 T i5 1 7 18 19 80 82 8 84 85 86 87
Lait
w‘?;( Kernbrennstoffdurchsatz in der WAK [S S msen & | 1
Jede Aufarbeitungskampagne ist als rechteckige Fliche darge-

stellt, wobei die HOhe den mittleren Abbrand und die Breite

ei

nmal Menge, andererseits die notwendige Zeit fiir die jeweilige

Kampagne wiedergibt. Zus#tzlich angegeben ist filir jede Kampagne
der maximale Abbrand, dargestellt {iber jeder Rechtecksfliche.

Man sieht, daf die Aufarbeitung von Brennstoff mit Durch-
schnittsabbrénden zwischen 30 und 40 GWd/t U ab Anfang 1985
begonnen wurde; es handelte sich hierbei um Brennstoff aus den
Kernkraftwerken Stade und Neckarwestheim. Insgesamt wurden bisher
ca. 35 t Brennstoff mit Durchschnittsabbranden iiber 30 GWd/t U
aufgearbeitet. Vom Erfahrungsgewinn her bedeutsam waren natiirlich

Mgy

auch die Kampagnen mit Durchschnittsabbrénden bis zu 30 GWd/t U,
die teilweise schon in der zweiten H&lfte der 70er Jahre durchge-
fihrt wurden. Auch bei den zukiinftig geplanten Wiederaufarbei-
tungskampagnen wird es sich um Brennstoff mit h&heren Abbrinden,

insbesondere aus dem Kernkraftwerk Stade, handeln.



Um die Unterschiede bei der Wiederaufarbeitung von niedrig- bzw.
hochabgebrannten Brennelementen aufzuzeigen, sind 3 Aufarbei-
tungskampagnen ausgewdhlt worden, die in der WAK 1987 bzw. im

Friihjahr 1988 gefahren wurden.

Im einzelnen handelt es sich um die 8. MZFR-Kampagne als Beispiel
fiir niedrig abgebrannte Brennelemente und um die 3. GKN- und
2. KKS-Kampagne, in denen nach unserer Definition hochabgebrannte

Brennelemente aufgearbeitet wurden (Bild 6).

Bild 6

8.MZFR | 3.GKN 2. KKS

Kampagne | Kampagne | Kampagne
Kampagnendauer, [d] 59 80 114
Anzahl Brennelemente 99 13 18
Uran, [kg] 5.420 4.433 6.145
Plutonium, [kg] 17 43 59
Mittlerer Abbrand, [GWd/] 1,3 32,7 34,3
Max. Abbrand, [GWa/] 14,7 40,3 37,0
Mittlere Kiihlzeit, [d] 1.144 - 1.752 1.095

wﬂ')K Datenvergleich von Brennelementen zur Wiederaufarbeitung  |1.1.337
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Fir die 8. MZFR-Kampagne standen 99 Brennelemente bereit, die
kurz vor der Abschaltung des MZFR-Reaktors im Mai/Juni 1984
entladen worden waren. Die nach dem KORIGEN-Rechenprogramm
ermittelten Shipper-Werte betrugen fiir alle Brennelemente zu-
sammen 5 420 kg Uran und 17 kg Plutonium. Der mittlere Abbrand
flir die Brennelemente betrug 7,3 GWd/t Uran. Die relativ grofle
Differenz zum maximalen Abbrand von 14;7 GWd/t Uran resultiert
daraus, daB der Reaktor kurz vor der Abschaltung entladen wurde
und somit nicht alle Brennelemente die gleiche Standzeit im
Reaktor gehabt haben. Im Gegensatz dazu war die Kilhlzeit der

Brennelemente ausgesprochen homogen.

Bei der 3. GKN-Kampagne handelt es sich um 13 Brennelemente aus
dem Kernkraftwerk Neckarwestheim. Die zugehdrigen Shipper-Werte
betrugen fiir Uran 4 433 kg und fiir Plutonium 43 kg. Da die in
dieser Kampagne aufzuarbeitenden Brennelemente in ihrer Anfangs-
anreicherung zwischen 1,9 % und 3,3 % Uran-235 variierten, ergibt
sich filir den mittleren Abbrand ein Wert von 32,7 bzw. ein maxima-
ler Wert von 40,3 GWd/t Uran. Die mittlere Kiihlzeit der Brennele-
mente dieser Kampagne betrug entsprechend des hdheren Abbrandes

1 752 Tage.

Um die Unterschiede bei der Wiederaufarbeitung von niedrig- bzw.
hochabgebrannten Brennelementen noch deutlicher zeigen zu konnen,
ist eine weitere Wiederaufarbeitungskampagne aufgefiihrt. Fiir die
2. KKS-Kampagne standen 18 Brennelemente aus dem Kernkraftwerk
Stade zur verfiigung. Diese Brennelemente enthielten, wiederum mit
dem KORIGEN-Programm errechnet, 6 145 kg Uran und 59 kg Pluto-
nium. Der mittlere Abbrand der Brennelemente war mit 34,3 GWd/t
Uran nochmals um etwas hdher als bei GKN. Die Anfangsanreicherung
betrug diesmal fiir alle 18 Brennelemente 3,3 % Uran-235 und die

mittlere Kithlzeit der Brennelemente 1 095 Tage.
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Die Unterschiede in den Ausgangsmaterialien fiir die 3 aufgefithr-
ten Wiederaufarbeitungskampagnen zeigen sich zundchst im zeit-
lichen Verlauf der Kampagnen. Fiir einen besseren Vergleich der
Aufarbeitungskampagnen ist ihr zeitlicher Verlauf in einem ge-

meinsamen Bild dargestellt (Bild 7).

Bild 7

8. MZFR

& Rework
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kg/U 1

160- | 3. GKN
1201
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@ | Vergleich der Betriebsdiagramme von 3 11936
WAK | unterschiedl. Wiederaufarbeitungskampagnen
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Fir alle 3 Wiederaufarbeitungskampagnen ist auf der Ordinate der
Uran-Durchsatz pro Tag aufgetragen. Auf der Abszisse sind die
Betriebstage des 1. Extraktionszyklus der einzelnen Kampagnen
wiedergegeben. In allen 3 Betriebsdiagrammen ist die Aufarbeitung
nicht spezifikationsgerechter, sogenannter Rework-Chargen gekenn-

Zzeichnet.

Mit den niedrig abgebrannten Brennelementen der 8. MZFR-Kampagne
konnte eine zeitverfiligbarkeit von ca. 95 % erreicht werden. Unter
Zeitverfiigbarkeit wird die Summe aus Aufarbeitungs- und Rework-
zeit verstanden, bezogen auf die Betriebszeit. Wihrend der

59 Kampagnentage zeigt das Betriebsdiagramm ein recht geschlos-
senes Bild, in dem auch die Anzahl der Rework-Chargen sehr nied-

rig liegt.

Die Wiederaufarbeitung der hochabgebrannten Brennelemente in der
3. GKN-Kampagne dauerte 80 Tage. Bedingt durch den hdheren Ab-
brand der Brennelemente sank die Zeitverfiigbarkeit auf unter

70 %. So ist Anzahl der Rework-Chargen deutlich angestiegen, und
man erkennt einzelne lidngere, durch Stdrungen verursachte
Betriebsstillstinde.

Noch gravierender werden die Unterschiede im Betriebsdiagramm bei
einem Vergleich zwischen der 8. MZFR- und der 2. KKS—-Kampagne.
Der nochmalige Anstieqg im mittleren Abbrand der Brennelemente
ergab nur noch eine Verfiigharkeit von ca. 50 %. Die Betriebs-
stillstédnde werden hiufiger und dauern zum Teil mehrere Tage
hintereinander. Auch hier ist eine deutliche Zunahme der Anzahl

der erforderlichen Rework-Chargen erkennbar.

Da alle 3 hier miteinander verglichenen Wiederaufarbeitungskam-
pagnen von den gleichen Mitarbeitern ausgefiihrt wurden, ist eine
riebgsfilhrung filir die Entstehung der
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ions-Betriebsdiagramme nicht verantwortlich.

Nachfolgend werden nun die wesentlichen Schritte der Wiederauf-

arbeitung separat miteinander verglichen.
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Zundchst zum Brennstoffaufschlufl, bestehend aus Zerlegen und

Schneiden der Brennelemente, Aufldserprozefl und Filtrierung der

Brennstoffldsung.
in Bild 8 wiedergegeben.

Bild 8

Eine Gegeniliberstellung der erzielten Daten ist

—

8. MZFR 3. GKN 2. KKS

Kampagne Kampagne Kampagne
BE-Zerlegung problemios problemlos problemlos
Auflisemethode Sauredosierung | Sduredosierung | Sauredosierung
Hiilsen blank blank blank
Filtration Brennstofflosung
— filtrierte Brennstofflosung klar, gelly kiar, dunkel klar, dunkel
— Schwebstoffe keine sichtbaren | geringe Mengen | geringe Mengen
— Nettogewicht Filterriickstand 4,3 kgl 5,3 kgiu Tkgiu

WAK

W Vergleich BrennstoffaufschluB fiir 3 Wiederaufarbeitungskampagnen|.ss11

In der MZFR-Kampagne waren 3 Brennelemente fiir eine Aufléser-
charge zu zerlegen und die freigelegten 111 Brennst3be in den
Aufldserkorb zu schneiden. Beim Zerschneiden gab es keine Be-
sonderheiten. Alle Chargen wurden nach der Methode der Siure-

dosierung geldst. Bei dieser Methode werden nach dem Schneiden

der Brennstidbe 200 1
auf 80° C erhitzt,

3molare HNO3 zugegeben. Die L&sung wird

bevor unter weiterem Erhitzen im Verlauf von

ca. 4 Stunden weitere 2.200 Mole HNO3 der LOsung zugegeben wer-

den. Die Br

el 1

" "
ennstoffldsung wurde iiber

ein Polypropylen-Sackfilter

abgezogen, das nach jeder Charge gewechselt wurde. Die Filter-
sdcke enthielten im Durchschnitt 4,3 kg Riickstand/t Uran, gemes-
sen mit Hilfe einer Federwaage. Die filtrierten L&sungen waren
gelb und klar und enthielten keine sichtbaren Schwebstoffanteile.
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Handhabung und Zerlegen der 13 GKN-Brennelemente erfolgte nach
der gleichen Technik. Das Zerlegen der Brennelemente bereitete
ebenfalls keine Probleme. Die jeweils 205 Brennstédbe wurden aus
dem Brennelementgitter herausgezogen und in 2 Magazinen mit je
103 bzw. 102 Stdben abgelegt. Nach dem Zerschneiden wurden die
Brennstabteile nach der Methode der Siuredosierung gelést. Die
Aufldsungen waren jeweils vollstindig. Hiilsenkorb und ausgelaugte
Hilsen waren blank und ohne erkennbare Riickstinde. Die Filtration
der BrennstofflSsungen erfolgte wiederum iiber ein Polypropylen-
Sackfilter und verlief zufriedenstellend. Im Regelfall wurde
wiederum pro Charge ein Filter verbraucht, welches nach dem Ein-
satz gezogen wurde; der Filterriickstand betrug im Durchschnitt
5,3 kg/t Uran. Die filtrierten Brennstoffl&sungen waren dunkel
und klar, es waren nur geringe Mengen fein verteilter Schweb-

stoffe zu erkennen.

Auch bei der 2. KKS-Kampagne bereitete das Zerlegen der Brennele-
mente, Schneiden der Brennstidbe und Aufl&sen des Brennstoffes
keine Probleme. Aus jedem Brennelement wurden 2 Aufléserchargen
mit 102 bzw. 103 Brennstdben zusammengestellt. Das Aufldsen er-
folgte ohne Besonderheiten, wiederum nach der Methode der S&ure-
dosierung. Die Aufldsungen waren vollstandig, Auflodserkorb und
Hilsen waren blank. Bei der Filtration der Brennstoffl&sungen

fielen im Durchschnitt 7 kg Riickstand/t Uran an.

Dieser Anstieg im Gewicht des Rilickstandes von 4,3 auf 7 kg/t Uran
ist ein erster Hinweis auf zu erwartende Betriebsst6rungen wdh-
rend der Kampagne. Aus WAK-Erfahrung bedeutet ein hdherer Riick-
stand auch eine grdRere Menge Feinfeststoff, der das Filter
passiert und dadurch eine erhdhte Anzahl von Betriebsstdrungen
aufgrund von Verstopfungen in Rohrleitungen und Extraktions-

batterien nach sich zieht.
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Der nachste Schritt bei der Wiederaufarbeitung ist das Einspeisen

der Brennstoffldsung - im chemischen FlieBbild als HAF

bezeichnet - in den 1. Extraktionszyklus. Eine Gegeniiberstellung

der durchschnittlichen HAF-Zusammensetzung fiir die 3 zu verglei-

chenden Wiederaufarbeitungskampagnen ist in Bild 9 dargestellt.

Bild 9

Mittlere Zusammenseizung | 8. MZFR | 3. GKN 2. KKS
der HAF-Chargen Kampagne | Kampagne | Kampagne
Uran g/l 215 214 229
Plutonium g/l 0,31 1,88 1,85
HNO, mol/l 3,6 3,3 3,9
Beta-Aktivitat  GBg/l 850 2600 5100
Zirkon-95 GBq/I <1 3 3,9
Niob-95 GBo/l <1 <1 7
Ruthen-106 GBq/l 79 100 430
Caesium-137  GBq/l 140 740 950
Cer-144 GBg/l 148 300 170

W Vergleich der HAF-Zusammensetzung fiir 3 1425

WAK unierschiediiche Aularbeitungskampagnen

Bei ungefdhr gleichem Urangehalt pro Liter ergeben sich selbst-
verstandlich grofe Unterschiede im Plutoniumgehalt aufgrund des
verschiedenen Abbrandes zwischen MZPFR einerseits und GKN/KKS
andererseits. Deutlich auch die Unterschiede in Bezug auf die
Beta-Aktivitdt und die verschiedenen Einzelnuklidaktivit&dten,
resultierend aus unterschiedlichen Abbrédnden und Kihlzeiten.
Der Einfluf der mittleren Kilhlzeit bei etwa gleichen mittleren
Abbrénden fiir KKS~ und GKN-Brennstoff zeigt sich deutlich. Die
KKS-Brennelemente wiesen im Schnitt ca. 1.100, die GKN-Brenn-

elemente ca. 1.750 Tage Kiithlzeit auf.
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Das Betriebsergebnis der Extraktionen wird am einfachsten dadurch
verdeutlicht, indem man fiir die hier ausgewdhlten Wiederaufarbei-
tungskampagnen die Gesamtdekofaktoren fiir die Extraktionszyklen
vergleicht (Bild 10).

Bild 10

Deko-Fakioren

8. MZFR 3. GKN 2. KKS
Kampagne Kampagne Kampagne

Element U Pu U Pu U Pu

Zr-95 >5-10*| 1,505 | >1-10°| >3.10*| 2.10° | 2-10°
Nb-95 >110°| 1,5-10° | >10° | >3-10°| 2-10° | 4-10°
Ru-106 | 6,4-10°| 2,5-107 | 1,1-10°| >2-10°| 3,4-10°| 2,4-10°
Cs-137 | 610° | 4-10° | >10° | >107 | 9,8-107| 5-10
Ce-144 | 2.10° | 210" | >1.10" | >8-10°| 5-10° | >1-10°
Pu 1,210°] - 1-10° - | 1,810°) —

WAK fiir 3 unterschiedliche Aufarbeitungskampagnen

Vergleich der in der Exiraktion erzielten Deko-Faktoren 145

Die Dekofaktoren sind definiert durch das Konzentrationsverh#lt-
nis der betrachteten Nuklide vor der Einspeisung in die Extrak-
tion und nach Abschluf der Endreinigung, jeweils bezogen auf die

Mengeneinheit von Uran bzw. von Plutonium.

Betrachtet man die erreichten Dekofaktoren fiir die Einzelnuklide,
ezcgen auf Ur t nahezu durchweg ein Anstieg von MZFR
liber GKN zu KKS aufgrund der steigenden Spaltproduktaktivitit
festzustellen. Dies kann ganz besonders am Beispiel von
Ruthen-106 gezeigt werden. Der Ruthengehalt ist bei MZFR und GKN
mit ca. 500 GBg pro kg Uran etwa gleich, bei KKS ist dieser um

den Faktor 4 héher.

.
n, €o ist
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Die Dekofaktoren, zeigen beim Vergleich
GKN und KKS ebenfalls die Abhangigkeit von der urspriinglichen
Spaltproduktaktivitdt. Dies gilt nicht, wenn man diese beiden
Die Dekofaktoren bei MZFR liegen

bezogen auf Plutonium,

Brennstoffe mit MZFR vergleicht.
meist hbher. Dies resultiert aus den unterschiedlichen Plutonium-

Absolutmengen.

Das Ergebnis, was sich aus der Betrachtung der Dekofaktoren
ergibt, 18Rt sich wie folgt formulieren: HGherer Abbrand be-
inhaltet h8here Spaltproduktaktivitédt und erfordert damit hdéhere
Dekofaktoren, um die geforderten Endproduktspezifikationen zu
erreichen. Dies bedeutet wiederum einen h&heren Anteil an Rework-

chargen, was sich in den Betriebsdiagrammen auch gezeigt hat.

Ein weiteres Kriterium bei einem Vergleich von Wiederaufarbei-
tungskampagnen von niedrig- und hochabgebrannten Brennelementen
bilden die wdhrend der Aufldsung entstandenen gasfdrmigen oder
leicht fliichtigen Radionuklide. In der WAK sind Riickhaltevorrich-
tungen filir Aerosole, Jod und Tritium vorhanden. Krypton-85 und
Kohlenstoff-14 werden wegen ihrer geringen radiologischen Wirkung
im Rahmen des KfK-Abluftplanes ohne Riickhaltung an die Atmosphire

abgegeben. Eine Zusammenstellung der emittierten radioaktiven

Stoffe wédhrend der 3 ausgewdhlten Kampagnen ist in Bild 11

wiedergegeben.

