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Zusammenfassung

Es wird ein Uberblick iliber die Gr8Be der langfristigen Prob-
leme radiocaktiver Abfille aus der industriellen: Kernenergie-
gewinnung der BRD (und Westeuropa) gegeben. Fiir mehrere~
Brennstoffvarianten des Uran-Plutonium- und Thorium-Uran-
Brennstoffzyklus wurden in Verbindung mit einer Prognose

der Entwicklung und des Anteils der Leichtwasser-, Schnell-
briiter- und Hochtemperaturreaktoren der Anfall langlebiger.
Spaltprodukte und Actiniden berechnet. Menge und Konzen-
tration der Actiniden, die Radioaktivitdt und der relative
Toxizitdtsindex fiir die Abfidlle der Wiedefaufarbeitung

(und Brennstoffrefabrikation) und ihre zeitliche Ver&nderung
durch radiocaktiven Zerfall wurden dargestellt. Die Radio-
toxizitdt des Nuklidinventars von verfestigten hochaktiven
Abfdllen wurde mit natiirlichen radioaktiven Uranerzen ver-
glichen. Uber das gesamte Feld des Endlagers in tiefen 3
geologischen Schichten gesehen erfolgt langfristig (>10
Jahre) keine wesentliche Erhdhung des Radiotoxizitdtsniveaus
liber Uranerzlager mit geringem Urangehalt hinaus. Zum Ver-
gleich wird auch die chemische Abtrennung der Actiniden aus
den hochaktiven Abfdllen und die Rezyklierung in Kernreaktoren
diskutiert.

Abstract

Amount, disposal and relative toxicity of long-lived fission
products and actinides in the radiocactive wastes of the
nuclear fuel cycleu

A review is presented on the magnitude of the long-term
problems of radiocactive wastes from the nuclear power industry
of the FRG (and Western Europe). The production of long-lived
fission products and actinides has been calculated for several
fuel types of the uranium-plutonium and thorium-uranium fuel
cycles and related to a prediction of the development and
share of LWR, FBR and HTGR. The guantities and concentrations
of actinides, the radiocactivity and relative toxicity index

of the wastes of reprocessing (and fuel refabrication) and
their changes by radioactive decay are presented. The radio-
toxicity of the nuclide inventory of the solidified high-level
wastes have been compgred with naturally éccuring uranium ores.
On the long term (>10° years) the radiotoxicity level of the
‘total area of the final repository in deep geolcgical formation
does not result in a significantly higher radiotoxicity level
than an uranium ore deposit of low uranium content. Also
discussed have been the chemical separation of the actinides
from high-level wastes and recycling in fission reactors.
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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird ein berblick tiber die GrdBe der lang-
fristigen Probleme radioaktiver Abfdlle fiir die BRD (und
Westeuropa) gegeben. Zur Abschitzung der Art und Menge der:
radioaktiVeh Abfille aus der industriellen Kernenergiege- -
winnung wurde eine Prognose des zukiinftigen Verbrauchs elektri-
scher Energie und der installierten Kernkraftwerksleistung er-
stellt. Nach Strategiebetrachtungen wurde der nukleare Anteil -
auf die Reaktortypen LWR, SBR und HTR aufgeteilt und gleiéh-,r»
zeitig die)jahrliche Brennelementfabrikation und notwendige
Wiederaufarbeitungskapazitdt getrennt fiir den Uran-Plutonium-
und denAThorium—Uran-Brennstoffzyklus berechhet (Kapitel 2).

Zur Berechnung des Anfalls von Spaltprodukten und Actiniden
wurden in den beiden'Brennstoffzykien‘jeweils mehrere Brenn-
stoffvarianten'(spaltstoff-Brutstoff.Kombinatibnen) fir

1000 MWé“LWR—, SBR- und'HTR-Referenzreaktoren ausgewdhlt
(Rapitel 3). Berechnet wurden jeweils die Nuklid- und Element-
konzentrationen, die Radiocaktivitit (Abschnitt 3.2 und 3.3)
und der relative Toxizitdtsindex (Abschnitt 5.4) prd Tonne
Brennstoff als Funktion der Zeit nach der Reaktorentladung -
bzw. der Wiederaufarbeitung und zwar fiir das Brennelementhiill-"
und -strukturmaterial, den Brennstoff und die radioaktiven
Abfille nach der Wiederaufarbeitung. Die Ergebnisse wurden fiir -
einen Zeitraum bis 106 Jahre in graphischer Forﬁ wiedergegeben.
Dabei wurde angenommen, danbei‘der‘Wiederaufarbeitung nur die
Elemente Uran und Plutonjium bzw. Thorium und Uran wiedefgewonnen .
werden, die nicht gasfdrmigen Spaltprodukte, die Actiniden Pro-.
tactinium, Neptdnium, Americium und Curium und alle Zerfalls-
produkte zusammen mit 0,5 bis 1 & Uran-, Plutonium~ oder
Thoriumverlusten in die hochaktiven Abfille gehen. Im Falle
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von HTR-Brennstoff (feed-breed-Konzept) wurde angenommen,
daB auch das Plutonium guantitativ in den hochaktiven Abfall
geht.

Fiir den Prognosezeitraum 1970 bis 2010 wurde der jdhrliche

(und integrale) Anfall der Spaltprodukte, von Pa, Np, Pu,

Am und Cm im hochaktiven Abfall ermittelt (Abschnitt 3.4).

Hier zeigt ein Vergleich der beiden Brennstoffzyklen, daB

durch den HTR nur relativ kleine Plutoniummengen erzeugt werden,
aber wenn diese guantitativ dem hochaktiven Abfall zugeschlagen
werden, eine grdB8ere Plutoniummenge (mit einem Anteil von

ca, 65 % Pu-238) in die hochaktiven Abf&lle gelangt, als die
Verluste bei der Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff in die
hochaktiven Abf&lle ausmachen,

Am Beispiel einer groBen Wiederaufarbeitungsanlage fiir LWR-
Brennstoff wird auch die Entstehung mittel- und o(-aktiver
Abfdlle diskutiert (Kapitel 4) und die gesamten Plutoniumver-
luste bei der Wiederaufarbeitung und der Brennstoffrefabrika-
tion bis zum Jahre 2010 abgeschétzt (Abschnitt 3.5).