Bild 11

Emission 8. MZFR 3. GKN 2. KKS | Zuldssig nach
Kampagne | Kampagne | Kampagne | Ablufiplan/a

Alpha-Aerosole MBq 0,2 0,3 0,5 370

Beta-Aerosole  MBg 10,2 23.0 34,0 7,4-10°

Tritium TBq 1,3 2,6 4,2 37

Kohlenstofi-14  GBq 25,2 68,0 92,0 610

Kryplon-85  TBg | 357,0 11500 | 19000 | 1,3-10°

Strontium-90  MBq 1,1 3,3 9,6 3,7.1¢°

lod-129 MBq 34,0 31,0 37,0 1,5-10°

Plutonium-241  MBg 4,8 8,0 16,0 1,5-10°

ay Vergleich der radioaktiven Emission 10615
WAK| fiir 3 unterschiedl. Aufarbeitungskampagnen o
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Bei dieser Gegeniiberstellung der Emissionswerte ist zusédtzlich
fir eine bessere Beurteilung der zuldssige Jahresabluftplanwert
gemal dem KfK-Abluftplan angegeben. Eine Beurteilung der Emissio-
nen gemdf dem Jahresabluftplanwert ist zuldssig, da die hier auf-
gefiilhrten 3 Wiederaufarbeitungskampagnen im Jahr 1987 bzw. bis
ins Frihjahr 1988 gelaufen sind. Deutlich muB herausgestellt
werden, daB nicht nur der zuldssige Abluftplanwert eingehalten
wurde, sondern zum Teil um mehrere Grdfenordnungen unterschritten
wurde. Vergleicht man die einzelnen Emissionen in den 3 Kampag-
nen, so muf allgemein festgestellt werden, daB es bei den Emis-
sionen keine nennenswertenUnterschiede gibt, unhingig davon, ob
Brennelemente mit niedrigem oder hohem Abbrand aufgearbeitet
werden. Die in der Tabelle leicht unterschiedlichen Werte resul-
tieren aus der unterschiedlichen Kampagnendauer. Wdhrend die

8. MZFR-Kampagne nur 59 Tage dauerte, waren fiir die 2. KKS-Kam-

pagne 114 Tage notwendig.

Nun zu den radibaktiven Abfdllen, die bei den drei betrachteten
Aufarbeitungskampagnen anfielen: In Bild 12 sind sowohl die

fliissigen als auch die Festabfdlle aufgefiihrt.

Bild 12

8.MZFR | 3.GKN 2. KKS
Kampagne | Kampagne | Kampagne

Fliissige Abfille [m*tU);

HAWC 0,5 1,0 1,7
MAW,, 0,4 0,9 1,0
MAW,, 11,0 8,2 8,6
SAW,, 61,7 61,2 84,6

Festabiéiie [m*iU]:
MAW 1,9 2,2 4,7
SAW 9,0 13,2 21,4

W;K Radioaktive Abfélle bei 3 unterschiedl. Aufarbeitungskampagnen 18220
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In allen drei hier miteinander verglichenen Wiederaufarbeitungs-
kampagnen wurden die Abfille auf die jeweilige Tonne wiederaufzu-
arbeitendes Uran bezogen. Der hochaktive fliissige Abfall nimmt

deutlich zu, was damit zusammenh&ngt, daf in der Anlage aufgrund
ihrer Auslegung bestimmte Aktivitdtskonzentrationswerte einge-

halten werden miissen, was 2zu niedrigeren Aufkonzentrationsfakto-
ren im 1W-Verdampfer bei steigenden Abbrdnden bzw. Spaltprodukt-
aktivitdten fithrt. Zusdtzlich wirken sich bei KKS die vermehrten
Betriebsstdrungen aus. Der organische fliissige Abfall resultiert
aus den Raffinaten der Kerosin-Waschstufen der Mischabsetzer und

steigt durch den hdheren Reworkanteil an.

Was den librigen wédfrigen, fliissigen Abfall anbelangt, so werden
keine signifikanten Mengenunterschiede erkennbar. Sowohl fiir den
mittelaktiven als auch fiir den schwachaktiven fliissigen, wdBRrigen
Abfall bewegt sich die angefallene Menge sowohl fiir die niedrig
abgebrannten als auch fiir die hochabgebrannten Brennelemente in

der gleichen GrdRenordnung.

Bei den mittelaktiven Festabfdllen handelt es sich um die
betonierten Abf&lle aus dem Zerlege- und Aufldserbetrieb. Diese
Abf&lle - es handelt sich hierbei um Hiilsen, Feedfilter mit Feed-
kldrschlamm béladen, Strukturmaterial und sonstige Abfdlle aus
der Headendzelle - miissen strikt getrennt gesammelt und kondi-
tioniert werden. Der hdhere Anfall bei KKS im Vergleich zu MZFR
und GKN ist auf die hier deutlich hShere Anzahl der benbdtigten
Feedkl&rfilter zurilickzufiihren, von denen jeweils nur einer in ein

Abfallfal gegeben werden darf.

Die Menge an schwachaktiven Festabfdllen spiegelt lediglich die
jeweilige Kampagnendauer wieder; der Anfall ist praktisch

unabhédngig von der Art der aufgearbeiteten Brennstoffe. Im

[

wesentlichen handelt es sich um brennbare und nicht brennbar
Abfdlle wie Dekomaterialien, Handschuhe, Werkzeuge und anderes

mehr, was beim Betrieb einer derartigen Anlage anfdllt.

Um den Vergleich der drei Aufarbeitungskampagnen zu vervoll-~
stdndigen, werden im folgenden die erzielten Verfiigharkeiten der

drei Aufarbeitungskampagnen einander gegeniibergestellt.
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Es wird unterschieden zwischen Zeitverfiigharkeit und Arbeitsver-
figbarkeit. Die Zeitverfiligbarkeit ist definiert als Summe der
Aufarbeitungs- und Reworkzeit, bezogen auf die Betriebszeit, wo-
bei diese der Kampagnendauer gleichzusetzen ist. Die Arbeitsver-
flgbarkeit ist definiert als mittlerer Tagesdurchsatz, bezogen
auf den Nominaldurchsatz. Dieser Nominaldurchsatz ist abbrand-

abhdngig, was in Bild 13 dargestellt ist.

Bild 13
T O HWR Durchsatz/Kampagne (iU}
kg Und A SWR Durchsatz/Kampagne (tU) kg U/d
@ DWR Durchsatz/Kampagne (tU)
200 - - 200

S e e e e AUSIeQUngskapaznﬁt

- 12t 19t

.g | |
£/ 100+ 1O Q mio 1 7 - 100
=] 4 Tagesdurchsatz - !
| -
| w1l
0 10 20 30 40 GWd/tY
 Mbrand

i)

Wik ~ Auslegungskapazitit und Tagesdurchsatz der WAK 1135

187

Die jeweiligen Abbrinde entsprechen bestimmten Plutonium-/Uran-
Verhdltnissen. Da ab dem 2. Plutoniumzyklus der Tagesdurchsatz
von Plutonium maximal 1 kg betrégt, was einem Abbrand von

ca. 15 GWd/t U entspricht, sinkt ab diesem Punkt der mdgliche

Tagesdurchsatz von zundchst 175 kg/d auf 105 kg/d bei Abbrénden
von 40 GWd/t U. Dieger Sachverhalt wird durch die obere Kurve im
Bild wiedergegeben. Gleichzeitig sind die effektiv erzielten
Tagesdurchsdtze aller grdfReren Wiederaufarbeitungskampagnen, d.h.
> 5 t U, dargestellt. Man erkennt, daB diese Werte dem Trend der
Maximalkurve folgen; setzt man sie zum Maximalwert beim jeweili-
gen Abbrand in Beziehung, so ergeben sich Arbeitsverfiigbarkeiten

Q

von 48 bis 84 %, im Mittel iliber die Gesamtbetriebszeit von 67 %.
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In Bild 14 sind die erzielten Verfiigharkeiten dargestellt. Sowohl
fir die Zeitverfiligbarkeit als auch fiir die Arbeitsverfiigbarkeit
ist der Trend eindeutiqg.
Bild 14
8. MZFR 3. GKN 2. KKS
Kampagne | Kampagne | Kampagne
Aularbeiiungs- + Reworlzeit
Zeitverliigharkeit = Eaa 06% 66% 529
Betriebszeit
mitilerer Tagesdurchsatz
Arbeitsveriigharkeit = , ! ' 14% 60% 651%
def. Nominaldurchsaiz
Mittlerer Tagesdurchsatz [kg U/d] 122 66 b2
Rusfallzeiten [h]
— aus technischen Griinden 287 444 634
— duflere Anldsse 321 114 242
' Werliigharkeitcvergleichvon 3 unterschied). Aufarbeit ngskampannnnL 1338

Die Wiederaufarbeitung von hochabgebrannten Brennelementen geht

eindeutig zu Lasten der Verfiigbarkeit der Anlage. Dies zeigt sich

auch im mittleren Tagesdurchsatz, ausgedriickt in kg Uran/d, der

in den hier aufgefithrten Beispielen um mehr als die Hilfte zu-

riickgeht,

je héher der Abbrand ist.

Betrachtet man die Ausfall-

zeiten, so lassen sie sich in 2 Kategorien einteilen, zum einen

in Ausfallzeiten aus technischen Griinden, zum anderen in Ausfall-

zeiten,

bedingt durch &uBere Anlidsse.
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Unter &duBeren Anlédssen sind Betriebsunterbrechungen aufgrund
ausstehender Genehmigungen oder ungiinstiger meteorologischer
Verhdltnisse zu verstehen. Ungilinstige meteorologische Verhdlt-
nisse bedeuten Nordwind, weil dann keine Aufldsungen durchgefiihrt
werden kdnnen. Das bei diesem ProzeB freigesetzte Krypton wiirde
die Monitore in einzelnen Gebiuden des Kernforschungszentrums

beeinflussen.

In der 8. MzZFR-Kampagne waren die Ausfallzeiten aus technischen
Grinden hauptséchlich durch mechanische Stérungen an den auto-
matischen Probenehmern bedingt. Demgegeniiber gab es nur wenige
hydraulische Stdrungen in den Mischabsetzerbatterien. Die Aus-
fallzeiten, bedingt durch HuBere Anlisse, waren z. B. darauf
zurlckzufiihren, daf unglinstige meteorologische Bedingungen eine

Verschiebung von Aufl&sungen nach sich zogen.

Die Zunahme der Ausfallzeiten aus technischen Griinden bei der

3. GKN-Kampagne ist auff&llig. Die Ausfallursachen lassen sich in
4 Gruppen mit #hnlicher Ausfalldauer zusammenfassen, ndmlich
Verstopfen von Befiill- und Entleerleitungen der Verdampfer, Ver-
stopfen der Aufldserentleerung, Verstopfen von Probenehmern und

hydraulische Stdrungen im 1. Zyklus.

Die Ausf&lle sind durch den zunehmenden Feststoffgehalt der
Brennstoffl&sung bedingt, sowohl vor als auch nach der Feed-
Klarung. Besonders zeitraubend war die Behebung der Verstopfungen
des Entleerungsdampfstrahlers des Aufl&sers. Das Freispiilen der
Probenahmeleitungen erfolgte in der Regel schnell und problemlos.

Eine nochmalige Zunahme der Ausfallzeiten aus technischen Griinden
ist bei der KKS-Kampagne festzustellen. Im wesentlichen handelt
ich um die gleichen Ursachen wie bei der 3. GKN-Kampagne.

Die hohe Zahl an Ausfallstunden, bedingt durch JuRere Anlé#sse in
der 2. KKS-Kampagne, waren hauptsichlich auf eine Stdrung der
Probenahme der HAWC-Lagerbehdlter zuriickzufithren, so daB keine
Transfers von HAWC-L&sung in die LAVA aufgrund einer behérdlichen

Anweisung erfolgen durfte.
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Im Herbst 1987 wurde erstmalig ein LWR-Mischoxid-Brennelement in
der WAK aufgearbeitet. Das Brennelement (Bild 15) bestand aus

180 Einzelst#dben, die zum Teil nach dem sogenannten OKOM- und zum
Teil nach dem AUPuC-Verfahren hergestellt worden waren.

Bild 15

Abmessungen: 3055 x 200,3 x 200,3 mm

Anzahl Brennstidbe: 180, davon
64 n. d. OKOM-Veri. 2,0% Pu-fiss
58 n. d. OKOM-Verf. 3,2% Pu-fiss
58 n. d. AUPuC-Verf. 3,2% Pu-fiss

Brennstoffmasse: 267,3 kg Uran
11,7 kg Plutonium

Einsatzzyklus: 3

Vollasttage: 881
Abbrand: 32175 MWd/i U
Kiihizeit:- 1148 d

wiw |KWO-MOX-Brennelement Nr.11-38), ..,
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Das Brennelement war in drei Zyklen bis zu einem Abbrand von
32,2 GWd/t Uran im Kernkraftwerk Obrigheim eingesetzt. Im August
1984 wurde das Brennelement entladen, im Mai 1986 zur WAK trans-
portiert und im Oktober 1987 aufgearbeitet.

Fiir Nachbestrahlungsuntersuchungen waren aus dem Brennelement
insgesamt 21 Stibe gezogen worden, so daB fiir die Aufarbeitung

noch 159 Brennstdbe mit 239 kg Brennstoff zur Verfiigung standen.

Fliir die Aufl8sung waren die Brennstdbe im mechanischen Headend
vereinzelt und in zwei Chargen zusammengestellt worden, die OKOM-
und AUPuC-Brennstdbe im gleichen Verh#dltnis enthielten. Die Auf-
18sung selbst wurde auf zwei verschiedene Methoden durchgefiihrt,
um eventuelle Einfllisse auf das Loseverhalten aufzufinden. Bei
der ersten Aufldsung wurde nach der Methode der Siuredosierung
verfahren. Fiir die zweite'Charge wurde der Brennstoff in den
Losekorb des Aufldsers geschnitten, die gesamte zur Aufldsung
bendtigte Siuremenge zugegeben und die L&sung dann bis zum Sieden
erhitzt.

In beiden Fédllen betrug die Kochzeit der Aufl®dsung ca. 8 Stunden.
Zur Aufldsung eventuell an den Hiilsen verbliebener Brennstoff-
reste wurde eine Nachaufldsung mit ca. 200 1 3m HNO, durchge-
fihrt.

Um Aussagen zur LOslichkeit des Brennstofffes zu bekommen, wurden

verschiedene Untersuchungen durchgefiihrt:

1. vVisuelle Kontrolle von Aufléserkorb und Hiilsenschiittung nach

der Auflésung.

)

Bestimmung des Spaltstoffgehalts an den Hiilsen mittels
passiver und aktiver Neutronenmessung mit einem Hiilsen-
monitor, der vom Kernforschungszentrum Karlsruhe entwickelt
und gebaut wurde, und der seit Januar 1986 zu Versuchszwecken
in der Headend-Zelle der WAK installiert ist.
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3. Gewichtsbestimmung des Feedklirschlamms mittels Wdgung des

Feedfiltereinsatzes.

4. Bestimmung des Restfeststoffgehaltes in der filtrierten

Brennstoffl6sung.

5. Bestimmung des Spaltstoffgehaltes im Feedklirschlamm mittel
passiver und aktiver Neutronenmessung, d.h. mit dem schon

erwdhnten Hiilsenmonitor.

6. Bestimmung der Zusammensetzung des Feedkldrschlamms mittels

physikalischer und chemischer Untersuchungsmethoden.

Die Ergebnisse der beiden Aufldsungen vom 12. und 26. Oktober

1987 sind in Bild 16 zusammengefalit.

S

Bild 16
1. Charge 2. Charge
Datum der Auflisung 12. Okiober 1987 26. Okiober 1987
Ari der Aufldsung Séuredosierung Batch-Verfahren
B Visuelle Kontrolle blank, blank,
der Hiilsen keine Riickstinde keine Riickstdnde
Gewicht Feedklirschlamm 560 g 6004g
Restfestsiofigehalt
der Brennstofflasung 0.76 9/ 04501
Plutonium-Bestimmung ca. 0.04% ca. 0,14%
in den Hiilsen '
—
Plutonium-Bestimmung ca. 0,18% ca. 0,07%
im Feedklarschlamm
wak| Daten zur Aufldsung des KWO-MOX-Brennelementes |5,




Iv-25

Unabhdngig vom L8severfahren zeigten Aufléserkorb und Hiilsen bei
der visuellen Kontrolle keine Riickstidnde. Die gemessenen Feed-
kldrschlammengen sind bei beiden Aufldsungen vergleichbar. Die
Menge von ca. 600 g entspricht einem Wert von ungefdhr 5 kg/t
Brennstoff und ist damit vergleichbar mit derjenigen von GKN-

Brennstoff.

Die Gesamtverluste an Plutonium in den Hiilsen und im Feedkl&r-
schlamm sind in beiden Fidllen etwa gleich, namlich ca. 0,2 %,

bezogen auf die Plutoniumeingangsmenge.

Im weiteren Verfahrensablauf ergaben sich keine Besonderheiten.
Die Brennstoffldsung war vor der Eispeisung in die Extraktions-
zyklen mit abgereicherter Uranylnitratldsung auf das Spaltstoff-
niveau von Uranoxid-LWR-Brennstoff eingestellt worden. Weder bei
der Extraktion noch bei Produktfeinreiniqung, Konzentrierung und
Abfiillung wurden Abweichungen vom normalen Betriebsverlauf beob-

achtet.

Zusammenfassend kann also festgestellt werden, daR die Aufar-
beitung des KWO-MOX-Brennelementes keine signifikanten Unter-
schiede im Vergleich zur Aufarbeitung von Uranoxid-LWR-Brenn-
elementen ergeben hat.