Die mittelaktiven Abf&lle stellen wegen ihrer grofen Menge
und unterschiedlichen Eigenschaften einen betrdchtlichen

Teil des gesamten Abfallproblems dar. Ein Teil dieser Abfédlle
enthdlt langlebige Ol-strahlende Elemente, insbesondere Pluto-
nium (sowie einen Teil des Neptuniums je‘hach Prozefflihrung).
Mit Ausnahme eines kleinen Teils spezieller Abf&lle k®Snnen die
mittel- und schwachaktiven Abfallstr8me wegen ihres groBen
Volumens nicht wie die hochaktiven Abf&dlle iliber l&ngeren Zeit-
raum zwischengelagert werden, sondern miissen unmittelbar nach
ihrer Entstehung verfestigt und einer Endlagerung zugefihrt
werden. Daraus ergibt sich die Forderung, daB der Gehalt an
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Plutonium in den mittelaktiven und ~Abfdllen auf das nach

‘dem jeweiligen Stand der Technik erreichbare Minimum reduziert
werden mu8. Dabei resultieren voraus31cht11ch etwas hbhere
Kosten, doch muB hier die langfristige Slcherhelt den Vorrang
haben.

Zum Verglelch der Tox1zitat der Radlonuklide, der Zeltabhangig-
keit, des positiven oder negativen Einflusses verschiedener‘
Verfahren der Abfallbehandlung wurde der relative Toxizitdts-
index fir die hbchaktiven Abfille berechnet Qnd fiir die lang-
lebigen Spaltprodukte und Actiniden der ausgewdhlten Brenn- )
stoffvarianten in einer Reihe von Diagrammeh dargestellt
(Kapitel 5). | |

Der relative Toxizitdtsindex der hochaktiven Abfille féllt _
in den ersten 400 Jahren ummehrere G:éBenordnungen ab, danach
- erfolgt nur noch ein éuﬁerst‘langsamer Abfall tiber Zeitriume
yrvon einigen Millionen Jahren. Bis 400 Jahre wird der relatlvev
Toxizit&tsindex {iberwiegend von den Spaltprodukten wie -
Strontium-90, Cisium-137 u.a. bestimmt, danach von den lang~-

. lebigen Transuranen. Nach 600 bis 700 Jahren sind diese Spalt-
-produkte mit’Halbwertszeiten von ca. 30 Jahren praktisqh abge-
klungen, wihrend Jod~-129 und die hochtoxischen, d.étfahlenden
Actiniden zum Teil Halbwertszeiten liber 1000 Jahre bes1tzen.
Beim Uran-Plutonium-Zyklus wird der relative Toxizitatsindex
nach mehr als 1000 Jahren durch Americium und. Curlum und deren
Folgeprodukte bestimmt, sehr langfristig gewinnt Neptunium

an Bedeutung. Dabei zeigt sich, das Plutoniumverluste kleiner
1 % nur unbedeutend zu einer Reduktion des langfrlstlgen ’
Toxizitdtsindex von hochaktivem Abfall beitragen. Beim Thorium~
Uran-Zyklus wird langfristig der relative Toxizitdtsindex durch
Plutonium bestimmt. Fiir den Fall, daB8 neben Thorium und Uran
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auch Plutonium wiedergewonnen werden sollte, wilrde der relative
Toxizitdtsindex zwischen etwa 1000 und 10.000 Jahren durch
Protactinium und danach durch Uran- und Neptuniumfolgeprodukte
bestimmt.

Bei einem Vergleich des relativen Toxizit#dtsindex der hochak-
tiven Abfille ven LWR, SBR und HTR zeigt sich, daB zwar im
Thorium-Uran-2yklus insgesamt deutlich weniger Transurane pro-
duziert werden, der langfristige Toxizit&tsindex jedoch auf-
grund des hohen Anteils der Uran-234 Zerfallsreihe, in der
sich relativ hohe Konzentrationen wvon Radium-226 bilden, sehr
hoch liegt.

Fiir die Endlagerung der hochaktiven Abf&lle ist in der BRD die
Verfestigung (wahrscheinlich Verglasung), eine Zwischenlagerung
der verfestigten Abfdlle und die Tieflagerung in Salzformationen
vorgesehen. Die voraussichtlichen Mengen (nach mehrjdhriger fliissi-
ger Zwischenlagerung) verglaster hochaktiver Abf&dlle wurden eben-
falls berechnet (Kapitel 6).

Die Radiotoxizitdt der Actiniden, die in einer schwerldslichen
Matrix verfestigter radioaktiver Abfdlle fixiert sind, lassen
sich mit natiirlichen radioaktiven Stoffen'wie‘Uran~ oder Thorium-
erzen vergleichen, deren Radiotoxizitdt in der Hauptsache

von dem im Gleichgewicht befindlichen Radium bestimmt wird
(Kapitel 5).

Der Vergleich wurde auf das gesamte Feld eines Endlagers bei

dem die verfestigten hochaktiven Abfdlle in Form von Abfall-
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zylindern in r&umlich getrennten Bohrl&chern im Salzgesteih
stehen, d.h. in erster Niherung der Abfall in’kleineﬁ'Einhéiten,
iiber eine groBe Salzschicht verteilt ist, ausgedehnt (vgl.
Kapitel 6). In diesem Falle erfolgt der Vergleich des Lager-
feldes -~ Abfallzylinder plus ﬁmgébendes Salz - mit einem
.gleichgroBfen Uranerzlager von geringer Urankonzehtration bzw.
‘der Vergleich der Radiotoxizit&t des Actinideninventars im
Waste (nach 103 Jahren) mit der Rédiotoxizitét'des Nuklidin- .
ventars im Uranerz. Unter Einbeziehung des "verdiinnenden”
Salzes fallen die Toxizititskurven fiir die hochaktiven Abfille
von LWR und HTR nach 1000 bis 2000 Jahren, LWR mit Pu-Rezyklie-
rung nach ca. 20 000 Jahren und SBR nach“ca{ 5000 bis 10 000
Jahren unter die Radiotoxizitdt des natiirlichen Uranerzes mit
einer Urankonzentration von 0,2 w/o. (Beim HTR erfolgt nach -
»2000 Jahren wieder ein Anstieg aufgrund der relativ hohen -
Konzentration des Zerfallsprodukts Ra-226 in der Uran-234
Zerfallsreihe). :

Uber‘das Gesamtvolumen des Endlagers gesehen erfolgt lang-
fristig (>1000 Jahre) also keine wesentliche Erhﬁhung'dés |
Radiotoxizit#dtsniveaus liber das vergleichbarer geologischer
Schichten hinaus, wie sie anderswo - auch an der Erdober-
fliche ~ schon immer vorhanden waren. ‘

Die langlebigen<x~8tfah1er erfordern einen AusschluBf aus der
Biosphire {iber Zeitriume von Millionen Jahren. Da dies von
keiner Endlagerphilosophie absolut garantiert werden kann,
wird als Alternative eine Abtrennung der Actiniden und deren
Beseitigung durch Kernumwandlungkund KernspaltungAdiskqtiert.
Dieses Konzept wiirde die theoretische M8glichkeit beinhalten,'
die langfristigen Probleme der Actiniden auf die mittelfri-
stigen Probleme der Spaltprodukté zu reduzieren (Kapitel 7).