Nachdem bereits seit mehr als 15 Jahren das in der WAK zuriickge
wonnene Plutonium zu MOX-Brennstoffen verarbeitet und in mehreren
deutschen Kernkraftwerken erfolgreich zur Stromerzeugung einge-
setzt wird, markiert diese erste Wiederaufarbeitung von MOX-
Brennstoff aus Leichtwasserreaktoren den erfolgreichen Start des
zweiten Umlaufs des Energierohstoffs Plutonium im nuklearen

(e

Brennstoffkreislauf.
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U- und Pu-Durchsatz in der WAK
Einzelvorhaben in der WAK (9,/71-3/88)
Flieflschema WAK

Entwicklung der Rahmenbedingungen zur Wiederaufarbeitung
von bestrahlten Kernbrennstoffen in der WAK (1971-1988)

Kernbrennstoffdurchsatz in der WAK
Datenvergleich von Brennelementen zur Wiederaufarbeitung

Vergleich der Betriebsdiagramme von 3 unterschiedlichen
Wiederaufarbeitungskampagnen

Vergleich Brennstoffaufschluf fiir 3 Wiederaufarbei-
tungskampagnen

Vergleich der HAF-Zusammensetzung fiir 3 unterschiedliche
Aufarbeitungskampagnen

Vergleich der in der Extraktion erzielten Deko-Faktoren
fir 3 unterschiedliche Aufarbeitungskampagnen

Vergleich der radioaktiven Emissionen fiir 3 unterschied-
liche Aufarbeitungskampagnen

ﬁadioaktive Abfidlle bei 3 unterschiedlichen Aufarbei-
tungskampagnen

Tagesdurchsatz in der WAK in Abhdngigkeit vom Abbrand

Verfiigbarkeitsvergleich von 3 unterschiedlichen Auf-
arbeitungskampagnen

KWO-MOX-Brennelement 11-38

16: Daten zur Aufldsung des KWO-MOX-Brennelementes
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Entwicklungsstand und -ziele bei der
Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen
K. Ebert und H. Schmieder

Die heutigen F&E-Arbeiten zur Wiederaufarbeitung haben folgende

Ziele:

- Einfacher und damit billiger.
- Zuverlédssiger und damit sicherer.
- Minimierung des Abfallvolumens und damit akzeptabler.

Diese Ziele sollen zusammengefaBft dargestellt durch folgende

Arbeitsschwerpunkte erreicht werden:

- Vereinfachung der Trennprozesse.
- Kompaktere Apparate (hdhere Raum-Zeit-Ausbeute).
- Rechnergefiihrte ProzeBregelung und Automation.

Bei der Abgasreiniqung sind unsere Entwicklungsarbeiten soweit
fortgeschritten, daB sie im internationalen Vergleich als fiithrend
angesehen werden konnen. Mit dem Frigen-Waschverfahren zur
Riickhaltung von Krypton-85, das auch Kohlenstoff-14 und alle ande-
ren Schadstoffe so gut wie restlos aus dem Aufl®serabgas zuriick-
hdlt, wurde der verfahrenstechnisch einfachste ProzeB in die Pla-
nung flir Wackersdorf iibernommen. Er hat nach nur sechs Jahren
Entwicklungszeit seine technische Reife in einer automatisch be-

triebenen Pilot-Anlage nachgewiesen. Die noch ausstehenden Ent-

wicklungsarbeiten dieses F&E-Vorhabens sind:

- Einpassung der Kr-Riickhaltung in die WAW Planung.

- Kr-Konditionierung:
Fixierung in Metallen oder Zeolithen.

- Verfahrenstechnische Verbesserungen der Iodbehandlung:
Toddesorption aus der Brennstoffl8sung.
Neue Rilickhalteverfahren im Behdlterabgas ?




Im ExtraktionsprozeB, der eigentlichen Wertstoffriickgewinnung,
wurde schon vor Jahren ein groBes Vereinfachungspotential erkannt,
an dem schwerpunktmdfiig im IHCH des Kernforschungszentrums gear-
beitet wird. Hauptziel ist die Verkiirzung des Extraktionsprozes-

ses, der heute noch fiinf Extraktionszyklen bendtigt (s. Abb.l).

Eingehende Studien mit unserem Prozefmodell VISCO und begleitende
Untersuchungen mit den Anlagen LABEX und MINKA lieferten Ergeb-
nisse, die darauf schlieBen lieBen, dalBl prinzipiell die geforderte
Trennleistung auch in nur einem einzigen Extraktionszyklus er-

reicht werden kann.

Nach der Wiederinbetriebnahme der modernisierten MILLI-Anlage im
September 1988 wurde erstmals versucht diesem Ziel ndher zu kom-
men. Das Experiment verlief aufBlerordentlich erfolgreich; dabei ist
zu erwdhnen, dafBl ein extrem hochabgebrannter und relativ kurz ge-
kihlter SBR-Brennstoff verwendet wurde. In der Abb. 2 sind die
wesentlichen Ergebnisse dieser Versuchskampagne zusammengefaBt.
Neben den in allen FAdllen erreichten Trennleistungssteigerungen im
ersten Extraktionszyklus konnte auch die sichere Vermeidung von
Pu-Akkumulationen, die sich vereinfachend auf das Kritikalit&dts-

konzept auswirkt, nachgewiesen werden.

Das KfK Konzept der Solventwdsche mit CO,y-beladener Hydrazinhy-
dratl&sung, das den mittelaktiven Abfall vermeidet, der bei Anwen-
dung der Sodawdsche entstehen wiirde, konnte ebenfalls erfolgreich

demonstriert werden.

Aufgrund dieser Ergebnisse ist es nicht mehr sinnvoll, die Fein-
reinigung, die mit dem einzyklischen ProzeB nur dann erforderlich
ist, wenn Betriebsstdrungen bei der Extraktion auftreten, mit
weiteren Extraktionszyklen durchzufiihren. Vielmehr erscheint es
zweckmédfBig die Eingangsstufe der Brennstoffrefabrikation so zu
gestalten, daB sie diese Aufgabe mitiibernimmt. Aus diesem Grund
bearbeiten wir, zunidchst fiir das Uran, die Nitratkristallisation
als Feinreinigungsschritt, die gleichzeitig zu einer Konzentrie-

rung des Produktes fiihrt,




Die Abb. 3 faBt die bisher erreichten Ergebnisse mit diesem neuen
Feinreinigungsverfahren zusammen. Es darf erwartet werden, daB
auch im Falle von nicht optimaler Betriebsfiihrung mit der Ver-
fahrenskombination Extraktion-Kristallisation die geforderten Pro-

duktspezifikationen erreicht werden konnen.

Damit wiirde sich eine ganz wesentliche Vereinfachung fiir den ge-
samten TrennprozeB ergeben, was der Vergleich von Abb. 4 mit Abb.
1 deutlich macht.

Eine weitere Reduzierung des Raumbedarfs der ProzeBzellen kann
durch kompaktere Apparate erreicht werden. Zur Zeit richtet sich
dabei unser Hauptaugenmerk auf die Extraktionsapparate. Ein Ziel
ist die Entwicklung einer elektrochemisch arbeitenden Zentri-

fugalextraktorbatterie zur U-Pu-Trennung.

Eine wesentliche Rolle bei allen experimentellen Entwicklungs-
arbeiten spielt das im IHCH entwickelte mathematische ProzeBmodell
VISCO, mit dessen Hilfe die Versuchskampagnen konzipiert und
begleitet werden. Dies fiilhrt zu einer erheblichen Reduzierung der

Experimentierzeit.

Die Weiterentwicklung des Prozefmodells zielt sowohl auf rechner-
gefiihrte Prozefregelung und Automation, als auch auf die Entwick-
lung eines ProzefBsimulators, der u. a. fiir die Ausbildung von Per-
sonal und die Demonstration von nicht bestimmungsgemdfen Betriebs-

zustdnden und somit filir Sicherheitsfragen.

Wenn die genannten Entwicklungen, die ein betrdchtliches Potential
zur Kostensenkung im Brennstoffkreislauf enthalten, zur techni-
schen Reife gefiihrt werden sollen, bedarf es ihrer Demonstration
in einer technisch reprédsentativen Pilot-Anlage. Eine solche An-
lage gibt es in der BRD nicht. Es ist nun Aufgabe der Geldgeber,
das ist die 6ffentliche Hand und die Energieversorgungsunter-
nehmen, zu entscheiden, ob die bisher angelegten Gelder sich auch
langfristig auszahlen sollen, oder nicht. Wird dies bejaht, darf
der technische Entwicklungsweg nicht abgebrochen werden, der u. a.
auch einen wichtigen Beitrag zur Erh8hung der dffentlichen Akzep-

tanz der Kernenergie leisten kann.
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Erforderlicher | Bisher in MILLI | Vorausgesagt® | In MILLI 1988
erreicht 2 erreicht ¥ | erreicht

DF Y DF DF DF DF
Ru ~10* ~2-103 104-5 *
Zr <104 ~ 108 104-3
Cs <108 < 10° ~ 10°
Tc | 10 + &
Np ~ 102 2 +
Py ~ 10° < 10* > 104 P

" U-Produkt, 33 GWd/t, 7a; 2 HAF/HS2P, KNK NY-203, max. 100 GWd/t, 10 Monate ;
3)y-Produkt, ENC 86, Genf u.a. ; *) HAF/HS2P, KNK NY-205, max. 170 GWd/t, 16 Monate ;
S) mit zweigeteilter ELKE ; + Voraussage bestatigt

Pu- Akkumulationen | vermeidbar +6)
6) auch in LABEX u. MINKA demonstriert
Solventwaschabfall 7’ vermeidbar +

7) HpBP Bildung geringer als in friiheren Prozessen

Abb. 2 STAND ”ONE -CYCLE " KONZEPT , OKT. 88
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Abb.2 Dekontaminationsfaktoren fiir reale ProzeBlosungen (1UC)
(LWR-Brennstoff 3% Abbrand, Kiihizeit 2,5a)
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Neue Brennelemententwicklungen der ABB

K. Ehlers ABB Reaktor

G. Vesterlund ABB Atom

1. Einleitung

ABB Atom ist seit mehr als 20 Jahren aktiv tatig auf dem Gebiet
der LWR Brennelemententwicklung. Urspriinglich konzentrierte man
sich auf Brennelemente fiir Siedewasserreaktoren, aber seit 1980
werden auch DWR-Brennelemente - zunichst auf Basis von Westinghou-

se Lizenzen fiir Westinghouse Reaktoren - hergestellt.

Ein direktes Ergebnis des Zusammenschlusses zwischen ASEA und BBC
ist die Zusammenfassung der Ressourcen der ABB Reaktor und der
ABB Atom mit dem Ziel ein modernes Brennelement fiir Druckwasser-

reaktoren auf den deutschen Markt zu bringen.

2. Brennelemente fiir Siedewasserreaktoren

Die wichtigste Verbesserung fiir den Markt der Siedewasserbrennele-
mente war 1981 die Einfiihrung des SVEA Elementes mit dem Wasser-
kreuz. Mit diesem neuen Design konnten fiir die EVU's die Brenn-
stoffzykluskosten deutlich reduziert werden bei gleichzeitig ver-
besserten thermischen und mechanischen Eigenschaften, wobei bei

einigen Anlagen auch die LOCA Margen vergrdBert werden konnte.
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Unter Beibehaltung des 8 x 8 Gitters wurden vier sog. Minikandle
mit jeweils 4 x 4 Brennstiben getrennt durch das Wasserkreuz ein-
gefiihrt. Wegen der verbesserten Sicherheitsmargen und der gilinsti-
geren Brennstoffzykluskosten wurde das neue Konzept sowohl von
den Genehmigungsbehérden wie auch den EVU's akzeptiert, so daB ab

1988 bei ABB Atom nur noch SVEA Brennelemente hergestellt werden.

Ein wichtiger Mailenstein bei der Einfiihrung des SVEA Elementes
war der Nachweis ausreichender Stromungsstabilitdt. ABB Siede-
wasser-Reaktoren mit spezieller Instrumentierung erméglichen den
direkten Vergleich der Strémungscharakteristiken an 8 x 8 und

SVEA Brennelementen, und es konnte gezeigt werden, dafl das Wasser-
kreuzdesign beil gleichen Betriebsbedingungen stabiler als das 8 x
8 Design ist. Damit war der Weg frei fiir den nichsten Schritt die
Einfilhrung des SVEA 96/100 Konzeptes, welches im Hinblick auf me-
chanische und thermische Eigenschaften eine weitere Optimierung
darstellt. Fiir die Siedewasserreaktoren der ABB wird das sogenann-
te SVEA 100 Brennelement angeboten; hier sind die 4 x 16 Stdbe

des SVEA 64 durch 4 x 25 Stdbe ersetzt. Dabei wird der erprobte

SVEA Brennelementkasten unverdndert i{ibernommen.

Fir Siedewasserreaktoren mit engerem Gitter ist ein gréBerer Was-
seranteil im Zentrum des Brennelementes optimal. Er wird reali-
siert, in dem man aus jedem Minikanal einen Brennstab entfernt
und das Wasserkreuzzentrum vergrbéBert. Dieses Brennelement wird
unter dem Markennamen SVEA 96 angeboten (siehe Abb. 1).

Die wichtigsten Abmessungen der SVEA 96/100 Elemente zeigt Ta-
belle 1.

Tabelle 1: Hauptabmessungen fiir SVEA 96/100 Brennelemente

SVEA 64 SVEA 100
Gitterabstand (mm) 15.5 12.4
AuBerer Stabdurchmesser (mm) 11.63 9.62
Hiillrohrdicke (mm) 0.74 0.63

Beide Brennelementtypen weisen die gleichen Gitterabstdnde und

Stabdurchmesser auf.
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Die Vorteile des SVEA 96/100 Konzeptes lassen sich wie folgt zu-

sammenfassen:

Der Ubergang von 64 auf 96 bzw. bei 100 Brennstdbe filhrt zu einer
niedrigeren linearen Stableistung bzw. zu hdheren Brennelementlei-
stungen. Durch héhere Brennelementleistungen lassen sich die
Brennstoffzykluskosten verbessern, wdhrend niedrigere lineare
Stableistung Margen ergeben, die sowohl bei der Erhdhung des Ab-
brandes wie auch zur Vermeidung von PCI-Beschridnkungen genutzt
werden kénnen. Bei gleicher Brennelementleistung verringert sich
die lineare Stableistung von 45 auf 30 kW/m. Damit liegt man in
einem Bereich, der ein Betrieb ohne PCI-Beschridnkungen erlaubt.
Denn Betriebserfahrungen wie auch breit angelegte Versuchsserien
in Testreaktoren zum Lastrampenverhaltén haben gezeigt, daB beil
Stabldngenleistungen unterhalb 30 kW/m durch Steuerstabbewegungen
keine PC1 Fehler iiber lokale Leistungsspitzen verursacht werden

(siehe Abb. 2).

Selbst gegeniiber dem SVEA 64 Brennelement mit Liner-Brennstdben
weist das SVEA 96 Konzept gréBere PCl Margen aus, da bei Brennsti-
ben mit Liner die Differenz zwischen den betrieblichen Leistungs-

- maxima und abgesicherten PCI Schwellwerten kleiner ist.

Die deutlich verringerten linearen Stableistungen ermdglichen
andererseits Abbranderhdhungen. Beim 8 x 8 Design ist die abbrand-
limitierende GréBe die Spaltproduktfreisetzung. Der Systemdruck
wird bei Abbrinden von ungefihr 40 MWd/kg Uran erreicht. Selbst
unter Ausnutzung eines erweiterten "Lift Off" Kriteriums von

15 MPa fiir den zusitzlichen Innendruck ist der Abbrand des 8 x 8
Brennelementes auf ca. 60 MWd/kg Uran beschrankt.
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Andere den Abbrand limitierende Phidnomene sind temperaturabhdn-
gig, wie beispielsweise die chemische Wechselwirkung mit dem Hiill-
rohr, die Korrosion und die Wasserstoffversprddung.

Unter betrieblichen Gesichtspunkten ergeben die verbesserte Mar-
gen neben einem vereinfachten Ladeschema noch andere Vorteile.

So zeigen fehlerhafte Brennstdbe mit geringen linearen Stablei-
stungen deutlich kleinere Spaltgasfreisetzungen. In ABB Reaktoren
ist die Fehlerrate zwar sehr niedrig und liegt im Mittel bei
einem fehlerhaften Brennstab pro drei Reaktorzyklen, wobei Ursa-
che zumeist die Einwirkung von Fremdkdérpern ist. WAhrend Brennsté-
be mit hohen Leistungen bis zu 100 MBq/s Xe 133 freisetzen liegen
die entsprechenden Werte bei Brennstidben mit niedrigerem Lei-
stungsniveau typischerweise bei ca. 2 MBq/s. Auch die Urankontami-

nation hidngt in adhnlicher Weise von der Stableistung ab.

In der BRD ist der Einsatz von aufgearbeitetem Brennstoff und da-
mit von MOX Brennelementen ein wichtiger Gesichtspunkt des Brenn-
stoffkreislaufes. HEW und ABB Atom haben gerade kilirzlich die er-
forderlichen Genehmigungsschritte abgeschlossen um SVEA 64 MOX
Brennelemente im KKW Brunsbiittel einzusetzen. Die erste Lieferung
durch COMMOX in Belgien ist fiir 1989 geplant und hidngt von der
endgliltigen Freigabe durch die Genehmigungsbehérden des Landes

Schleswig-Holstein ab.

Natiirlich sind die gréBeren Margen des SVEA 96/100 Designs auch
fiir MOX Brennelemente von Vorteil. Die verbesserten mechanischen
und thermischen Eigenschaften erlauben einen erhdhten Abbrand und
damit auch eine erhdhte Plutoniumbeladung. Letzteres ist ein wich-

tiger dkonomischer Faktor bei der Anwendung von MOX-Brennstoffen.




VI-5

Zur Wiederaufarbeitung der SVEA Brennelemente wurde gemeinsam mit
Cogema eine Studie durchgefiihrt. Danach kdénnen SVEA Brennelemente
in gleicher Weise behandelt werden wie die 8 x 8 Brennelemente.
Dazu werden wie beim Transport frischer SVEA Brennelemente die
vier Brennstabbiindel der Unterkanile zu einem Biindel zusammenge-
fasst, welches dann im Head-end Schritt in gleicher Weise zerklei-

nert wird wie die 8 x 8 Biindel.

Zur Frage der Wiederaufarbeitung von SVEA Brennelementen in
Wackersdorf wird zur Zeit von HEW eine Studie initiert mit dem
Ziel, die SVEA Brennelemente innerhalb des Brennelementkastens zu

transportieren.

Die ersten 42 SVEA 100 Brennelemente sind seit 1986 in Forsmark-3
und Oskarshamn-3 eingesetzt. Die erste komplette Nachladung wird
1990 fiir Oskarshamn-3 ausgeliefert. Lieferungen von SVEA 96
Brennelementen starten ebenfalls 1990 hier in Philippsburg, dabei
werden zundchst 1990 4 DEMO geliefert, 1991 folgen 28 und eine
vollstdndige Nachladung im Jahre 1992 (siehe Abb. 3).
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Brennelemente fiir Druckwasserreaktoren

Mit dem Begriff ASEA jetzt ABB Atom stellt sich automatisch die
Verbindung zu Siedewasserreaktoren bzw. Siedewasserreaktorbren-
nelementen her. Aber auch auf dem Gebiet der Druckwasserbrennele-
mente ist ABB bereits erfolgreich tdtig, wie nachfolgende

Tabelle 2 zeigt. Dariiberhinaus hat ABB Atom zZur weiteren Assem-
blierung Brennstibe an Westinghouse geliefert (siehe Tabelle 2,
dritte Spalte).

Tabelle 2: Brennelementlieferung der ABB Atom fiir Druckwasser-

reaktoren
Reaktor Anzahl der BE Brennstabe fiir
Ringhals-3 148 157
Ringhals- 4 46 157
Beznau 1 60
Comanche Peak 193

Das von ABB Atom zur Zeit angebotene 17 x 17 Brennelement mit
9.5 mm Brennstdben besitzt einen Voll-Zirkaloy Abstandshalter und
axial abgestuftes Gadolinium. Das DNB Verhalten wurde durch Ein-

fiilhrung der WRB-1 Korrelation verbessert.
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Zwischenzeitlich ist die Entwicklung eines fortgeschrittenen
Brennelementes angelaufen, dessen wesentliche Merkmale die folgen-

den sind:

- Ein Voll-Zirkaloy Abstandshalter mit niedrigem Druckverlust
zur Vermeidung von Strdomungsumverteilungen in Mischkernen,
die noch Brennelement mit Inconel-Abstandshaltern mit geringe-
rem Druckverlust enthalten. Das erste DEMO Element dieses
neuen Designs wird 1989 in Ringhals-3 eingesetzt. Der neue Ab-
standshalter zeigt die gleichen Konstruktionsmerkmale wie die
bisherigen Zirkaloy Abstandshalter, der einzige Unterschied
ist die H6he des Abstandshalters, die durch die diagonale An-
ordnung des Federn auf 38 mm reduziert wurde. Alle anderen we-
sentlichen Eigenschaften, wie Federkonstanten, Wandstdrken

usw. bleiben unveridndert.

- BEin Sieb zum Auffangen loser Teile oder Fremdkdrper im FuB-
stiick des Brennelementes, da Betriebserfahrungen zeigen, daB
die Hauptutsache fiir Brennstabsschiaden Reibkorrosion durch

Fremdkdrpereinwirkungen ist.

Typische Schiden treten am unteren Abstandshalter auf, wo die
Fremdkdrper - meistens Spane, Leitdrdhte - aufgefangen wer-
den. Um derartige Schdden weitgehend einzuschrdnken, werden
zur Zeit alle Brennelemente filr Druckwasserreaktoren mit
einem derartigen FremdkSrpersieb angeboten. Bei diesem Design
haben die Lécher im FuBstiick einen auf ca. 4 mm reduzierten
Durchmesser. Um den Druckabfall in etwa konstant zu halten

wird die Zahl der Lécher entsprechend erhdht.
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Eine Maschenweite von 4 mm scheint aufgruﬁd der vorliegenden
Betriebserfahrungen ausreichend zu sein, da nur Fremdkodrper
mit Abmessung gréBer als 5 mm zu ernsthaften Brennstabfehlern
fiihren.

Hiillrohrmaterialien mit verbesserter Korrosionsbestdndigkeit.
Das Korrosionsverhalten der Hiillrohre - dies gilt insbesonde-
re fiir alle Druckwasserreaktoren mit erhdhten Kithlmittelein-
trittstemperaturen - ist zur Zeit ein den Abbrand limitieren-
de GroéBe.

Zu dieser Fragestellung liuft seit 1984 ein groB angelegtes
Entwicklungsprogramm, in dem insbesondere der Einfluf von Her-
stellungsparametern sowie die Chemie des Zirkaloy untersucht
werden. Es zeigt sich das der HerstellungsprozeB fiir das Kor-
rosionsverhalten sehr wichtig ist und hier insbesondere die
Wdrmebehandlungsschritte fiir eine optimale Mikrostruktur ver-
antwortlich sind. Auch die Chemie spielt eine wesentliche Rol-
le, Zinn sollte bei Zry-4 z.B. am unteren Spezifikationslimit
liegen. Weiter haben zunichst Versuche in Autoklaven bei

400° C und einer Versuchsdauer von bis zu 200 Tagen gezeigt,
daB Zry-2 gegeniiber Zry-4 ein bis 2zu einem Faktor 2zwel besse-
res Korrosionsverhalten zeigt. Reaktortests haben dieses Ver-
halten bestdtigt. Nach zwei Zyklen im Ringhals-3 Reaktor zeig-
te Zry-2 gegeniiber Zry-4 unter vergleichbaren Bedingungen ei-
nen um den Faktor zwei besseres Korrosionsverhalten. DEMO Ele-
mente mit Zry-2 Stiben sind daher in Ringhals-3 seit 1986 im

Einsatz.
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Zusammenfassung

Die Verbesserung der betrieblichen Sicherheit sowie der Brenn-
stoffzykluskosten sind die treibenden Kridfte bei der Entwicklung
neuer ABB Brennelementkonzepte, wie die Einfiihrung des SVEA Kon-

zeptes im Jahre 1981 zeigte.

Mit dem SVEA 96/100 Design erdffnet sich die M86glichkeit zur Ver-

besserung der betrieblichen Sicherheit durch ein PCl-festes Brenn-
element wie auch die Méglichkeit zur Erhéhung des Abbrandes.

Auch fiir die Druckwasserbrennelemente gelten diese Zielsetzungen,
wobei unter Beibehaltung des Sicherheitsstandes durch Einfiihrung
von Voll-Zirkaloy Abstandshaltern, des axial abgestuften Gadolini-
ums und die Entwicklung eines korrosionsbestidndigen Hiillrohres

insbesondere wirtschaftliche Aspekte angesprochen sind.



AR B H
FREP IB

ASEA BROWN BOVERI

KTG Fachtagung
Nov.1988

Abbildung 1:

SVEA 96
Prinzipielle Anordnung der Brennstibe
und des Wasserloches

Kiaaa 4

Abbildung 3:

Betriebserfahrungen und Lieferverpflichtungen fiir

SVEA 96/100 Brennelemente

Oskarshamn 2
Oskarshamn 2
Forsmark 3
TVOl

Philipsburg 1

86

88

20

89

30

90

16

RL

RL

91

RL

RL

28

92

RL

RL

RL

93

RL

K1G-ea 7

VIi-10

80
70
®n n ﬁ‘
‘
u
2 oo
z 609 wo
& the o %oy ]
E
o o @, *
£ 504 M
2 .
2
% .
3 & e
: ' . *
* .
il 40 . s nn
E 6 o
*
30 v - v v
10 20 10 W 50 60

Abbildung 2:
Rampen Versuche der ABB-Atom

Abbrand in MWD/KGU

O unbeschadigl
04 beschadigl

KTiG-88 4

Abbildung 4:

mittlere Oxidschichtdicke in um

Oxidschichtdicke als Funktion des Abbrandes

3
s

fir ZR-2 und ZR-4 (Ringhals 3)

Z2r-4

10 20
mittlerer Brennelementabbrand in MWD/kg U

30

K1G-88 6




VII-1

Der Beitrag "Ein Vergleich der Verteilung von Spalt-
produkten im LWR-Brennstoff vor und nach einer
Transiente" lag bei RedaktionsschluB nicht vor.
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NEUE ENTWICKLUNGEN UND
BETRIEBSERFAHRUNGEN MITT
IL:WR——BEBRENNELEMENTEN

G.A. SOFER, K.-H. BLANK, ANF

Die Advanced Nuclear Fuels Corporation (ANF}(!> liefert Kernreak-
torbrennelemente und zugehdrige Dienstleistungen £iir Druck- und
Siedewasserreaktoren in Europa, den USA und dem Fernen Osten.
Wahrend der 19 Jahre ihres Bestehens fartigts ANF in den beiden
Fertigungsanlagen Richland, USA, und Lingen, BRD, mehr als 16.300
DWR- und SWR-Brennelemente fiir 43 Resaktoranlagen. Dabei wurde
2ine Reihe wvon Neuerungen zur Verbesserung des Betrisbsverhaltens

der Elemente realisiert.

A. DWR-Brznnelemente

ANF f=rtigts die erstz DWR-Nachladung mit =iner 15x13 Brennstab-
anordnung fiir den Betrieb ab 1975 in einer 2-Loop Anlage in den
USA. Auf diese Erstlisfesrung Ffolgten bisher noch 10 weitere
Nachladungen fiir die g¢gleiche Anlage. Insgesamt wurden 102 DWR-
Nachladungen fiir 14 US-Anlagen und fir 8 europdische Anlagen
verschiedener Hersteller geliefert. Die bisher erzislten maxi-
malen Abbréinde im BE-Mittel sind in der Tabelle 1 aufgezeigt; die
BS—-Schadensfreiheit ist ebenfalls angegeken. Sie betragt insge-

samt 99,996 % und liegt flir neuere Auslegungen bei nahezu 100 %.

Im folgenden werden einige der von der ANF im Laufe der Jahre
vorgenommenen Neuerungen in der Auslegung mehr oder weniger
detailliert angesprochen. In Tabelle 2 sind die einzelnen Punkte

ZzusammengefaPpt dargestellt.

(1) ehemals Exxon Nuclear Conmpany, Inc.
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1. Hillrohrauslegung

Zu Beginn der siebziger Jahre war in der US-Anlage Ginna plasti-
sches Kollabieren der BS-Hillrohre eines anderen Herstellers
beobachtat worden. Um diesem Fehlermodus vorzubeugen, wurden die
Brennstdbe seit 1974 von allen Herstellern mit Vorinnendruck
beaufschlagt. ANF wdhlte als zusdtzliche Sicherheitsmafnahme eine
dickers Hillrohrwand (0,79 mm), die 1974 bei Einfihrelementen £ir
Ginna zum esrstenmal zum Einsatz kam und sich als erfolgresich
erwies. Durch die dickere Hlllrohrwand wurde gener=ll die Zuver-
lassigkeit der mechanischén Auslegung erhdéht, was sich u.a. in
der hohen fFshlerfreziheitsrats selbst fir BE-Abbrande im Beresich
von 40 bis 50 GWA/tU Jufert. Die dickers HUllrohrwand erlaubt
auch di= mit hohem Abbrand sinhergehende, durch Xorrosion verur-
sachts Wanddickenschwachung, chne diz geforderte Integritdt der

Ullz2 zu gefihrden. Der WNachweis dafilr wurde unfreiwillig durch

jas}
[

I
1y

wurden nach einem geringriigig abgewandelten Prozel gefsr-

A

hhqe

den Jahren 1982 bis 1984 gef=rtigts Rohr=s erbracht. Diese
nr=

tigt und Restbestinde sind heuts neoch =2ilweise im Einsatz. Im
Extramfall wurden 163 um Oxiddicke entspr=chend =2twa 100 um {0,1
mm) Wanddickenschwdchung bei =2inem mitilaren BS—-Abbrand von c¢a.
36 GWd/tJ gemessen, ohne dad Brennstabversagen beobachtzt wurde.
Zum Vergleich: Bei gleicher Leistungsgeschichts werden fiir das

ANF-Standardhiillrohr lokale Maxima unter 40 um gemessen.

2. Zircaloy flir Abstandshaltar und Fihrungsrohre

Im Jahre 1975 wurde von ANF in den erstsn DWR-Nachladungen in den
USA und 1978 in der BRD ein Abstandshalter mit einer Struktur aus
Zircaloy anstelle von Inconel eingesetzt und seither standardmi-
Big verwendet. Bisher wurden mehr als 5.700 Brennelemente fiir 22
DWR mit Zircaloy-Abstandshaltern bestiickt. Dabei wurden in 3
Anlagen maximale BE-Abbriande zwischen 46 und 50 GW4/tU erzielt,
ohne dap Korrosionsprobleme aufgetreten sind. Insgesamt fielen 5
Stidbe durch nicht durch &uBere Einfliisse bedingte Reibkorrosion

zwischen Stab und Abstandshalter aus.
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Das Fihrungsrohr aus Zircaloy anstelle von Edelstahl folgte 1978

mit dem Ersteinsatz in einem europdischen DWR.

Durch diese beiden Neuerungen waren Binsparungen {iber verminderte
Anreicherung im Werte von $ 25/kgU (Zry-AH) bzw. $ 80/kgU (Zry-
Fihrungsrohr) zu erzielen. Inzwischen ist die Verwendung von
Zircaloy filir beide BE-Komponenten von allen Herstellern {ibernom-
men worden. Der Zircaloy-AH enthdlt in seiner Standardausfiihrung
noch eine in Form eines Streifens eingesetzte Feder. Weiter unten

wird noch auf eine reine Zircaloy-Ausfiihrung eingegangen.

3. Gadolinium-Absorber im Brennstoff

Seit 1978 liefert ANF in den USA DWR-Brennelemente mit im Brenn-

stoff integriertem Gdz03-Absorber. Die Gadoliniumkonzentration

wurde beginnend mit 1 % schrittweise erhdht, wobei erste europa-
Q,

ische Lieferungen 1982 mit 4 % und spdter auch mit 8 % und 10 %

Gadolinium folgten.

Die Nutzung von im Brennstoff integriertem Gadoliniumoxidabsorber
ist heute eine vollstidndig erprobte, zuverlissige Entwicklung,
die fiir die Erreichung einer oder wmehrerer der folgenden Ziel-

setzungen angewandt wird:

o Ausreichende Anreicherung und ausreichender Reaktivitatskoef-
fizient der Moderatortemperatur flr Reaktorzyklen von 14 bis
24 Monaten Dauer

o 'Low—Radial—Léakage' Kernbeladung zur Verminderung der
Brennstoffkreislaufkosten und der RDB-Versprédung durch den
schnellen Neutronenflup (Verringertes Fr bei IN-OUT Kernbe-
ladung)

o Reduzierung der Fertigungskosten im Vergleich zu getrennt
verkapselten brennbaren Absorbern

o Wegfall der Notwendigkeit zur getrennten Handhabung und
Entsorgung von Brennelementen mit getrennt verkapselten

brennbaren Absorbern
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Die mit Gd-haltigen Brennelementen erreichten Abbrande bei 100 %
BS-Fehlerfreiheit sind in Tabelle 3 gezeigt. Beil keinem der etwa
6.650 Gd—-Stdben, die in 9 DWR-Anlagen bis zu einem maximalen
BE-Abbrand von ca. 50 GWd/tU bestrahlt wurden, war Brennstabver-
sagen beobachtet worden. Untersuchungen der Gd-Stdbe im Reaktor-
becken und in Heifen Zellen liefen keine bedenklichen Anzeichen
erkennen. Die experimentell {iber dem Tablettenradius ermittelte
Gd-Konzentration konnte analytisch sehr gut verifiziert werden,

s. Abbildung 1. Zur Anwendung kam das Programm CASMO/MICBURN-2.

4. Fremdkérperabweisende Auslegungen

Ein Teil von Brennstabschadensfdllen, nimlich etwa 3 pro 100.000
im Einsatz befindlichen Staben, ist auf die Einwirkung loser
metallischer Fremdkodrper im Kihlmittel =zurlckzuflihran. Diese
Schaden antstehen in der Regel im Bersich weniger Zentimeter
~oberhalb des unteren Endstopfens. Zur Abwehr dieses Schadensmecha-
nismus sntwickelte ANF seit 1987 eine Reihe weitgehend fremdkor-
perresistenter Auslegungen, u.a. ein verlingertzsr massiv ausge-
fihrter untersr Endstopfen, ein auf dem Fufstiick aufsitzender
Abstandshalter aus Inconel und ein Fufstiick mit kleinen Durchfluf-
6ffnungen. In einer im Frithjahr 1989 zum Einsatz kommenden
Aquﬁhrung, werden diese Auslegungsmerkmale gemeinsam angewandt.
Hierdurch kénnen nur Fremdkdrper mit einer Partikelgrdfe unter 4
mm Uber das Fufstiick gelangen. Fremdkdrper dieser Grdéfe verursa-

chen gewdhnlich keinen Schaden.