Die notwendigen Abtrennfaktoren fiir die Transurane aus den
hochaktiven Abfallkonzentraten wurden auf der Basis der Chemie
dieser Elemente und der gegenwdrtigen Technologie der Brenn-
stoffaufarbeitungsprozesse ermittelt. Um den relativen Toxizi-
tidtsindex des hochaktiven Rilickstands nach 103 Jahren in den
Bereich natiirlich vorkommender radioaktiver Uranerze (5 %
Pechblende) zu reduzieren, ergeben sich sehr hohe Abtrennfak-
toren fir ein integrales Wiederaufarbeitungs— und Actinidenab-
trennsystem. Die hierfiir erforderlichen Trennprozesse, insbe-
sondere fir die Abtrennung von Americium und Curium aus dem
hochaktiven Abfall, miiten erst noch entwickelt und ihre tech-
nische Durchfihrbarkeit demonstriert werden.

Die bisher vorliegenden Rechnungen (fiir LWR) zeigen, daB die
Eliminierung der abgetrennten Actiniden durch Kernumwandlung
und -spaltung bei Rickfiihrung in die Reaktoren mdglich ist.
Durch die Rezvklierung wiirde das Actinideninventar im hochak-
tiven Riickstand, der zur Endlagerung gelangt, deutlich reduziert
werden. Eine geeignete Technologie fiir die Fabrikation der
Bestrahlungseinsétze steht’jedoch bisher nicht zur Verfiigung.

Flir eine Beurteilung der relativen Vorteile einer chemischen
Abtrennung, Rezyklierung und Kernumwandlung der Actiniden
reichen die bisherigen Rechnungen nicht aus. Hier ergibt sich
die Notwendigkeit'eiaerseits einer systemanalvtischen Unter-
suchung des gesamten Systems der Bildung und Beseitigung der
Actinidéh, der hoch~ und mittelaktiven Abf&dlle in einer ent-
wickelten Kernenergiewirtschaft, andererseits einer Risiko-
analyse des zusdtzlichen Risikos wihrend der Betriebsphase,
einer Actinidenrezyvklierung, sowie eines Risikovergleichs der
gesamten Abfdlle im Endlager nach 103 Jahren mit und ohne Ac~-
tinidenabtrennung und -rezyklierung.



1. Einleitung

In den ndchsten Jahrzehnten wird die Kérnenérgiegewinnung
steil ansteigen und einen betréchtlichen Teil unsérer gesamten
Energieerzeugung ibernehmen. Die radioaktiven Abfélle, die

in jeder Stufe der Kernbrennstoffzyklen inFViélféltiger éhemi-
scher Form und unterschiedlicher Konzentration anfallen, er-
fordern ein Waste*Management{ das technisch, 6kohomisch und
politisch akzeptable Beseitigungsmethoden filir diese Abfélle
entwickelt. Wenn auch die genaue Prognose einer Kernehergie- o
wirtschaft nicht mdglich ist, so bleibt doch die Pflicht .
“einer Abschitzung zukilinftiger Entwicklungen nach den besten
zZur Verfﬁgung stehenden Daten. | |

Die‘Hauptmenge der radioaktiven Abfdlle umfast im wesentlichen
zweli Kategorien /K3, B11/: ' ' :

+.= Erstens die Gruppe der Spaltprodukte, deren Toxizité&t

" wvor allem durch Isotope wie’Strontium-QO und7Césium-137‘i'

“mit Halbwertszeiten von ca. 30 Jahren bestimmt wird. Nach
etwa 700 Jahren sind diese Nuklide auf ein Zehnmillionstel,
d.h. praktisch vollstdndig, zerfallen.

- Zweitens die Kategorie der langlebigen Nuklide wie Jod-129
‘und die Grupbe der Actiniden; Letztere -sind tiberwiegend
A-Strahler mit Halbwertszeiten grdS8er 1000 Jahren und
besitzen - bedingt durch die of~Aktivitdit - eine sehr hohe
Toxizit&t.

Die Actiniden verursachen vor allem an zwei Stellen der

Brennstoffkreisliufe Probleme fiir das Waste Management:




- vermischt mit den Spaltprodukten im hoch-aktiven Abfallstrom
der Kernbrennstoffwiederaufarbeitung,

- in den mit Plutonium (und Neptunium) kontaminierten
mittelaktiven Abfallstrdmen aus der Wiederaufarbeitung und

- in den o{~Abf&llen {die hauptsdchlich Plutonium und Americium
enthalten) der Brennstoffrefabrikation. |

Bei den hochradiocaktiven Abf&dllen wird die Toxizit&t mittel-
fristig durch die Spaltprodukte, langfristig durch die Acti-
niden bestimmt. Die Aktivitdt der Spaltprodukte f&llt iiber
einige hundert Jahre um mehrere Gr&B8enordnungen ab und nach

ca. 4000 Jahren iibersteigt die Toxizitdt der Actiniden diejenige
der Spal%produkte /K3/.

Bei den iibrigen mittel~ und schwachaktiven Abfdllen stellen

in der Regel nur die Abfille mit Jod-129 und Nickel-59/63,

sowie die mit Plutonium (und anderen Actiniden) kontaminierten
Abfille ein langfristiges Problem dar. Die Situation ist dadurch
gekennzeichnet, daf die o{~kontaminierten Abf#lle in groB8en Mengen
und einem Spektrum unterschiedlicher Eigenschaften und Actiniden-

konzentrationen anfallen.

Jede Ldsung des Wasteproblems hat sicherzustellen, daB alle
denkbaren Wege einer Riickkehr der radiocaktiven Isotope in den
Biozvklus bis zu ihrem Zerfall ausgeschlossen bleiben. Filir die
Actiniden und ihre Folgeprodukte sind hierfiir Zeitriume wvon
Millionen Jahren erforderlich. ‘

Eine derzeit verfolgte Strategie ist die in den hochaktiven
Abf&llen konzentrierten nicht gasfdrmigen Spaltprodukte und die
Actiniden (Pa, U, Np, Pu, Am, Cm) in Glas oder keramische Massen



zu fixieren und in tiefe geologische Schichten, wie Stein-
salzformationen, zur Endlagerung zu bringen. Krypton-85
k&énnte als Gas und Tritium als tritiertes Wasser bis zum -
vollstdndigen Zerfall gelagert werden. .

Eine Endlagerung in geeigneten tiefliegenden geologischen ... =
Formationen bietet iiber lange Zeitperioden eine hohe Sicher~
heit fiir die Beseitigung radioaktiver Abfille. Nach unserem :

- gegenwdrtigen Stand der Technologie sollten fﬁr«einen:Zeitraum,
.von 103,biS’1O4 Jahren in die Zukunft sicherheitsrelevante
Aussagen, z.B. Uber die tektonische Stabilitdt oder die Isola-
tion gegen zirkulierendes Grundwasser mdglich sein, ebernso: -
sollte es méglidh sein,die Information iiber die Lagerstdtten =
- flr die radioaktiven Rilckstédnde ilber den gleichen’Zeitraumwweir
terzugeben und zu erhalten. -

.Die Problematik der extrem langen Zeitrdume bei radioaktiven --
Abfillen, die Transurane enthalten, fithrt in ein grundlegendes
Dilemma, und es erscheint kaum akzeptabel iiber die kommenden
100 000 oder 500 000 Jahre oder noch lingere Zeiten zu speku- 
lieren /W7,H1/. Die Endlagerung miifte mit extrem hohenvGarantien
fir ein mehrfaches Containment (Verfestigungsprodukt,‘Umhﬁilungl'
und die Endlagerstdtten selbst) erfolgen, da iber geoloqisthé’t
Zeitrdume eine Riickholbarkeit des Waste nicht denkbar ist.

Das fiihrt zu der Frage, ob die chemische Abtrennung der Acti-
niden ein "Millionen-Jahr-Problem" in ein "700~Jahr~?roblem"
reduziert? /K3/. A.F. Rupp sagte in einer Arbeit iiber Waste-
Fraktionierung "Further, I should like to suggest that the
spent~fuel-processing job isn't finished if only the fissible
materials are returned to the reactor" /R2/. Wenn die problema-
tische Zeitperiode filir die Endlagerung der Abf&llg um wenigstens
einen Faktor 1000 reduziert werden kann, dann stelle die Ab-

trennung und separate Beseitigung der Actiniden einen echten




Sicherheitsgewinn dar /K3/. Als Methode einer endgliltigen Be-
seitigung der langlebigen Nuklide wird hierbei die Kernspaltung
oder Kernumwandlung in stabile oder kurzlebige Nuklide durch
Bestrahlung im NeutronenfluB diskutiert /K3, C1/. Die proble-
matischen Isotope wilirden durch Rilckfiihrung in die Kernreaktoren
durch eine Art Ngbenreaktion wieder beseitigt /B11,H1/.

Der vorliegende Bericht will, ausgehend von einer Prognose der
Kernenergiegewinnung, die Bildung der Actiniden und Spaltprodukte
im Uran-Plutonium= und im Thorium-Uran-Brennstoffzyklus, ferner
den Anfall, die Beseitigung und die langfristigen Probleme der
radioaktiven Abfdlle, die Actiniden enthalten, geben. Auf die
m8glichen Gefahren und Risiken der radioaktiven Abf&lle wihrend
ihrer Entstehung, Zwischenlagerung und Behandlung, der Transporte
und der Einlagerung in ein Endlager wird dabei nicht eingegangen.

Der vorliegende Bericht soll einige langfristige Probleme radio-
aktiver Abfille aufzeigen und mit dazu beitrageh, eine intensive
Bearbeitung ungelBster Fragen und Details der Wastebeseitigung
anzuregen. Die Verantwortung fiir Behandlung und sichere Besei-
tigung radiocaktiver Abfdlle erstreckt sich weit liber den Zeit-
raum hinaus, in dem elektrische Energie durch Kernkraftwerke

erzeugt wird.



2. Voraussichtliche Entwicklung der Kernenergiegéwinnungf

~in der BRD und in Westeuropa

Zur Abschatzung der Groge und Bedeutung von Problemen der
Beseitigung radiocaktiver Abfidlle aus der Kernenergiege- |
winnung ist eine mglichst fundierte Voraussage liber den
zukilinftigen Energieverbrauch notwendig. In Zdéammenarbeit
mit dem Institut fir Angewandte Systemtechnik und Reaktor-
physik wurde eine eigene Prognose filir diese Arbeit er- - -
stellt /M2/, wobei auf die Transparenz aller Einzelannahmen
besonderer Wert gélegt wurde., Im Anhang 1 ist eine kurze
Da?stellung'dieser Prognose gegeben.

2,1 Anteil der Kernkraftwerke an der Erzeugung elektrischer

Energie

Zunaéhst_WUrden maximale und minimale Wachstumsraten flir

die Erzeugung eiektrischer Energie abgeschdtzt. Aus dem so
geWOpnenen Bereich fiir die j&hrliche Elektrizitdtserzeugung
(Fig; 2.1) wurden mit Hilfe ebenfalls geschdtzter Last~
faktoren die5voraussicht;ich installierte Leistung fir

den betrachtetgn'Zeitraum,VOn’l97O bis 2010 ermittelt

(Fig. 2.2). lileran schlof sich eine Abschétzung des nukleéren
Anteils an der Energieerzeugung (Fig. 2.2) an, der dann

nach Strategiebetrachtungen auf verschiedene Reaktortypen

" aufgeteilt wurde.

Die in diese Kette von Abschdtzungen eingehenden Annahmen
werden jeweils im Anhang 1 kurz erldutert. Der Vorhersage-

| zeitraum wurde bis zum Jahre 2010 ausgedehnt, da erst in
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den 90er Jahren mit einem merklichen Anteil der Hochtem=
peraturreaktoren und Schnellen Briitern an der Kernenergie-

erzeugung 2zu rechnen ist.