Die Abbildung 2 soll das Prinzip der Auslegung veranschaulichen.
Sie zeigt eine Seitenansicht wvon FuPRstiick und unterstem Abstands-
halter. Der Abstandshalter ist so plaziert, daB nach unten keine
Licke zum Fufstiick entsteht und seine Bauhdéhe ist der Position
des Abstandshalters an einem benachbarten Standardelement ange-

paBt. Dadurch wird die Ausbildung eines Bypasses in Querrichtung
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5. Brennelement mit Hochleistungsabstandshalter

In dieser BE—Ausfﬁhrung weichen lediglich die Abstandshalter von
der Standardausfilhrung (Zircaloy-Struktur und Inconel-Federstrei-
fen) ab. Die neue Abstandshalterausfiihrung besteht rein aus
Zircaloy (ohne Inconel-Federn) und ist in Abbildung 3 gezeigt.
Die Innenstruktur besteht aus parallelen Doppelstegen, die durch
ihre Formgebung Kilhlmittelkan&le ausbilden, die gleichzeitig die
AH-Federn =zur Brennstabstlitzung darstellen. Die Federwirkung
kommt durch die elastische Verformung der Streifen beim Einfiihren
der Brennstidbe zustande. Die mechanische Festigkeit des neuen
Abstandshalters ist Héher als die des Standard-AH aus Zircaloy
mit Einfachstegen; Tests zur seitlichen Belastbarkeit haben eine

Erhdhung der Festigkeit um mindestens 25 % je nach Auslegung

ergeben.

Die Rlihlmittelkandle sind an der stromabwédrts gelegenen Seite des
Abstandshalters =zur. Brenﬁstabachse in einem optimierten Winkel
geneigt und sorgen so fiir eine wirksame Kihlmitteldurchmischung
von einem Bereich des Brennelementass in die Nachbarbereiche. Das
Ergebnis dieser verbesserten Durchmischung ist eine gleichmapi-

gere Enthalpieverteilung und ein erhdhter kritischer Warmeflup.

Die Auslegung ist strdmungsgiinstig gestaltet, so dap der Druck-
verlust des Hochleistungsabstandshalters (HL-Abstandshalter) nur
etwa 70 % des Druckverlustes eines bimetallischen ANF-Standardab-
standshalters mit Vermischungsfahnen betrdgt. Der verminderte
Druckabfall des HL-Abstandshalters erlaubt es, in den Brennele-
mentbereichen hoher Enthalpie 2zwischen die HL-Abstandshalter
Mischgitter, siehe Abbildung 4, einzubauen, ohne dap es dadurch

zZu einem hoheren Druckabfall iiber das Brennelement verglichen

mit der Standardauslegung kommt.

Das Aussehen eines Brennelementes mit HL-Abstandshalter und
Mischgitter ist schematisch in Abbildung 5 am Beispiel eines BE
mit insgesamt 8 Abstandshaltern und 3 Mischgittern dargestellt.
Im Axialbereich hoher Kihlmittelenthalpie und geringstem Abstand
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zZur kritischen Heizflichenbelastung sind zwischen die HL-
Abstandshalter auf der halben AH-Spanne Mischgitter eingebaut,
welche die KRihlmittelturbulenz neu beleben und damit die kri-
tische Heizfl&chenbelastung erhoéhen. Die AH an den beiden BE-
Enden sind von der herkdédmmlichen bimetallischen Ausfithrung nmit
Inconel~Feder, um strémungsinduzierte Schwingungen der freien

Stabenden mit Sicherheit auszuschlieBen.

Es wurden umfassende DNB-Versuche an 5x5 Stabanordnungen mit
voller BE-Ldnge durchgefilhrt, wobei die Parameter fir Druck,
Kihlmittelstrom, Stabdurchmesser, Stabmittenabstand und axiale
Leistungsverteilung im praktisch interessanten Bereich variiert
wurden. Die Ergebnisse der Versuche lassen darauf schliefen, dap
die Brennelemente mit HL-Abstandshaltern und Mischgittern einen
um 16 % bis 20 % hdéheren kritischen Warmefluf bei gleicher
Enthalpie erreichen werden als die nach der herkémmlichen

ANF-Auslegung gefertigten Brennelemente.

Das Problem der Reibkorrosien zwischen Abstandshalter und Brenn-
stab mufte f£ir den HL-Abstandshalter genau untersucht werden, da
Zircaloy wesentlich schneller unter Bestrahlung relaxiert als
Inconel. Dieser Sachverhalt geht aus Abbildung 6 hervor. Nach
etwa 25 GWd/tU mittlerem Stababbrand ist mit einer vdélligen

Relaxation der Zircaloy-Feder zu rechnen, wohingegen bei 1Inconel
selbst bei sehr hohen Abbranden noch eine Restvorspannung vor-
handen ist. Unter Beriicksichtigung der Streuung beziiglich Dimen-
sionen und Materialeigenschaften ergibt 'sich fiir die Auslenkung
der Zircaloy-Feder der Bereich entsprechend Abbildung 7. Da das
Aufkriechen des Hillrohres durch den &uferen Uberdruck mit einer

Durchmesserverminderung verbunden ist, entsteht gemip sehr

konservativer Rechnung sogar ein Spalt zwischen Brennstab und
AH-Feder. Daher wurden in die Reibkorrosionstests, die mit
Brennelementen voller Abmessung durchgefithrt wurden, auch Falle
mit kiinstlich eingestellten Spalten einbezogen. Die Spalte wurden
ﬁber die_gesamte'BE~Lénge an den AH-Positionen, wie in Abbildung
8 gezeigt, eingestellt und das BE {iber 1.000 Stunden bei Reaktor-
bedingungen beziiglich DurchfluBf, Druck und Temperatur getestet.
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Das Ergebnis einer Reihe von Versuchen ist qualitativ in Abbil-
dung 9 dargestellt. Man erkennt, daf flir den bimetallischen AH
die Abriebtiefe erwartungsgemdf mit zunehmender Federauslenkung
bzw. Federkraft zunimmt. Bei Vorliegen einer verschwindenden
Federauslenkung bzw. Federkraft hat die Abriebtiefe ein Minimum
und sie steigt mit zZunehmender SpaltgrdéBe stark an. Flir den
HL-Abstandshalter und das Mischgitter konnte keine mefbare
Abriebtiefe ermittelt werden mit Ausnahme einiger Kontaktstesllen
mit den Noppen des Rahmenbleches (s. Abbildung 5). Das gute
Reibkorrosionsverhalten des HL-Abstandshalters wird plausibel,
wenn man sich die Ausdehnung der Kontaktstellen zwischen Brenn-
stab und Abstandshalter fiir die verschiedenen Auslegungen vor
Augen halt. Die Abbildung 10 zeigt diese Kontaktstellen an der
abgewickelten BS-Oberfliche. Im Extremfall des bimetallischen AH
ist sowohl fiir die Feder als auch die Noppen nur eine begrenzte
Kontaktflache vorhanden. Beim HL-Abstandshalter hingegen ' liegt
vorwiegend Linienkontakt vor, womit sich das glinstige Abriebver-
halten selbst bei Vorhandensein von Spalten erkldren 1dft. Neuersa

Auslegungen verwenden auch fiir die Rahmenbleche linear ausgebil-

deta Kontaktbereiche.

Mit Brennelementen, die den HL-Abstandshalter enthalten, werden

zusammenfassend die folgenden Vorteile erwartet:

o 16 % - 20 % Verbesserung im kritischen Warmefluf bei
gleicher Enthalpie

o 8 % - 10 % Erhdéhung der zulédssigen mittleren Stableistung
(EAH)
Verminderter Korrosionsaufbau an BS
Erhdéhung des Entladeabbrandes auf = 50 GWA/tU

o 'Low—-Radial-Leakage' Beladung durch hohes EAH zur Verminde-
rung der Brennstoffkreislaufkosten und der RDB-Belastung
durch schnellen NeutronenfluB

o Verminderung der Anreicherung um 0,01 % gegeniber

bimetallischen AH und um 0,06 % gegeniiber Inconel-AH.

Kontrahierte Lieferungen flir Brennelemente der neuen Auslegung
sind in Tabelle 4 aufgelistet. Die 4 Einfithrbrennelemente in
einer Combustion Engineering Anlage dirften zur Zeit gegen 6

GWA/tU erreicht haben, wohingegen die anderen Projekte vor ihrer
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Auslieferung stehen bzw. in Vorbereitung sind. Die Lieferung

einer ersten Nachladung ist fiir 1990 vorgesehen.

B. SWR-Brennelemente

Die erste ANF-Nachladung fiir einen Siedewasserreaktor bestand aus
Brennelementen mit einer 7x7 Stabanordnung und wurd 1973 ausgelie-
fert. Zu dieser Zeit kam es in SWR haufig zu Brennstabversagen
durch Wasserstoffaufnahme durch das HUllrohr an seiner Innenfld-
che. Aufgrund dieser Erfahrung anderer Hersteller fithrte ANF von
Anbeginn einen niedrigen Grenzwert flir die offene Porositiat der
Brennstofftabletten, Trocknung der Tablettan bei hohen Temperatu-
ren und Beladen der Brennstdbe in Handschuhkdsten bzw. in kontrol-
lierter Atmosphére ein, um den Wasserstoff aus dem Brennstab-
inneren weitgehend fernzuhalten. Durch diese Mafnahmen wurde bei
keinem der von ANF bis heute gefertigten DWR- und SWR-Brennelemen-

te ein Versagen durch Hydrierung beobachtet.

Bis heute lieferte ANF .70 Nachladungen fi{ir insgesamt 21 SWR (5 in
Europa, 12 in den USA und 4 im Fernen Osten). Im Jahre 1975 wurde
eine 8x8 Auslegung eingefithrt, um eine grdéfere Bestidndigkeit
gegen PCI zu erreichen und 1981 wurden erstmals mit erhdhtem
Brennstab-Vorinnendruck versehene 8x8 Nachladungen f{ir einen

mittleren Abbrand von 30.000 MWd/tU geliefert.

1985 fiilhrte ANF 9x9 Nachladungen, ebenfalls mit erhdhtem BS-Vor-
innendruck, ein und-der mittlere Abbrand wurde auf 36.000 . MWd/tU
gesteigert. 1988 folgte eine 9x9 Nachladung mit erhdhter innerer
Moderation im Brennelement, wobei der mittlere Nachladungs-
Abbrand auf 38.000 MWd/tU angehoben wurde. Wahrend der Dauer des
Bestehens der ANF erreichten SWR-Brennstdbe eine Schadensfreiheit
von 99,991%, wobei die neueren Auslegungen bei einer Schadensfrei-
heit von 929,998% liegen. In Tabelle 5 sind die erzielten maxima-

LE Y

len Abbrénde im BE-Mittel wund Werte £iir die BS-Schadensfreiheit

angegeben.
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Im folgenden werden einige der von ANF im Laufe der Jahre vorge-
nommenen Neuerungen in der Auslegung mehr oder weniger detail-

liert angesprochen. 1In Tabelle 6 sind die einzelnen Punkte

zusammengefaPt dargestellt.

1. 9%9 Brennelemente flir erhdhten Abbrand und ausgedehnten

Lastwechselbetrieb

Das Ziel der Entwicklung der 9x9 Auslegung liegt in der Reduzie-
rung der Brennstoffzykluskosten durch die Erhdhung des Abbrandes
(Erhdhung der Anresicherung und verbesserte Brennstoffnutzung) und

in der Erweiterung des Lastwechselbereiches.

Die 9x%9 Auslegung weist im Innenbereich bis zu 5 Wasserstdbe auf,
wovon einer als Abstandshalterfixierstab ausgebildet ist. Durch
die Anh&ufung von nicht siedendem Wasser im BE-Innern wird eine
flache Leistungsverteilung und damit Dbessers  Brennstoffnutzung
erzielt. Im Vergleich zur 8x8 Auslegung ergibt sich bei gleicher
BE-Leistung in der 9x9 Auslegung eine um ca. 20 % geringers
Stableistung, wodurch die Leistung am Ende einer Rampe entspre-
chend erhéht werden kann. Es wird daher erwartet, dap flr 8x8
Brennelemente bestehende Einschrédnkungen in den Rampengrenzen bei
der 9x9 Auslegung entfallen kénnen. Die verminderte Stableistung
hat eine geringere Spaltgasfreisetzung und geringeres Brennstoff-

schwellen zur Folge und erlaubt somit hohere Abbréande.

ANF stellte bisher 1.792 Brennelemente der 9x9 Auslegung fiir 7
SWR, darunter 2 Anlagen in Europa, her und erreichte einen

maximalen Brennelementabbrand von 33 GWA/tU, siehe Tabelle 7.

Einfiihrelemente der 9x9 Auslegung aus 3 Reaktoranlagen wurden
nach jeder Standzeit inspiziert und in gutem Zustand vorgefunden.
Der Maximalabbrand der untersuchten BE 1lag bei 32 GWA/tU. Wegen
der im Vergleich.zur 8x8 Auslegung geringeren Stableistung wurden -
an der BS-Oberfliche um etwa den Faktor 2 geringere Oxiddicken

gemessen, siehe Abbildung 11.
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2. 9%9 Brennelemente mit Injektions—-Wasserstab

Als weitere Entwicklung hat ANF eine 9x9 Auslegung vorgestellt,
die nicht nur eine verbesserte Moderation sondern auch eine

verbesserte Kllhlung der Brennstibe bewirkt.

Die verbesserte Moderation wird erzielt durch die Anordnung von 5
Wasserstiben in der Mitte des BE, Verwendung von BS mit kleinem
Durchmesser im Inneren des BE und von BS mit groBem Durchmesser
an der Peripherie des BE. Die auf diese Weise geglidttete Neutro-
nenmoderation ermdglicht den gleichen durchschnittlichen Entlade-—
abbrand bei um etwa 0,17 % reduzierter Anreicherung entsprechend
80 S/kg U verglichen mit einer 9x9 Auslegung mit nur 1 Wasserstab

und einem BS-Durchmesser.

Die verbesserte Kilhlung der Brennstidbe wird bewirkt durch eine
neue Wasserstabauslegung. Konventionelle Wasserstabe weisen
jeweils an ihrem unteren und oberen Ende Offnungen auf, so dap
das Wasser geradewegs durch sie hindurchflieft. Das Wasser wirkt
dabeil primdr als Moderator, ist jedoch als Kilthlmittel wenig
effsktiv. Eine solche Anordnung bewirkt, daB ein bedeutsamer
Anteil des Kihlmittels als Bypass durch das Brennelement strdmt
und dadurch die Anzahl der Wasserstabe in einer gegebenen Anord-
nung beschrankt ist. Die Auslegung des Injektions-Wasserstabes
nutzt dagegen den gesamten durch ihn flieBenden Wasserstrom nicht
nur als Moderator sondern auch als Klhlmittel, siehe Abbildung
12. Das Wasser wird vollstdndig im oberen Bereich des Brennele-
mentes injiziert, wo die 1limitierende Heizfl&chenbelastung der
Brennstdbe vorliegt. Dies ist etwa zwischen 60 % und 80 % der

aktiven Brennelementhdhe von unten gemessen der Fall.

Zur gewilinschten Kihlmittelfilhrung ist der Wasserstab ganz oben

verschlossen. Er enth&dlt ein gelochtes Innenrohr, welches fast

ober

und AuBenrohr, das zweckmAfigerweise einen grdBeren Durchmesser
s

hat als die Brennstdbe, fliept das Kilhlmittel in einen Ringraum
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nach unten, um dort durch axial und umfangsmidfig optimal pla-
zierte Lécher auszutreten und sich mit dem Kihlmittel wum die
Brennstiabe herum zu vermischen. Durch diese Nutzung des Wassers
als Kihlmittel erhéht sich die Anzahl verwendbarer Wasserstéibe.
Es wird sowohl optimale Moderation als auch optimale Kilhlung des
Brennelementes erreicht. Die Siedeilibergangsleistung des Biindels
wird grdéBer, da die Injektion unterk{ihlten Wassers aus dem
Wasserstab in den Bereich limitierender Heizflichenbelastung den
Warmelibergang verbessert. Versuche mit einer 9x9 Anordnung in
voller BE-LAnge und realistischer radialer Leistungsiberhdhung
haben eine/Erhéhung der Siedellbergangsleistung um 10 % ergeben

verglichen mit einer modernen 8x8 Auslegung.

Eine Nachladung bestehend aus 88 BE der 9x9 Auslegung mit Injek-
tions-Wasserstab und BS zweier Durchmesser ist seit September

1988 in einer europidischen Anlage in Betrieb.




TABELLE 1 BETRIEBSERFAHRUNGEN MIT DWR-
BRENNELEMENTEN, OKTOBER 1988

Maximal
Anzahl Anzahl erreichter Anzahl Anteil
Anzahl BE- bestrahlter bestrahlter BE-Abbrand, schadhafter fehlerfreier
KKW Typ BE BS GWd/tU BS* BS, %
Europa (8)
14x14 (FRAM) 120 21.480 38,7 0 100,000
15x15 (FRAM) 447 91.18¢% : 49,9 0 100,000
16x16 (KWU) 727 171.572 46,2 4 99,998
17x17 (FRAM) 520 137.280 38,1 _ 2 99,999
421.520 6 99,999
USA {14)
14x14 (CE,W) 1.817 319.838 45,6 8 99,9917
15x15 (CE,W) 1.335 275.204 47,1 19 99,993
16x16 (W) 228 52.554 33,17 3 99,994
17x17 (W) 252 66.528 42,3 6 99,991
714.124 36 99,995
Gesamt: 5.446 1.135.644 42 99,996
* BS-Schiden, die nicht auf dupere Eintliisse (z. B. anlagebezogene Ursachen wie

'baffle jetting', Reibkorrosion durch Frewdkdérper) zurickzufihren sind

CL-ITIA
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TABELLE 2 DWR-INNOVATIONEN

Auslegungs—-Merkmal Einfidihrungstermin Vorteil f{ir Betreiber

Dickerg Hillrohrwand, 1974 U.S.A. Erhénte Abbrandméglich-
kgrr051onsbesténdiges 1973 Europa keit und Zuverlassigkeit
HUllrohrmaterial aufgrund erhdénter mecha-
nischer Auslegungssi-
cherheit.
ZircaloyjAbstands— 1975 U.S.A. Erniasdrigung der An-
halter mit Inconel- 1978 Europa reicherung um 0,05 %,
Federn aquiv. 25 $/%gU.
Zi;caloy—Fﬁhrungs— 1978 Europa Erniedrigung der An-
rohre raicherung um 0.12 %,
aquiv. 60 $/kgU.
Abnehmbare Kopf- 197% U.S.A Erleichterung ven Uber-
sticke 1973 Europa oriifungen und Repara-
turen.
Nagh}adungen £ir 1982 U.S.A Substantielle Senxung
Aborande bis 40 GW4/ der Brennstorfkr=is-
ty laufkosten: > 10 3,/%g U
und pro 1000 MWA/:ty
Abbrennbarer integrisr- 1978 U.S.A. Verringerte Leistungs-
ter Absorber 5dz20s im 1982 Europa iberhdhung - langere
Brennstofs Zyvklen (14-24 Monate).
Axiale Natururan- 1982 U.S.A Kostensenkung von 50
Blankets $/kgU wegen niedrigerer
Anreicherung.
Einflihrelemente mit 1982 Europa Hoherer Abbrand, grodfere
Hohlpellets 1985 U.S.A. PCI-Bestindigkeit und
niedrigere Brennstoff-
kreislaufkosten.
Abnehmb§re Klammern 1983 Europa Vermeidung struktureller
gegen RKihlmittel-Jets 1987 U.sS.A Schdden und Brennstab-
fehlern infolge von
baffle-jetting
Fremdkdrperabweisende 1987 U.S.A. Vermeidung von Brenn-
Auslegung stabfehlern durch Reib-
korrosion.
Nach}adungen fir 1988 U.S.A. Weitere substantielle
Abbrinde von 45-48 1989 Europa Senkung der Brennstoff-
GWd/tu : kreislaufkosten.
Hochleistungs-Abstands- 1988 U.S.A. Verbesserter kritischer
halter und Mischgitter 1989 Europa Warmestrom, hoheres Fasm.



TABELLE 3 BETRIEBSERFAHRUNGEN MIT Gd-HALTIGEN
DWR-BRENNELEMENTEN, OKTOBER 1988

Maximal
Anzahl Anzahl erreichter Anteil
Anzahl Gd203 bestrahlter bestrahlter BE-Abbrand, fehlerfreier
KKW Konz., % BE BS GWd/tU Gd-BS, %
Europa (4)
4,0 ' 111 840 39,4 100
8,0 88 800 49,9 100
10,0 4 32 32,1 100
UsA (5)
1,0 108 432 42,3 100
4,0 434 3.296 43,1 100
6,0 92 1.040 , 27,0 100
8,0 12 144
10,0 12 80 7.9 100

Gesamt: 861 6.664 100

PL-IIIA




TABELLE 4 DWR - BRENNELEMENTE MIT
HOCHLEISTUNGSABSTANDSHALTER

STAAT STABANORDNUNG ANZAHL BE REAKTOREINSATZ
USA 14 X 14 2 IT. 1988
USh 15 X 15 4 IV. 1988
FRG 16 X 16 4 II. 1989 -

USA 15 X 15 NL Iv. 1990

S1-IIIA




TABELLE 5 BETRIEBSERFAHRUNGEN MIT SWR-
BRENNELEMENTEN, OKTOBER 1988

Maximal
Anzahl Anzahl erreichter Anzahl Anteil
BE- bestrahlter bestrahlter BE~Abbrand, schadhafter fehlerfreier
Typ BE BS GWd/tU BS(L) BS, %
Verschiedene(2) 1.069 69.112 41,0(3) 32 99,954
8x8 ohne Vorinnendruck 1.276 78.210 36,4 11 99,986
8x8 mit Vorinnendruck 4.465 277.909 34,0 6 99,998
9x%9 mit Vorinnendruck 1.792 142.564 33,0 2 99,999
Gesamt: 8.602 567.795% 51 99,991

(1) BS-Schédden, die nicht auf &dufere Einflisse (z. B.

anlagebezogene Ursachen wie

Reibkorrosion durch Fremdkdérper) zurlckzufihren sind
{2) 6x6, 7x7 und 11x11 Auslegungen
{3) Mittelwert der Demonstrationsstédbe fir erhéhten Abbrand

91-ITIA




TABELLE
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6 SWR-INNOVATIONEN

Auslegungs-Merkmal

Dickere Hiillrohrwand

Abnehmbare Kopfstilicke

Betriebsiberwachung
durch Online-System
POWERPLEX

Hochabbrand - 9x9 Ele-
mente mit niedriger
Stableistung

9%9 Brennelemente mit
erhdhter innerer Mo-
deration

Online-Uberwachung
der Stabilitit

Einflihrungstermin

Vorteil fir Betreiber

1973 U.S.A.
1972 Europa

1975 U.S.A.
1972 EBuropa

9}
et

1982 U.S3.

13985 U.5.A.
1986 Europa

1988 Europa

1988 U.S.A.

Erhdhte Abbrandmdéglich-
keit und Zuverlidssigkeit
aufgrund erhdéhter mecha-
nischer Auslegungssi-
cherheit.

Brlieichterung von Uber-
prufungen und Reparatu-
ren. Keine losen Teile
und keine Schraubver-
bindungen.

Online-Messung und YVor-
nersage der Leistungs-
verteilung. Genaue Uber-
wachung von Gr=nzwertan
und Leistungsrampen.

Srniadrigtz Stabl:aistung
2rlaubt héher=n Abbrand
und héhers Grznzwer:te
fiir Leistungsrampen.

Verbesserta Brannstoff-
Zykluskosten ohne Ver-
minderung der Grenzen
fir Leistungsrampen.

Online—-Analyse des
Rauschens der Spaltkam-
mersignale (Autokorre-
lation), erlaubt prazise
Ermittlung einsetzender
Instabilitat




TABELLE 7
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BETRIEBSERFAHRUNGEN
MIT 9X9 BRENNELE-
MENTEN, OKTOBER 1988

Maximal
erreichter
Anzahl be- BE-Abbrand
Reaktor-Typ Einsatzdatum strahlter BE GWd/tU
BWR-3 IT 1983 176 30
BWR—-6 (BRD) IV. 1984 376 33
BWR-3 IzT 1986 344 14
BWR (Schweden) IIT. 1986 92 18
BWR-4 Iv. 1986 560 18
BWR-4 I7. 1987 240 9
BWR~-4 I. 1988 4 5
Gesanmt: 1.792
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KOPFSTUCK STANDARD-
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Zustand von Spaltprodukten im Brennstoff und Verhalten
bei der Auflésung von Brennelementen einschlieflich
MOX-Brennelementen héheren Abbrandes.

H.Kleykamp KfK
R.Wirtz ‘ Siemens
Anmerkung:

Der hier abgedruckte Beitrag ist die Reproduktion eines
Vortrages, gehalten anldBlich des 7. Statusberichtes des
Projektes Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung am
16./17.Marz 1988, der inhaltlich weitgehend identisch mit
0.g. Beitrag ist.
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ZUSAMMENSETZUNG DER RUCKSTANDE BEI DER AUFLOSUNG
BESTRAHLTER LWR-BRENNSTOFFE IN SALPETERSAURE

H. Kleykamp

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Institut fir Material- und Festkorperforschung

Bei der SchlieBung des LWR-Brennstoffkreislaufs im groBtechnischen Mafstab ist
die Optimierung des Auflésungsschrittes der hoch abgebrannten Brennstoffe
innerhalb des Wiederaufarbeitungsprozesses notwendig. Das Ziel sollte die Redu-
zierung der festen Phasen an Brennstoff, Spaltprodukten, Hiill- und Struktur-
materialien sowie Verunreinigungen in der salpetersauren Losung zu niedrigeren
Anteilen sein, das durch eine Modifizierung von Einzelmafinahmen bei der Brenn-
stoffherstellung, dem Brennstabschneiden und der Brennstoffauflosung verwirk-
licht werden kann. Diese Uberlegungen erfordern jedoch eine detaillierte Analyse
der Zusammensetzung, des chemischen Zustands und der Struktur des Riickstands
aus der Auflésung von verschiedenen Brennstoff-Typen bei unterschiedlichen
Bestrahlungsbedingungen, wie z.B. Abbrand und Stableistung.

Die bisherigen Untersuchungen an Riickstanden aus der LWR- und SBR-Brenn-
stoffauflésung haben gezeigt, daB zwei Gruppen von Phasen auftreten. Die erste
Gruppe enthilt Reste vom Schneidproze$3, wie Zircaloy, Stahl und oxidiertes Mate-
rial der Hiille sowie Hartlot, Abstandshalter, Federn, Federteller und Ausgleichs-
scheiben; ferner Brennstoffteilchen, metallische Spaltproduktausscheidungen und
Brennstoffverunreinigungen; diese Phasen sind in der vorgegebenen Lésezeit nicht
vollstandig aufgelost worden. Die zweite Gruppe besteht aus Spaltprodukten, die
in der salpetersauren Lésung zwar aufgelést wurden, aber wihrend des Auf-
losungs- bzw. Filtrationsprozesses in einer anderen chemischen Form infolge
radiolytischer Einwirkungen aus der Losung wieder ausgeschieden wurden. Somit
besteht die Gesamtheit des Riickstands aus der Summe des nicht oder unvoll-
stdndig aufgelésten Materials und der Phasen, die wieder ausgeschieden wurden.

Bisher wurden Riickstdande von drei UOg-Brennstoffen untersucht, die unter ver-
schiedenen Bedingungen, wie Stableistung und Abbrand, bestrahlt worden waren.
Die Auflésung wurde nach dem Standardloseverfahren - also nach der sog. Brenn-
stoffdosierung - in reiner, siedender 7n Salpetersiure mit drei bis finf Litern
Saure pro kg Brennstoff innerhalb funf bis acht Stunden durchgefiihrt. Die Filtra-
tion erfolgte auf Sintermetallfiltern einen Tag nach Beendigung des Auflosungs-
vorgangs. Der Anteil dieser Ruckstande liegt zwischen 0,19 % und 0,64 % bezogen
auf den zur Auflésung gelangten Brennstoff. Die Abhangigkeit vom Abbrand in
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Abb. 1 148t eine tberproportionale Zunahme des Rickstands erkennen. Diese
Abhingigkeit gilt auch fiir LWR-Mischoxid (MOX), das nach dem OCOM- oder
AUPuC-Verfahren hergestellt und unter dhnlichen Bedingungen aufgelést wurde,
jedoch liegt der Riickstand um den Faktor zwei héher [1]. Es war in fritheren
Versuchen festgestellt worden, dal der Anteil des Riickstands niedriger ist, wenn
ein hoheres Salpetersidure-zu-Brennstoff-Verhiltnis bei sonst gleichen Losebedin-
gungen, wie z.B. dieselbe Anfangsnormalitit der Saure, gewdhlt wird [2].
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Abb. 1: Riickstand in % des Brennstoffs nach 7Tn Salpetersiure-Auflésung von
OCOM- und AUPuC-Uyg 95Pug 0502 (nach R. Wiirtz, atw, 1987) und von
AUC-UOg (eigene Arbeiten) in Abhingigkeit vom Abbrand.

Der fiir Auflésungversuche vorgesehene UQs-Brennstoff aus den Brennelementen
104 und 127 des Reaktors KWO und des Brennelements 191 des Reaktors Biblis A
entstammt Normalleistungsbrennstdben mit einer zeitlich gemittelten linearen
Stableistung von etwa 20 kW/m; ersterer wurde in halbtechnischem MaBstab im
Milli-Experiment Nr. 7, letzterer im heiflen Laborversuch aufgelost. Daher ent-
hielt der in der Milli-Anlage isolierte Riickstand hohere Anteile an Strukturmate-
rialien, wie Reste von Federn, Federtellern, Brennstabhiilsen, Hiillrohrspanen,
Abstandshaltern, Hartlot, Endscheiben (AlpO3) und oxidierten Hillrohrschichten,
die insgesamt 14 % des Rickstands* ausmachen [3,4]. Der iiberwiegende Anteil
von 70 % des Rickstands besteht aus Spaltprodukten, die zunichst in die salpeter-
saure Losung gegangen sind, aber durch hydrolytische und radiolytische Einflisse

* Bei allen quantitativen Angaben ist der gebundene Sauerstoff nicht enthalten
und wird in der Bilanz gesondert ausgewiesen [4].
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als Oxidhydrate aus der Losung wieder ausgefallen sind. Die REM-Aufnahme in
3000-facher VergroRerung der Abb. 2 zeigt die nadelférmigen und ineinander
verfilzten Niederschlage [3].

.2: Rasterelektronenmikroskopisches Bild der nach Auflésung des Brenn-

stoffs aus der salpetersauren Losung wieder ausgeschiedenen Spaltpro-

guktoxidhydrate; rechts Zircaloy-Span (KWO, BE 104/127, 3,2 % Ab-
rand).

Die Situation ist verschieden bei Hochleistungsbrennstiben (HL) [2,4]. Der fiir die
Auflosungversuche vorgesehene UOg-Brennstoff mit 4 % U-235/U-ges. wurde im
HL-Brennelement 247 des Reaktors KWO zwei Zyklen bei einer zeitlich gemit-
telten linearen Stableistung von 30 kW/m bestrahlt. Dadurch wuchs der Durch-
messer der sich wahrend der Bestrahlung bildenden, die Elemente Molybdén,
Technetium, Ruthenium, Rhodium und Palladium enthaltenen Spaltprodukt-
ausscheidungen bis auf etwa 5 pm an. Das Gefiige aus zwei Brennstabquer-
schnitten mit 20 kW/m und 43 kW/m Stableistung in Abb. 3 148t den Durchmesser
der Ausscheidungen mit < 1 pm und etwa 5 pm erkennen. Da die die Platinmetalle

Abb

enthaltenden Ausscheidungen in Salpetersidure schwer léslich sind und der

f } [a——

Abb.3: Metallische Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-Ausscheidungen im Brennstoffzentrum
eines Normalleistungsbrennstabs (x = 20 kW/m, links) und eines Hoch-
leistungsbrennstabs (x = 43 kW/m) nach etwa 4 % Abbrand.
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AuflésungsprozeB den Gesetzen der heterogenen Kinetik unterworfen ist, kann
man aus den in Laborversuchen ermittelten Auflésbarkeitskonstanten berechnen
[5], daB die zur Verfiigung stehende Zeit von fiinf bis acht Stunden fiir eine
vollstandige Auflosung von 5 pm groBen Ausscheidungen nicht ausreichend ist.
Etwa 40 % dieser im HL-Brennstab gebildeten Phasen wurden nicht aufgelést. Der
metallische Charakter der Agglomerate ist jedoch im lichtoptischen und
elektronenoptischen Gefiigebild (Abb. 4, links oben) nicht erkennbar.

¥ > o -
.
n s *
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Abb. 4: Lichtoptisches und rasterelektronenmikroskopisches Bild der nach un-
vollstdndiger Auflosung des Brennstoffs verbliebenen metallischen Mo-
Tc-Ru-Rh-Pd-Phasen (links oben), der quadratischen AgCl-Ausschei-
dungen und der Stahl- und AlpO3-Verunreinigungen (KWO, HLBE 247-
BE 365, 4,3 % Abbrand).

Die erste umfassendere Element- und Strukturanalyse wurde durchgefithrt am
Rickstand aus einem UOg-Hochabbrandbrennstab mit 3,2 % U-235-Anfangsanrei-
cherung, der im Brennelement 191 des Reaktors Biblis A bei einer zeitlich
gemittelten Stableistung von 21 kW/m tber fiinf Zyklen bis zu einem Abbrand von
9,9 % (55900 MWd/t Schwermetall) bestrahlt worden war [4,6]. Als Mittelwert aus
verschiedenen Auflésungsversuchen ergab sich als Verhiltnis Rickstand/Brenn-
stoff der Wert 0,61 % (s. Abb. 1). Die Fraktion der Sekundarpartikel iiber 3 pm lag
bei 9 %, die zwischen 1 und 3 pm bei 91 %. Kleinere Teilchen befanden sich in der
filtrierten Losung.
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Durch qualitative Rontgenmikroanalyse wurden folgende ungeloste Bestandteile
und aus der Losung wieder ausgeschiedene Sekundarpartikel beobachtet: Cr-Ni-
Stahl, Fe-Ti-Legierung, Zircaloy, Fe-Cr-Oxid, Fe-Ti-Oxid, Zr-Sn-Oxid (oxidierte
Haille), Silicate und unvollstindig aufgeléste, wihrend der Bestrahlung gebildete
Mo-Tec-Ru-Rh-Pd-Spaltproduktausscheidungen. Diese erreichen unter den genann-
ten Bestrahlungsbedingungen einen Durchmesser von etwa 1 pm. Nur die grofiten
Teilchen tber 1 pm sollten sich in der Salpetersidure nicht vollstindig aufgelost
haben. Der iiberwiegende Anteil des Riickstands besteht aus den aus der Losung
wieder ausgeschiedenen Phasen, den Mo-Te¢-Ru-Rh-Pd-Te-Zr-Sn-U-Pu-Oxidhydra-
ten, die auch die mitgefillten Actiniden enthalten, und dem Ba-Sr-Peroxid. Die

Morphologie dieser Phasen nach der 3 pm-Filtration ist in Abb. 5 und 6 und nach
der anschliefenden 1 pm-Filtration in Abb. 7 dargestellt. Im lichtoptischen
Detailbild ist die helle, metallische Phase, die in den dunklen, oxidischen Phasen
eingebettet ist, deutlich erkennbar.

Abb. 5: Rasterelektronenmikroskopisches Bild ungeléster Partikel und wieder
ausgeschiedener Phasen nach 7n Salpetersdure-Auflosung des Brenn-
stoffs; a: Fe-Ti-Metall und -Oxid; b: Agglomerat der Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-
Leglerung, c: Bag 9Srg 102; d: Mo-Te-Ru-Rh-Pd- Oxidhydrat; f: Sinter-
metallfilter (3 pm -Filtration, Biblis A, BE 191).