In den 70er Jahren beginnt die Kernenergie einen rasch
steigenden Anteil der Elektrizitétseréeugung in der BRD

zu Ubernehmen. Bis zum Jahr 2000 k&nnte die Kernenergie

80 bis 85 % der Elektrizitdtserzeugung, d.h. ca., 40 %

der gesamten Energieerzeugung bestreiten. Darﬁberhinaus
dirfte in den 90er Jahren die Nutzung der Kernenergie zur
ProzeBwirmeerzeugung schnell an Bedeutung gewinnen,/Ml/;f-f
Espbestehen-berechtigte Aussichten, daB,gegen Ende. des
Jahrhunderts Hochtemperaturréaktorenl(HTR) Prozefwdrme -
fiir die chemische Industrie, die Kohlevergasung und ;
Metallurgie liefern werden /F2/. Im Jahr 2000 kdnnten

ca. 3 % der Primdrenergieerzeugung in Form von ProzeB- '
wirme aus HTR stammen /M1l/. Zur Vereinfachung wurden'in

der hier erstellten Prognose HTR nur fiir die Elektrizitéts-

- erzeugung berlicksichtigt.

Die starke weltweite Expansion der Energieerzeugung diirfte
in einigen'Jahrzehnteﬁ an die Grenzen der Rohstoffver- -
sorgung ‘und der Okologischen Belastbarkeit der Erde stoBen
/M3/. Um die Jahrhundertwende ist mit einer Abflachung der
‘Energieerzeugungskurven (S-Form) zu rechnen /%W8/, wobei
fiir die Erzeugung elektrischer Energie zu beriicksichtigen
ist, daB sie einen starken Substitutiqnséffekt durch

ihre vielseitigen Einsatzm&glichkeiten gegeniliber anderen
Primdrenergietrdgern aufweist, der auch bei abflgchender
Kurve des gesamten Primdrenergieverbrauches noch weiter
anhalten diirfte. Zum gegenwértigen Zeitpunkt ist‘jedoch
iiber die ausschlaggebenden Faktoren, die zu einer S-£f&rmigen
Abflachung der Elektrizitdtserzeugungskurve fiihren werden,
noch zu wenig bekannt. Deshalb kann die Bandbreite der
hier verwendeten Prognose auch nur den unteren Teil der

S-fdrmigen Energiekurven erfassen.

~




Obwohl eine solche Prognose mit groBen Unsicherheiten be-
haftet ist, wurde zum Vergleich der Ergebnisse mit anderen
Voraussagen die relative Entwicklﬁng in der BRD, in West-
europa und den USA, die mit Hilfe von Skalenfaktoren

(siehe Anhang 1, Abschnitt A.5) errechnet wurde, in Fig. 2.3

dargestellt und mit frilher verdffentlichten Voraussagen
/sS4, U2, U3, Al/ verglichen. Widhrend der Zusammenstellung -
der vorliegenden Arbeit wurde im Rahmen der Systemstudie
"Radioaktive Abfdlle in der BRD" eine &hnliche Prognose
erstellt /B15/. Die optimistischen und pessimistischen
Voraussagen der Kernkraftwerks-Entwicklung = ebenfalls in
Fig. 2.3 eingetragen - wurde dabei bis 1985 unter Zugrunde-
legung der bereits installierten Kernkraftwerke und von
Zubauprogrammen /Bl5/ ermittelt.

Durch Zubau und Inbetriebnahme groSer Kernkraftwerksbldcke
und durch Verschiebungen auf Grund von Genehmigungsver-
fahren und Baubeginnverzdgerungen entsteht tatsdchlich

ein treppenférmiger Anstieg, der sich besonders deutlich
wdhrend der Einflihrungsphase der Kernenergie in den 70er
Jahren bemerkbar macht. Flir die Abschitzung der anfallen-
den Menge radioaktiver Abfille dirften die Abweichungen
(hier in der Gr&g8e von ca. 2 Jahren) wdhrend der Anfangs-
phase nicht sehr ins Gewicht fallen,

2.2 Anteil verschiedener Reaktortypen

In Rechnungen zur Reaktorstrategie wurde versucht, den
Marktanteil der Leichtwasserreaktoren, der Schnellen 3riiter
und Hochtemperaturreaktoren /Ul/, sowie die Konseguenzen

flir die Fabrikations- und Wiederaufarbeitungskapazitdten
abzuschdtzen, um filir einige einfache F&lle die Ausgangs-
daten fiir den Anfall von Spaltprodukten und Transuran-
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elementen zu bekommen. Flir eine Strategie mit LWR, SBR
(Oxid) und HTR wurden filir eine minimale, mittlere und
maximale Prognose unter Zugrundelegung von 1000 MW =
Referenzreaktoren (deren Daten in Tab. 3.1 aufgefiihrt
sind) die in Tabelle 2.1 zusammengefaBten installierten
elektrischen Kernkraftwerksleistungen erhalten., Diese
Ergebnisse sind in Fig. 2.4 flir die BRD und fiir West~-
europa grafisch dargestellt, wobei die Werte fiir West~-
europa durch den im Anhang 1, Abschnitt A.5, angegebenen
Skalenfaktor 4,7 aus den Werten fiir die BRD errechnet

wurden.

Tabelle 2,1 Strategie mit LWR, HTR und SBR (Oxid). Installierte Leistung in Gweo

Jahr | Minimale Schiétzung Mittlere Schétzung Maximale Schétzung
Gesamt HTR LWR SBR{Ox)| Cesant HTR LWR SBR{Ox) Gesamt HTR LWR SBR(Ox)

1970 1 1 1 1 R 1 1

1975 8 8 ) 9 10 10

1980 8 17 20 1 19 22 ] 21

1985 32 2 30 36 3 33 4o 3 37

1990 55 7 L6 2 63 8 52 3 12 9 60 3

1995 85 13 62 10 105 16 17 12 125 20 91 1b
{2000 116 19 Th 23 155 26 102 27 193 k13 127 32

2005 144 26 77 Ly 222 L3 129 50 300 61 179 60

2010 172 33 76 63 . 316 66 16T 83 460 101 257 102

2,3 Bendtigte Brennelementfabrikations—~ und Wiederauf-

arbeitungskapazitdten

Gleichzeitig mit der Reaktorstrategie wurde der j&hrliche

Durchsatz fiir die Brennelementfabrikation sowie fiir die
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Wiederaufarbeitung der abgebrannten Brennelemente ge-
rechnet, Dabei wurde eine Excore-Zeit von cé. 2 Jahren
angenommen, die sich auf ein Jahr filir die Wiederauf=-
arbeitung von LWR-Brennstoff, bzw, 0,9 Jahre flir SBR-
Brennstoff und ein weiteres Jahr fiir die Brennelement-
fabrikation aufteilt,