Abb. 6: Lichtoptisches und rasterelektronenm1kroskoplsches Bild ungeloster
Partikel, a: Zrg 99Sng 0102, c: Fe und Fe-Oxid, und wieder ausgeschie-
dener Phasen b: Ba1.xSrxO2 (3 pm- Flltratlon Biblis A, BE 191).
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Bo(Sr

Ru(Mo,Tc,Rh,Pd)
helle Ausscheidungen: Mo-Te-Ru-Rh-Pd-Legierung uMo.Te

Abb. 7: Lichtoptische Gefiigebilder sowie Ba- und Ru-Elementverteilungsbilder
der unvollstdndig aufgelésten Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-Legierung und der
wieder ausgeschiedenen Mo-Tc¢-Ru-Rh-Pd-Oxidhydrat- und Baj xSrxOg-
Phasen (1 pm-Filtration, Biblis A, BE 191).
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Die quantitative Elementanalyse in den verschiedenen Phasen wurde mit der
Réntgenmikrosonde durch Punktanalysen und anschlieBende ZAF-Korrektur fir
diejenigen Komponenten durchgefiihrt, deren Konzentration in der betreffenden
Phase i.a. etwa 0,5 % ibersteigt. Die Gesamtkonzentration aller erfafiten
Elemente in den beiden Filterkuchen der 3 pm- und 1 pm-Filtration ergibt sich
durch eine Flachenintegration und geschéatzte Werte fiir die Dichte der Phasen.
Die Gesamtzusammensetzung des Riickstands teilt sich auf in 0,8 % Actiniden,
81,9 % Spaltprodukte, 4,9 % Strukturmaterial und Verunreinigungen, 12,4 %
Sauerstoff. Hiervon macht Ruthenium mit 34,2 % des Riickstands den groften
Anteil aus [4,6]. In Abb. 8 sind die Ausbeuten von 14 wichtigeren Spaltprodukten
und ihr Anteil im Losungsriickstand in kg Spaltprodukt pro t UOg fiir den Biblis
A-UOg2-Brennstoff nach 5,9 % Abbrand und 4 Jahren Abkiihlzeit nach den
Ergebnissen der Rontgenmikroanalyse dargestellt. Aus dem Histogramm geht
hervor, dafl z.B. etwa 75 % des wiahrend des Abbrands gebildeten Zinns im
Ruckstand vorliegen; fiir Tellur gilt ebenfalls 75 %, fir Ruthenium 60 %, fir
Rhodium 51 %, fir Technetium 25 %, fiir Molybdin 19 % [6]. Diese Werte sagen
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Abb. 8: Spaltproduktausbeute und Anteil im Lésungsrickstand in kg pro t UOg;
Biblis A-UOg2-Brennstoff mit ¥ = 21 kW/m nach 5,9 % Abbrand und 4 -
Jahren Kiihlzeit. ’
jedoch noch nichts iiber den chemischen Zustand der Spaltprodukte aus. Aus den
Rontgenbeugungsuntersuchungen der Filterkuchen konnte abgeschitzt werden,
dafl etwa 10 % des gesamten Riickstands aus der unvollstindig aufgeldsten
metallischen, hexagonalen Mo-Te-Ru-Rh-Pd-Phase mit den Gitterkonstanten a =
275,0 pm und ¢ = 441,5 pm bestehen, deren mittlere Zusammensetzung nach den
Ergebnissen der Rontgenmikroanalyse und Réntgenbeugung eines Nachbarquer-
schnitts desselben Brennstabs und nach den Phasenuntersuchungen im quaternéi-
ren System Mo-Ru-Rh-Pd [7] bei etwa 35 At.% Mo, 40 At.% Tc+ Ru und 25 At.% Rh
und Pd bestehen (s, Abb. 9). Die anderen Spaltprodukte liegen ausschlieflich im

nachgefillten Zustand als Oxide oder Oxidhydrate vor. Bei Beriicksichtigung
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(Rh + Pd)

@ Biblis A BE £.191 (fuel) Rh. Pd
0.5 0.5

{Biblis A BE 4.191
{residues from dissolution]

1700°C
© KWO HLBE 247 (fuel) -
A{Kwo HLBE 247 - BE 365

{residues from dissolution) 20

Ru
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Abb.9: Zusammensetzung der metallischen Mo-(Tc-Ru)-(Rh-Pd)-Spaltprodukt-
hasen in bestrahltem LWR-Brennstoff und nach dessen Auflésung in
alpetersdure. Die Zusammensetzung ist projiziert auf den isothermen

Schnitt des pseudoterniren Systems Mo-Ru-Rhg 5Pdg 5 bei 1700 °C.

dieser Werte 14t sich der chemische Zustand von zehn quantitativ bestimmten
Spaltprodukten im Riickstand angeben; sie sind als ungeléste Legierung und als
oxidischer Niederschlag in % der Ausbeute in Abb. 10 dargestellt. Die Actiniden
werden in oxidischer Form, die Hiille, das Strukturmaterial und die Verunreini-
gungen in metallischer und oxidischer Form im Rickstand nachgewiesen.

Es wurde vermutet, dafl die in oxidischer Form im Riickstand beobachteten Spalt-
produkte in den iberwiegenden Fillen als binire Oxide vorliegen. Diese Annahme
kann durch die Ergebnisse der Rontgenmikroanalyse und Rontgenbeugung nicht
bestatigt werden. Das Muster der Beugungslinien, die nicht zur metallischen,
hexagonalen e-(Mo,Tc,Ru,Rh,Pd)-Phase gehéren, kann nicht den bin4ren Oxiden
UOg, Mo0O3, RuOg, RhOg, TeOg, BaO zugeordnet werden. Vielmehr mufl man
annehmen, daf} ein durch die Radiolyse des Wassers induzierter Prozef zur Fal-
lung eines oder weniger v1elkomponentlger (U,Pu,Mo,T¢,Ru,Rh,Pd,Zr,Sn,Te)-
Oxidhydrate gefithrt hat, Die Struktur hat ein kompliziertes, unbekanntes Linien-
muster. Fir die Mitfallung von Uran und Plutonium spricht deren Massenverhélt-
nis 7:1. Sollten ungeloste Brennstoffpartikel im Rickstand vorliegen, wire ein
U/Pu-Verhaltnis von etwa 70;1 zu erwarten [8]; diese kénnen im Rickstand somit
ausgeschlossen werden. Die Bildung des durch Réntgenmikroanalyse eindeutig
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Abb. 10: Chemischer Zustand der Spaltprodukte im Lésungsriickstand in % ihrer
Ausbeute; Biblis A-UOg-Brennstoff mit x = 21 kW/m nach 5,9 % Ab-
brand und 4 Jahren Kiihlzeit.

nachgewiesenen und durch Réntgenbeugung vermuteten Baj_,SryOg, x < 1, 146t
sich durch eine radiolytisch induzierte Reaktion erkliren. Dabei spielen die stark
oxidierende Wirkung des OH-Radikals und die solvatisierten Elektronen eine

entscheidende Rolle. Folgende Reaktionen sind denkbar:

Ba2* + 20H = BaOg + 2 H®
oder

20H™" + 2e = HyO9

Ba?t + Hy09 = BaOg + 2H™

Die phéanomenologische Beschreibung und die Charakterisierung der Nach-
fallungen sind noch unvollkommen; die bisher gemachten Vorschlige zum radio-
lytisch induzierten Nachfillungsmechanismus bedtrfen einer Uberprifung und
einer weiteren Kliarung.

Zusammenfassung und Ausblick
Die bisherigen Auflésungsversuche an bestrahitem LWR-UOg2-Brennstoff haben
gezeigt:

- die Masse des festen Riickstands bezogen auf den Brennstoff wachst
tberproportional mit dem Abbrand, der Plutoniumanteil liegt jedoch unter
0,2 % des Rickstands;

- die Zusammensetzung des Riickstands hdngt von der Stableistung des
Brennstabs, also von der Brennstofftemperatur wahrend der Bestrahlung ab;
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der uberwiegende Anteil im Riickstand von Brennstdben normaler Stab-
leistung sind Spaltprodukte, die nach der Salpe'gerséure—’Auﬂésun_g als Oxid-
hydrate wieder ausgefallen sind; der geringere Teil verbleibt ungelsst im Riick-
stand;

die Nachfdllungen kénnen durch radiolytische Einflisse erklart werden;

die relative Konzentration der Komponenten in den Nachféallungen entspricht
nicht der Spaltproduktausbeute, d.h. die Nachfallungen sind elementspezifisch;
Ruthenium macht den groflen Anteil im Riickstand aus und befindet sich dort
zu etwa 60 % bezogen auf die Ausbeute.

Die Beantwortung einer Reihe offener Fragen wird den Schwerpunkt der
kinftigen Untersuchungen an festen Riickstdnden nach der Auflssung bestrahlter
LWR-Brennstoffe bilden:

Prifung der Anwesenheit und des chemischen Zustands des Jods;

Untersuchung der Zusammensetzung der Rickstinde bei Auflésungsversuchen
mit Sauredosierung;

Zusammensetzung und chemischer Zustand der Riickstdnde aufgeloster LWR-
MOX-Brennstoffe;

Klarung des Mechanismus der Nachfallungen.
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1. Einleitung

Mein Beitrag beschdftigt sich mit den Auswirkungen hdheren
Abbrandes von Leistungsreaktorbrennelementen auf das Fliefi-

schema des Wiederaufarbeitungsprozesses.

Ich m6chte den Vortrag gliedern in
— Welche Merkmale kennzeichnen Brennelemente, die fir hdhe-

ren Abbrand ausgelegt sind?

- Wie sieht das Nuklidinventar abhdngig vom Abbrand im
Reaktor aus und welche physikalischen GréRen haben sich

beim abgebrannten Brennelement gedndert?

— Welche Auswirkungen sind bei der Brennelementhantierung,

dem mechanischen und chemischen Aufschlufl zu erwarten?

- Welche abbrandabhdngigen Gréfen beeinflussen den chemi-
schen Trennprozef und welche Auswirkungen sind auf die

Art, Menge und Behandlung radioaktiver Abfdlle abzusehen?

Zum Schluf wird auf die Frage eingegangen, inwieweit ver-
fahrenstechnische Einrichtungen des Wiederaufarbeitungs-
prozesses auf einen steigenden Abbrand optimiert werden

kdnnen.




Auslegung von Brennelementen fiir hohen Abbrand

Hauptmerkmal von Brennelementen, die fiir einen hdheren Ab-
brand ausgelegt sind, ist eine Erh8hung des U-235 Isotopen-
anreicherung. Dies berithrt die Auslegung der WAW gegeniiber
der Kritikalitdt. Mit der U-235 Anreicherung ist auch eine
U-234 Anreicherung verbunden, die wegen der grofReren Mas-
sendifferenz zu U-238 um den Faktor 1,33 stdrker gegeniiber
dem U-235 ausfdllt. U-234, ein Tochternuklid von U-238, be-
einfluft die spezifische a-Aktivitdt des Ausgangsmaterials.

Eine weitere MaRnahme zur Erhdhung des Abbrandes in Verbin-
dung mit einer hdheren Anreicherung ist der gezielte Zusatz
von Neutronengiften, der die Reaktivitdt des Brennelementes
iber die Einsatzzeit im Reaktor konstant halten soll. Wenn
auch das zugesetzte Gadolinium im Reaktor durch Neutronen-
einfang umgewandelt wird, erhdht sich doch die Menge an Ga-
dolinium, das bei der Wiederaufarbeitung wie ein Spaltpro-

dukt abgetrennt werden muf.
Weitere MafRnahmen zur Erh8hung des Abbrandes von Brennele-

menten sind die Erhdhung der Stdbezahl, um die spezifische

thermische Belastung der Hiillrohre zu senken.

Merkmale von hoch abgebrannten Brennelementen

Nach dem Einsatz im Reaktor hat sich im Brennelement eine
abbrandproportionale Konzentration an Spaltprodukten gebil-
det. Das zugesetzte Neutronengift hat sich in Nuklide mit
geringeren Einfangquerschnitten umgewandelt, die Menge ist
aber gleichgeblieben, sodal zwischen 4-8% mehr Spaltproduk-
te im ersten Zyklus abgetrennt werden miissen. Das U-235 ist
zum groflen Teil gespalten worden, es haben sich jedoch

durch Neutronenreaktionen auch unerwiinschte Uranisotope wie




das U-236 und das U-232 gebildet, die den Wert des wieder-
gewonnenen Uranproduktes beeintréchtigen. Ein kleiner Teil
des U-238 ist durch Neutroneneinfang umgewandelt worden.
Das daraus gebildete Plutonium ist zum Teil gespalten, z.T.
in nicht spaltbare hdhere Plutoniumisotope aufgebaut wor-
den. Die Menge des Plutoniums steigt daher mit dem Abbrand
nur langsam an, der Anteil der nicht spaltbaren Pu-Isotope

dagegen relativ schnell.

Von den im Reaktor durch Neutroneneinfang und nachfolgenden
B—~Zerfall gebildeten Transuranelementen ist Np-237 wichtig,
da es sich relativ schwer beim Wiederaufarbeitungsprozefh
abtrennen 18Bt. Es bildet sich {iberproportional mit der ca.
1,5 Potenz des Abbrandes. Aus dem Np-237 bildet sich durch
Neutroneneinfang wund B-Zerfall das mit ca. 80 Jahren Halb-
wertszeit relativ kurzlebige Pu-238, welches die Weiterver-

arbeitung und Handhabung des LWR-Plutoniums erschwert.

Aufler den Kernreaktionen im Spaltstoff miissen noch die Ak-
tivierungsreaktionen des Hiill- und Strukturmaterials be-
trachtet werden. Grundsdtzlich muf bei hdherem Abbrand mit

hoheren spezifischen Aktivit&dten gerechnet werden.

Die mechanischen Eigenschaften der Hilllrohre werden sich
abbrandproportional durch das Neutronenbombardement &ndern,
was sich in einem Dickenwachstum der schiitzenden Oxid-
schutzschicht, einem Schwellen und einer gewissen Verspro-

dung des Werkstoffes &duBert.

Aufgabe der Wiederaufarbeitung ist eine Abtrennung von Uran
und Plutonium nach einem mechanischen wund chemischen Auf-

schlull der Brennelemente.




Auswirkung des Abbrandes auf den Headendprozef

Beim mechanischen AufschluB der Brennelemente spielt der

hdhere Abbrand insgesamt keine merkliche Rolle.

Die geringfiigig verdnderten mechanischen Eigenschaften
spielen beim Abtrennen der Kopf- und FuBlstiicke wund beim

Ziehen der Stdbe keine Rolle.

Beim Schneiden der Stabe erfolgt eine hdhere Freisetzung

von gasfdérmigen Nukliden, hauptsadchlich Kr-85.

Der Losevorgang mit halbkonzentrierter Salpetersdure wird
durch den Abbrand beschleunigt, es werden wegen des gréfRe-
ren Inventars mehr gasfdrmige und flilichtige Nuklide in das

Aufldserabgassystem freigesetzt.

Nach dem L&sevorgang bleiben unldsliche Riickstdnde zurlick,
deren Menge primdr vom Abbrand abh&ngt. Die KorngrdfRenver-—
teilung eines Teils der Riickstdnde hdngt von der Bestrah-
lungsgeschichte im Reaktor ab, wobei die Bestrahlungszeit,
der Abbrand und die Brennstofftemperatur im Reaktor die
Segregation im Brennstoff beeinflussen. Ein anderer Teil
der Lo&seriickstdnde besteht aus Zircalloyspdnen und Hill-
rohrabrieb (hauptsdchlich Zroz), Brennstoffresten und Nach-
fallungen.

Die Zusammensetzung des sog. Feedkl&drschlamms &ndert sich
mit steigendem Abbrand, wobei hauptsédchlich mehr Spaltpro-
duktedelmetalle wund ZrO, Abrieb von den stdrker oxidierten

2
Hiillrohren gefunden werden.

Vor der extraktiven Abtrennung muf die Brennstoffldsung ge-
kldrt werden. Je besser dieser Verfahrensschritt durchge-
fihrt wird, desto weniger ProzeRstSrungen treten in der

nachgeschalteten Extraktion auf. Einerseits erleichtert ein




hdherer Abbrand und das damit verbundene grdbere Kornspek-
trum das Abtrennen des Feedkldrschlamms, andererseits muf
bei hdheren Abbrinden eher mit Nachfidllungen aus den ge-

kldrten Speiseldsungen gerechnet werden.

Auswirkungen des Abbrandes auf den chemischen Trennprozef

Die Anforderungen zur Abtrennung radioaktiver Spaltprodukte
und Actiniden hdngt hauptsdchlich von ihrer Konzentration
im aufzuarbeitenden Brennstoff ab. Bei kurzlebigen Nukliden
bildet sich im Reaktor ein Gleichgewicht zwischen Erzeugung
und Zerfall. Der erforderliche Mindestabtrennfaktor hdngt
damit nicht mehr von dem Abbrand sondern nur von der spezi-
fischen Leistung und der Kithlzeit ab. Bei langlebigen Nuk-
liden baut sich das Inventar fast linear auf, so dak der
Mindesttrennfaktor hauptsdchlich vom Abbrand und weniger
von der Kithlzeit abhdngt. Bei langlebigen Nukliden, die
durch mehrfachen Neutroneneinfang entstehen, steigt die
Konzentration im Brennstoff {iberproportional dem Abbrand
an. Wichtigster Vertreter dieser Gruppe 1ist das Neptunium
237, dessen erforderlicher Mindestabtrennfaktor wegen der
langen Halbwertszeit praktisch unabhdngig von der Kiihlzeit

etwa mit der 1,5 Potenz des Abbrandes ansteigt.

Bevor ich auf die Einfliisse des Abbrandes auf das FlieB-
schema eingehe, mdchte ich kurz den chemischen Trennprozef
beschreiben, wie er in der industriellen Anlage in Wackers-
dorf verwirklicht werden soll (Abb.1).