Die gemi#B den Auslegungsdaten filir 1000 MWe*Referenzreaktoren
(rab., 3.1) errechnete, jdhrlich erforderliche Brennstoff-
fabrikation im Uran-Plutonium-Brennstoffkreislauf ist in
Fig. 2.5, im Thorium-=Uran=2yklus in Fig. 2.6 jeweils fiir

die minimale, mittlere und maximale Schidtzung fir die BRD
und Westeuropa dargestellt. '

Analog wurden in Fig. 2.7 und 2.8 der berechnete jdhrliche
Durchsatz der Brennstoffwiederaufarbeitung getrennt fiir
die beiden Brennstoffzyklen eingezeichnet. Die Prognose
stimmt recht gut mit bisherigen Schédtzungen fiir Westeuropa
iberein /M5, F4/. Die Abschitzungen der industriellen
Wiederaufarbeitung erfolgten flir Westeuropa und niéht

nur fiir die Europdische Gemeinschaft, da auf dem nuklearen
Sektor wegen Transportproblemen und Auslastungen der An-
lagen weniger nationale als geografische Gesichtspunkte

iberwiegen dilirften.

In Fig., 2.7 wurden folgende Ausbaustufen an Wiederaufar-
beitungskapazitdt fiir LWR-Brennstoff in Westeuropa /Zl/ gemdB
dem neuesten Stand /B19/ (nach Ausfall der Windscale I Anlage)

eingetragens:
WAK 35 £t sM/a in Betrieb
La Hague 800 t SM/a ab 1981 (stufenweise ab 1976)
Windscale II 800 t SM/a ab 1983
KEWA - 1500 t sM/a ab 1985

Berilicksichtigt man also nicht nur die Ldnder der EG
sondern das gesamte Westeuropa, so ergibt sich ein deut-
liches Defizit an Wiederaufarbeitungskapazitit.
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3. Brennstoff2yklusVariantén und Anfall von Spaltprodukten

und Actiniden im radioaktiven Abfall aufgearbeiteter

Brennstoffe

Verschiedene Brehnstoffvarianten gégenwértiger und zu-
kiinftiger Leistungsreaktoren werden in dieser.Arbeit_

in zwei ibergeordneten BrennStoffzyklen zusammengefaflt
(Fig. 3.1), dem Uran-Plutonium=Zyklus /E1/ und dem Thorium-
Uran-Zyklus. Hauptsdchlicher Grund fiir diese Einteilung '
sind die unterschiedlichen Verfahren der Wiederaufar-
beitung (im Uran-Plutonium-Zyklus durch den PUREX=-Prozes,
im Thor1um~Uran-Zyklus durch den THOREX-ProzeS) und der
Refabrlkatlon der gewonnenen Spaltstoffe.

Innerhalb eines‘Brehnstoffzyklus sind jeweils'mehrerev
Spaltstdff-BrutétdfquOmbinétionen im Einsatz oder in
der Entwicklung,'vbﬁ denen einige zur Berechnung des
Anfalls'én Spaltprodukten und Transuranen ausgewdhlt

wurden.,

Bei der Einteilung in zwei Brennstofnyklen verbleibt das
aus U-238 erzeugte spaltbare Plutonium innerhalb des Uran-
Plutonium-Zyklus und das aus Th-232,erbrﬁtete spaltbare
Uran=-233 innerhalb des Thorium-Uran-Zyklus. Der Spalt- g
stoff U-235 ist zur Ingangsetzung beider Brennstoffzyklen
notwendig und durchlduft somit beide Zyklen, und zwar im
allgemeinen in wenig angeretrherter Form (2-4 % Anreicherung)
den Uran=-Plutonium=Zyklus, in hochangereicherter Form

(ca. 93 % Anreicherung) den Thorium-Uran-Zyklus.
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3.1 Berechnungsmethode

Die Bildung von Spaltprodukten durch die Spaltung schwerer
"Atomkerne im NeutronenfluB der betrachteten Reaktoren, der
konkurrierende Aufbau schwerer Isotope durch wechselweisen
Neutroneneinfang und Betazerfall sowie der Zerfall der ent-
standenen radiocaktiven Isotope wurde in Abbrandrechnungen

- mit dem Computerprogramm ORIGEN /B3/ gerechnet. In diesen
Bérechnungen wurden 461 Spaltproduktisotope und eine ge-

nauve rechnerische Behandlung der verzweigten Reaktions=-

. ketten und der Rickwirkung von a-Zerfallsketten der Nuklide;s_f’
T1-204 bis Es=253 berlicksichtigt (Fig. 3.2), Die zugrundegelegten
1000 MWebReferenzréaktoren und Brennstoffkonzepte wurdeh |
in Tabelle 3.1 zusammengestellt. Es wurden jeweils die

- Nuklid-= und Elementkonzentration /q/t Schwermetéll]f‘;;‘f;
- Radioaktivitdt /Ci/t sSM/

ZerfallsWSrme /Watt/t SM/ und der

relative Toxizitdtsindex

" als Funktion der Zeit nach der Reaktorentladung bzw. der |

Wiederaufarbeitung fiir

.= Brennelementhiill- und Strukturmaterial
= Brennstoff und
- radioaktive Abfdlle nach der Aufarbeitung

gerechnet. Die Ergebnisse dieser Rechnungen werden iiber-
wiegend in grafischer Form fiir die einzelnen Brennstoff-

varianten wiedergegeben.

In einer vergleichenden Zusammenstelluﬁg wurdeh in Tabelle
3.2 die Konzentrationen von Spaltprodukten und Actiniden .
der abgebrannten Brennstoffe verschiedener Reaktortypen

und Brennstoffvarianten aufgefihrt.