Die gekldrte Speiseldsung mit dem Uran, den Actiniden und
den Spaltprodukten wird auf Extraktionsbedingungen einge-

n den HA-Extraktor eingespeist. Dort wird Uran und
Plutonium im Gegenstrom mit TBP-30 extrahiert und in den
nachfolgenden Waschextraktoren von mitextrahierten und mit-

gerissenen Spaltprodukten und Tritium befreit. Im 1B-Teil
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wird Plutonium durch hydrazinstabilisiertes Uran(IV) zum
nicht extrahierbaren Pu(III) redugziert und mit der wafirigen
Phase abgetrennt. Das Uran wird mit schwach angesduertem
Wasser im 1C-Extraktor rickextrahiert und in einem Zwi-
schenzyklusverdampfer aufkonzentriert. Das entladene LG-
sungsmittel wird alkalisch mit Natriumkarbonatldsung gewa-

schen, wum saure Zersetzungsprodukte abzutrennen bevor es

erneut in den HA-Extraktor eingespeist wird.

Da eine einzyklische Reinigung nicht ausreicht, wird das
Uran und Plutonium in einem 2. und 3. Zyklus nachgereinigt.
Flir die Uranlinie sind hierfiir getrennte LOsungsmittel-
kreisldufe vorgesehen. Die Pu-Zyklen werden aus dem LO&-

sungsmittelkreislauf des 1. Zyklus gespeist.

Das reduzierte Plutonium muf3, bevor es erneut extrahiert

werden kann, aufoxidiert werden.

Die Blitze auf dem Schema deuten hier elektrochemische
Prozellapparate an: ROXI fiir Oxidation von Pu(III) und Hyd-
razin, 2B und 3B-ELKE flir elektrochemische Reduktion des

Pu(IV) in Pulskolonnen.

Die Hauptmenge der Spaltprodukte werden mit dem wé&frigen
Raffinat des 1. Zyklus, dem hochaktiven Abfall (HAW) abge-
trennt. Die w&Brigen Raffinate aus den nachgeschalteten
Extraktionszyklen werden nach Kongzentrierung teils direkt

teils nach Extraktion in der 4R-Kolonne in den HAW gefiihrt.

Wie schon bereits oben erwdhnt, wird das Verhalten des Ex-
traktionsprozesses durch feinverteilte Feststoffe in der
Feedldsung negativ beeinfluBt. Zwar wird der gréfite Teil
der eingeschleppten Feststoffe mit dem wdRrigen Raffinat in
den hochaktiven Abfall geleitet. Ein kleiner Anteil wird
jedoch vom Ldsungsmittel TBP-30% flotiert. Dabei reichert
sich der Feststoff im Kreislauf an, da er durch die alkali-




sche LOsungsmittelwdsche schlecht abgetrennt wird. Ein wei-
terer Teil sammelt sich in den Trennschichten der Extrakto-
ren an und kann dort die Phasentrennung zwischen dem L&-
sungsmittel und den wdfirigen Raffinaten beeintrédchtigen.
Beide Mechanismen filhren zu einer Verminderung der Reini-
gungsfaktoren wund einer zusdtzlichen Degradation des L&-

sungsmittels.

Mit steigendem Abbrand erhdht sich die Salzmenge im hochak-
tiven Abfall durch den héheren Spaltprodukt- und Aktiniden-
gehalt sowie zusdtzlich durch die abgebrannten Neutronen-
gifte. Dadurch vermindert sich der Konzentrierungsfaktor im
lW-verdampfer und das spezifische Konzentratvolumen (HAWC)

steigt an. Bei der Verglasung der Abf&lle muf ebenfalls mit
einem entsprechenden Anstieg des Glasvolumens gerechnet

werden.

Die mit dem h&éheren Abbrand verbundenen grdfReren Plutonium-
mengen mit einem hdheren Pu-238 Anteil belasten verstdrkt
das LoOosungsmittel durch die verstdrkte o-Radiolyse. Die un-
mittelbaren Auswirkungen auf die Lbéungsmittelwaschabfél1e
wegen des erhdhten DBP-Gehaltes sind gering, es muf3 jedoch
mit einer geringerenlstandzeit des LOsungsmittels und einer
Erhohung der organischen L&sungsmittelabfdlle gerechnet

werden.

Die grodferen Zr-Mengen bewirken eine stdrkere Crudbildung
durch Hydrolyse des Zirkoniumnitrates in den Bereichen der
Extraktion mit niedriger S&urekonzentration: betroffen sind
davon die Riickextraktion des Urans in der C-Batterie und
die alkalische Ldsungsmittelwidsche. Die Folge sind Behinde-
rung der Phasentrennung, die zu Verlusten des Lésungsmit-
tels und verstédrktem Phosphateintrag in die Verdampfer fih-
ren. Das radioaktive kurzlebige 2Zr-95 spielt dabei keine
Rolle, da es nach der 7-jdhrigen Kiihlzeit fast vollstandig

zerfallen ist.




Technetium wird zusammen mit Zirkonium extrahiert und ge-
langt so z.T. in den Bereich der U/Pu-Trennung. Dort verur-
sacht Tc eine katalytische Spaltung des Hydrazins, wobei
neben Spuren von Ammonium auch Stickstoffwasserstoffsaure
entsteht. Die Tc-katalysierte Hydrazinzerstdrung ist in
etwa der Tc-Konzentration und der Aufenthaltszeit propor-
tional. Die gebildete Stickstoffwasserstoffsdure verteilt
sich im wesentlichen auf 2 Strdme. Der Anteil im Pu-Produkt
wird bei der Reoxidation des Pu-III zu Pu-1IV zerstdrt. Der
Anteil der Stickstoffwasserstoffsdure im Losungsmittel wird
in der alkalischen L&sungsmittelwdsche als Natriumazid ab-
getrennt. Der Karbonatverbrauch in der LOsungsmittelwdsche
zum Herauswaschen von Losungsmitteldegradationsprodukten,
von Uranspuren und von Stickstoffwasserstoffséure wird
hauptsdchlich von der Stickstoffwasserstoffsdure bestimmt.
Daher hat die bei steigendem Abbrand zu erwartende starkere
Bildung von Stickstoffwasserstoffsdure einen hdheren Wasch-

mittelverbrauch und damit gr6RBeren MAW-Anfall zur Folge.

Die wverstdrkte Bildung von Ammonium hat dagegen keine Aus-
wirkung auf die Abfallmenge, da es durch die Behandlung mit
Stickoxiden oder durch Radiolyse zu inerten gasfdrmigen

Produkten abgebaut wird.

Der mit dem hdheren Abbrand verbundene iliberproportional an-
steigende Neptuniumgehalt stellt hohere Anforderungen an
die Np-Abtrennung im Uranendprodukt. Neptunium ist insofern
ein Problemnuklid bei der Wiederaufarbeitung, da die ver-
schiedenen Oxidationsstufen des Neptuniums unter den Bedin-
gungen des PUREX-Prozesses nicht stabil gehalten werden
kénnen und sich wdhrend der verschiedenen Prozefischritte

ineinander umwandeln (Abb.2).




Bei der Aufl8sung des Brennstoffs liegt Np 5-wertig vor,
solange geniigend Stickoxide vorhanden sind. Beim Kochen der
Brennstoffldsung ohne Stickoxid wird Np in einigen Stunden

in die 6-wertige Oxidationsstufe iiberfiihrt.

Np(VI) wird unter den Bedingungen des ersten Extraktonszy-

klus in der HA-Batterie vollstdndig extrahiert. Nur das
verbliebene Np(V) gelangt in den hochaktiven Abfallstrom
(HAW). wWadhrend der Extraktion findet eine Disproportionie-
rung des Np(V) =2zu Np(IV) wund Np(VI) statt, die dadurch
unterstitzt wird, daf NP(VI) ganz und Np(IV) teilweise in

die organische Phase extrahiert werden.

Das Verhalten des Neptuniums bei der U/Pu-Trennung wird von
der Kinetik der Redox-Reaktionen mit U(IV) bzw. Pu(III) be-
einfluft. Die Reduktion des gut extrahierbaren Np(VI) zum
schlecht extrahierbaren Np(V) mit U(IV) erfolgt schnell,
wahrend die weitere Reduktion des Np(V) zum besser extra-
hierbaren Np(IV) langsam erfolgt. Dies bedeutet, daf die
Verteilung des Neptuniums auf den Uran- und Plutoniumstrom
auBer von den Aufenthaltszeiten in den Extraktoren auch
noch von den FluBverhdltnissen, den Sdurekonzentrationen
und den Uranbeladungen abhdngt. Je nach den Randbedingungen
ist eine Verteilung zwischen dem Uran- und Plutoniumstrom
zwischen 50:50 bei reiner MOX-Aufarbeitung und 95:5 bei der
WAK méglich.

Im Zwischenzyklusverdampfer wird das 4-wertige Np im Uran-
zwischenprodukt zum 6-wertigen Np oxidiert. 1Im 2. Uranzy-
klus wird durch die Einspeisung von U(IV) zur Abtrennung
des Pu'’s Neptunium zum 5- und weiter langsam zum 4-wertigen
Zustand reduziert. Je nach Uranbeladung des Losungsmittels
und der Wertigkeitsverteilung werden wunschgemdf nur kleine
Dekofaktoren im Bereich von 1-3 erzielt, obwohl Werte gros-

ser als 200 méglich wdren. Im 3., Uranzyklus, der verdiinnt




betrieben wird, kann das bis zu dieser Stelle gelangte 4-
wertige Neptunium liber das FluBverhdltnis mit einem Trenn-
faktor von groéfer 200 abgetrennt werden, so daB im Uranend-
produkt etwa 0,3% verbleiben. Im Plutoniumteil ist aufgrund
der niedrigeren Sdttigung des L&sungsmittels die Np-Abtren-
nung schlechter, so daB 1-2% des Neptuniums im Pu-Endpro-

dukt landen, was von den Spezifikationen erlaubt ist.

Entscheidend £fiir den Aufbau des Neptuniums im Trennprozef}
ist die Rilickfitlhrung der konzentrierten w&fRrigen Raffinate
in den ersten Zyklus, mit dem ein Teil des Neptuniums wie-
der erneut extrahiert wird. Der Neptuniumpegel im Prozef
wird sich daher so weit erhthen, bis die Np-Abfuhr iiber den
HAW und dem Raffinat des 3. Uranzyklus (der bei der WAW
nicht gzurlickgefithrt wird) der Zufuhr {iber die Speisel&sung
entspricht. Mit steigendem Abbrand sind daher schneller an-
steigende Abtrennfaktoren fiir Np im Uranprodukt notwendig,
um die Endproduktspezifikationen sicher einhalten zu kon-

nen.

Auf die Abtrennung der Spaltprodukte aus den Endprodukten
mochte ich hier nicht ndher eingehen, da der fiir die WAW
vorgesehene 3-zyklische TrennprozefR geniigend Reserven bie-

tet, um die Endproduktspezifikationen zu erreichen.

Lassen Sie mich zusammenfassen:

Die Auswirkungen des erhdhten Abbrandes auf die Wiederauf-
arbeitung koénnen zum einen dem erhdhten Radionuklidinven-
tar, zum andern einer veranderten Prozefchemie zugeschrie-

ben werden.

Bei der Aufarbeitung von héher abgebrannten Brennelementen
mufl, mit mehr und teilweise aktiverem Abfall gerechnet wer-
den.




Im einzelnen sind dies

- Aktiveres Brennelementstrukurmaterial

~ Starker kontaminierte Hiilsenabfdlle

— Mehr Feedkl8rschlamm

— Mehr abgetrenntes Iod und Kr-85 aus dem Aufldserabgas

— Mehr Hochaktivabfallkonzentrate und verglaste HAW-Ab-
falle.

Einer bei héheren Abbridnden veridnderten ProzeRchemie k&nnen

folgende Abfélle zugeordnet werden:

- Mehr LOsungsmittelwaschabf&dlle (MAW) als Folge der Tc-ka-
talysierten Hydrazinzerstdrung und Azidbildung.

- Mehr LOsungsmittelabfdlle als Folge der verstdrkten LO-
sungsmittelbelastung und Zr-bedingten Crudbildung.

Zzum Schluff m6chte ich die Mafnahmen zur Verbesserung des

Trennprozesses ansprechen:

- Eine der wichtigsten ist eine verbesserte Feedkldrung, um
die Crud-Bildung im ProzeR zu vermindern. Dies ist ein
wesentlicher Schlissel zur Vermeidung von Verstopfungen

im Extraktionsproze und den nachgeschalteten Einheiten.

- Durch sorgfdltig kontrollierte Flufiverhdltnisse bei der
Extraktion kann die Sdttigung des LOsungsmittels so weit
erhoht werden, daB bei akgeptablen Produktverlusten der

Dekofaktor optimiert wird.

- Eine verbesserte TBP-Abtrennung aus den wafrigen Raffi-

naten, insb

1]
n

sondere aus Pu-Produktldsungen, hilft die
TBP-Degradationsprodukte und damit die im Zusammenhang

stehenden Pu-Verluste vermindern.




burch eine 2-geteilte 1BX-Kolonne kann der U/Pu-Trenn-
faktor soweit gesteigert werden, daf nur noch geringfii-
gige Pu-Mengen in die Uranlinie gelangen. Angesichts des
erhdhten Pu-Durchsatzes bei der Aufarbeitung von MOX-Ele-
menten sollte man dabei an elektrolytische Kolonnen den-
ken, die bei geringerer Azidbildung eine Uranriickfiihrung
vermeiden. Eine MOX-Rilickfithrung in die Wiederaufarbeitung
im Umfang der Eigenerzeugung der Reaktoren 138t den Pu-
Durchsatz der Anlage etwa um das 3-fache ansteigen gegen-
iber der Aufarbeitung von Brennstoff mit einem Abbrand
von 40 GWd/t und einem MOX-Anteil von 10% des Gesamt-

durchsatzes.

Als letztes mdchte ich die Vakuumfraktionierung eines
Teilstroms des LOsungsmittels aus dem 1. Zyklus vorschla-
gen. Damit kénnten nicht nur oberflichenaktive und stark
komplexierende Radiolyseprodukte des L&sungsmittels, son-
dern auch die feinverteilten flotierten Feststoffe ge-
zielt mit dem Sumpfprodukt abgetrennt werden. Schwer-
fliichtige 1iodierte Verbindungen im L&sungsmittel wiirden
weitgehend im Abfallkonzentrat verbleiben, leichtfliichti-
ge Jodverbindungen gezielt aus dem kleinen Abgasvolumen
der Vakuumeinheit abgetrennt werden kénnen. Aus dem ge-
reinigten TBP und Dodekan k&énnte das LOsungsmittel filir

den 3. Pu-zZyklus angesetzt und dieser Zyklus mit sauberem

Losungsmittel betrieben werden. Dies wilirde die Abtrennung

der Spaltprodukte deutlich verbessern.
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Weiterverwendung der bei der Wiederaufarbeitung zuruck-
gewonnenen Spaltstoffe. Erfahrungen und abzusehende
Probleme bei der Plutoniumverarbeitung.

J. Krellmann, Siemens, vormals ALKEM

Anmerkung:

Herr Krellmann bat darum, nur seine Folien in den

Sammelband aufzunehmen. Diesem Wunsch kam die Redaktion
nach.




RBU

Thermische Reaktoren

Reaktor Zahl der Brennstabe Menge kg Lieferiahre
U+ Pu Pug
Bundesdeutsche Reaktoren
— SWR (VAK, KRB, KWL
Experiemente] 4.193 11.487 225 | 1968 - 1980
— DWR (KWO, GKN, MZFR,
KKG, KKU, KBR, KWG]) 32.396 63.390 1.809 (1972 - 1987
Ausléndische Reaktoren
(Dresden, Beznau, EIR, SENA,
‘Garigliano, Experimente) 7.938 - 7.888 257 | 1969 - 1987
Gesamt 44.527 82.765 | 2.291
Schnelle Briter
SNR 300 20.418 3.270 789 | 1980 - 1984
KNK [ 4.459 613 129 | 1977 - 1985
SNEAK Platten 1.350 300 | 1967 - 1968
Rapsodie, PHENIX
DFR, BR-2, Experimente 1.056 649 137 | 1969 - 1987
Gesamt 25.933 5.822 1.355

Herstellung von MOX-Brennstaben

(Dez. 1987)
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Wackersdorf

| ] WAK, Cogema, BNFL

Jahrlicher Plutoniumanfall aus der Wiederaufarbeitung
von abgebrannten deutschen Brennelementen

11/88

IX




4.000

3.500
[

3.000

2,5tPu

2.500

& 2.000

460 kg
Pu

£ 1.500

1.000

500

0

T U U L S T
1987 88 89 90 91 92 93 94 95 96 97 98 99 2000 01 02
— Einsatzmdglichkeiten in LWR 1 Pu-Anfall aus bestehenden Vertrégen
e+ ALKEM-Fertigungskapazitét (COGEMA, BNFL, WAK) inkl. Altbestand

(bestehende und neue Anlage) Pu-Anfall aus WAW
Genehmigte Einsatzmdglichkeiten
(Stand: Februar 1988)

RBU

W
—“F
— Pu-Anfall, LWR-MOX-Einsatzmoglichkeiten und

ALKEM-Fertigungskapazitéaten, Planungsstand 31.12.87
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Genehmigungsumfang:

Yorl. pos. Gesamturteil

7 W Rohbauten

Infrastrukiur (1. Teil)

Sicherungsanlagen

ProzeBanlagen (1. Teil)

Infrastruktur (2. Teil)
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3.7G

4.7G

BG

ProzeBanlagen (2. Teil)

7 8/90 Betrieb der Anlage

Unterlagenerstellung, =
Begutachtung,
Erstellung der Genehmigung

RBU

Terminpcm
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