Tabelle 3.9:
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Auélegungsdaten der 1000 Mwe Referenzreaktoren bei Lastfaktor 0.8

KFK-2022 (1975)

pwrd! swr?! DWR serP? urR®) AT’
Pu~= o U=233
Rezykl. | LWR-Pu U-235 Rezykl.
ERSTKERN
Schwermetall (Th+U+Pu) fel 78.2 96.5 78.2 [ 17.4/26.1 33.8
Th fe] ’ ' 32.3
v [t] 78.2 96.5 78.2 |14.5/26.1 1.5
spaltbares Pu [e] ‘ 2.0/~ '
NACHLADUNGEN {(Gleichgewicht)
Schwermetall (Th+U+Pu) [¢] 26.0 32.2 26.0 [ 10.9/14.4 7.6 7.7
Th [e] 7.0 7.0
u [¥] 26.0 32.2 25.8 | 9.1/14.4 0.62 0.55
Anreicherung 3 3.3 2.8 2.7 0.25/0.25 93 {23)
U-233 le] 0.17
spaltbares Pu ] 0,16 1.3/ -
ABBRAND/STANDZEIT
abbrand Core [Mwa/esm] | 34000 28000 34000 70000 85000 95000
Core + Blanket {Mwa/eom] 34000
Standzeit [al 3 3 3 1.6 4 4
ENTLADUNGEN (Gleichgewicht)
Th ] 6.44 6.46
U gesamt [e] 24.8 30.9 24,8 22.7 0.37 0.44
U-235 [€] 0.21 0.28 0.18 0.041 0.50
U~233 ft] 0.171 0.179
Pu gesamt l+] 0.25 0.26 0,28 .0 6.010 0.016
Pu spaltbar [£] 0.17 0.18 c.18 .5 0.002 0.003

)Referenzreaktoren nach Angaben der KWU (1973}
b)basierend auf ZGW Referenzreaktor von INTERATOM~Projekt Schneller Brﬁter {(1973)

c)basierend auf 1160 M, Referenzreaktor von GENERAL ATOMIC /DS5/
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TABELLE 3.2 ELEMENT-KONZENTRATIONEN (G/T SM) VON SPALTPRODUKTEN
UND ACTINIDEN IN ABGEBRANNTEN. BRENNSTOFFEN
( KUEHLZEIT LWR 150 D, SBR 150 D, HTR 270 D)

) KFK-2022(19875)
e ok ok e sk e Ao A e Aok e e e oK o ok e e o Sk ok ok e ook ook ok i ke etk ek ik sk okok e o ok ke ok ol o o ok ek ok ok ok

LuWR LWR LYR SBR {0XID) HTER HTR
) CORE+BLANKET
ELEMENT 34 GWD/T 45 GWD/T 34 GWD/T 34 GWD/T 95 GWD/T 95 GWD/T
3.3%U-235 4.5%U-235 PU-REZYK LWR-PU U-235 U-233 REZYK

H-3 0.074 0.095 0.08 | . . 0.097 0.13 0.13

HE 0.37 0.54 1.69 1.2 0. 29 0.43
KR 382 526 245 287 1820 1990
XE 5590 7450 5610 4170 15200 15000
RE 341 472 205 248 1690 1870
cs 2800 3690 2840 3780 7090 7070
SR S14 1250 818 548 3620 3730
EA 1440 1950 1450 1380 4260 4300
Y 480 653 426 306 1940 2000
LA 1300 1740 1290 1160 3710 2690
CE 2790 3720 2730 2590 9170 8950
PR 1230 1650 - 1190 974 3800 3870
ND 3990 5400 3890 3460 12000 11700
P 104 116 106 331 162 169
SM. 834 1100 848 970 1850 1790
EU 191 258 205 141 347 331
GD 113 172 128 105 553 499
TB 1.9 . 2.2 2.4 845 0.8 0.8
DY 1.1 1.4 1.5 3.7 0.5 0.5
ZR . 3760 5110~ 3540 3010 12500 12600
NB 12,9 . 15.2 '12.8 20.7 S.7 9.7
MO 13540 4730 3820 3029 $480 9230
TC €63 1140 865 899 2060 1990
RU 2340 . 3050 2490 3050 4240 3870
RH © 391 450 424 908 420 419
PD 1350 1730 1660 2140 1350 1240
AG 62.3 70.9 78,2 212 12.5 14, 1
D 88. 4 115 117 127 61.6 64 .2
IN 1.2 1.3 1.4 13.5 1.4 1.5
SN 3.5 6741 62.3 136 96. 5 111
. sB 17.7 21.9 20.4 51.3 36.2 41.3
“SE 53,3 72.4 50.8 = 58.5 247 278
TE 582 763 619 572 1660 1790
ER 15,7 21.0 15.4 22 81.9 96.8
J 277 357 300 289 835 . 9851
TH £49000 840000
PA 20,3 19.6
u $54000 942000 952000 860000 49000 57600
NP 500 769 376 263 1760 2310
PU 9080 9510 10600 103000 1320 1770
AM. 153 208 544 95¢ 38.2 46.1
cM. 42.9 72.5 317 21.9 20.7 22.7
SUMME FP 35900 47900 35900 35300 100000 99700
SUMME TU 9776 10550 11837 - 104244 3139 4149

o3k S e e o sk e e e e e e o 3k e o ko ke ok e ¥ v sk ok e ol sl sk 3k okl S sl ook sk 3k afe e sk e ol Sk ok ook ok o ok Sk sk eofkode o e ok o ke ke kok ok
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3.2 Uran-Plutonium-Zyklus

Bei den kommerziellen Kernkraftwerken haben sich auf -
breiter Basis Leichtwasserreaktoren (LWR) durchgesetzt. -
Diese mit leichtem Wasser moderierten und gekiihlten
Kernreaktoren werden in den beiden Bauformen als Druck-
wasser—- und Siedewasserreaktoren mit niedrig ange=
reichertem Uran (2-4 % angereichertes U=235) betrieben.

Ebenfalls zum Urén-Plutonium-Zyklus sind die in der Ent~-~
wicklung befindlichen Schnellen Brutreaktoren (SBR) zu
rechnen, die mit dem aus LWR-Brennstoff gewonnenen
Plutonium als Spaltstoff arbeiten. A |

Die wicntigsten Stufenwdes Uran-Plutonium=Brennstoffkreis-
laufs sind in der oberen Hilfte von *ig. 3.1 schematisch
dargestellt. In allen Stufen des Brennstoffkreislaufs
fallen radioaktive Abfille in verschiedenen physikalischen
und chemischen Formen sowie stark unterschiedlichem
Aktivitdtsbereich an, Einige bedeutende Abfallstrdme

sind daher ebenfalls in Fig. 3.1 angedeutet.

Die mengenmdBig bedeutendsten Strdme radioaktiver Abfdlle
fallen in den Stufen ’

- Brennelementfabrikation und -refabrikation

- dem Betrieb der Reaktoren und ,
= der Wiederaufarbeitung der abgebrannten Brennelemente an.

Die Hauptmenge

= des aktivierten Hilill- und Strukturmaterials
= der Spaltprodukte und
- der Transuranelemente

werden jedoch bei der Wiederaufarbeitung abgetrennt. Dabei

gelangen im ersten Extraktionszyklus des PUREX-Prozesses




- 24 -

-~ > 99 % der nicht fliichtigen Spaltprodukte
= einige Transurane

= die Zerfallsprodukte und

= die Uran~- und Plutoniumverluste

in den "hochaktiven Abfall" (siehe Abschnitt 4.1.3.1).

Die Rechnungen zu den nachfolgenden Brennstoffvarianten
beziehen sich im wesentlichen auf die hochaktiven Abfdlle
sowie auf das anfallende Hilill= und Strukturmaterial.

- o G G e T e W b 4 ow I o S en a2 o> e a» o

Leichtwasserreaktoren bendtigen als Brennstoff leicht an-
gereichertes Uran. Gegenwdrtig gebaute groBe Kraftwerks-
reaktoren werden mit Urananreicherungen von 2,8 bis 3,3 %
ausgelegt., Die Abbrdnde dieser Brennstoffe liegen bei

2 = 3 Gewichtsprozent des ursprﬁnglich eingesetzten Ge-
samturans (wobeli der Gehalt an erzeugtem Plutonium in

den abgebrannten Brennelementen 0,8 bis 1,2 % betrdgt).

Flir den radicaktiven Abfall von aufgearbeitetem LWR-Brenn-
stoff lagen folgende Daten eines 1000 MW, Referenzreaktors
(Entwurf KWU) zugrunde:

= Gleichgewichtsbrennstoffzyklus mit 3,3 % angereichertem
Uran=235

- jdhrlicher Brennstoffwechsel 26,0 t bei Lastfaktor 0,8
entsprechend 1/3 des Reaktorkerns

- Abbrand 34000 MWd/t SM

- Brennelementhiill= und Strukturmaterial 414 kg/t SM
(Zircaloy 4 und Edelstahl)

- Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kiihlzeit
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KFK=-2022 (1974)

RADIOAKTIVE ABFALLE
10°; 33%U 235 Zyklus
\_ Spaltprodukte Pu-Rezyklierung
04
\\\\
\‘ ) - \\‘
ot L Actniden \‘\\\
10°
2-1 Pu-Rezyklierung
Strukturmaterial
10°+
10 P =
1 N I PN RO RN |

J + ]

1 10 10 10° Jahre ¥ 10

Fig.3.4 Aldivitdt von Spaltprodukten, Actiniden und Hilll-und Strukturmaterial im radio -~
aktiven Abfall von LWR-Brennelementen (U-235; 1.u. 2. Pu-Rezyklierung,
Abbrand je 34000 MWd/t SM), Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kiihizeit.
Verlust: 1% Pu und 1% U

Cirt sMj

107

| |
3, 3,
000 MW al

[cin

S

410




- 27 -

In Fig. 3.3 und 3.4 wurden die Konzentrationen und Aktivi-
titen flir die langlebigen Spaltprodukte und Actiniden bis
zu einem Zeitraum von lO6 Jahren flr den hochaktiven Ab-
fall der Wiederaufarbeitung des LWR-Brennstoffs wieder-
gegebéi'io Es wurde ein Verlust von 0,5 % Uran und 0,5 %
Plutqnium'éngehommen (weitere Annahmen sieche 3.4).

Die Méhgé Americium=241, die bei der Wiederaufarbeiﬁuﬁg
praktiéch'quantitativ in den hochaktiven Abfall'geht ist
wegen des Zuwachses durch den Zerfall von Pu-241 (Beta-r'“’ 
strahler, 14,5 a) stark vom Zeitpunkt der Wlederaufar— »
beltung abhanglg. Fiir LWR~Brennstoff mit 3,3 % angerelcher~
tem Uran wurden nach einem Abbrand von 34000 NWd/t sSM
folgende Konzentrationen /g/t SM/ berechnet /H6/:

Kiihlzeit.

150 & 270 d 1a 3 a 5 a 10 a

Am=-241 . 47,2 63.3 75.9 168 265 426

Bei der Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff wird in
Zukunft mehr und mehr Plutonium anfallen. Wegen seiner
reaktorphysikalischen Eigenschaften eignet sich Plutonium
am besten als Kernbrennstoff‘fﬁr'dié in der Entwicklung
befindlichen Schnellen Brutreaktoren (vgl, 3.2.3). Bis
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zur Markteinfihrung dieses Reaktortyps gegen Ende der
80er Jahre ergdbe sich das Problem schnell akkumulieren-

der Plutoniummengen (Fig. 3.14).

Griinde der Sicherheit, der wirtschaftlichen Nutzung und
dexr Entwicklung einer geeigneteh Plutoniumtechnologie
sprechen filir einen WiederéinSatz auch in LWR (thermische
Plutoniumriickfiihrung /A3, M6/). Um 1 g U-235 zu ersetzen
braucht man etwa 1,25 g Pu. (Im schnellen Reaktor dagegen
ersetzen ca. 0,7 g Pu 1l g U=235 /HZ/). Testbestrahlungen
plutoniumhaltiger Brénnelemente in Siede- und Druckwasser-
reaktoren sind sowohl in den USA /A3/ als auch in der BRD
/MG; Ll).im Gange.

Zur Berechnung der Bildung von Transuranelementen wurde
von den praktisch realisierbaren M8glichkeiten fiir die
Plutoniumriickfihrung die Variante ausgewdhlt, bei der

die Pu=Riickfilhrung im Umfang der Eigenerzeugung erfolgt,
d.h. nur das von einem bestimmten Reaktor produzierte
Plutonium wird in diesen rezyvkliert., Als Isotopenzu=
sammensetzung des rezyklierten Plutoniums wurde diejenige
genommen, die flir den Gleichgewichtszyklus eines Druck-
wasser-Referenzreaktors mit 3,3 % angereichertem Uran und
34000 MWd/t SM Abbrand bei 150 Tagen Kihlzeit und zusdtz-
lich ein Jahr flir die Brennelementfertigung berechnet wurde.
Es konnte etwa 19 % des Spaltstoffs durch spaltbares

Plutonium ersetzt werden.,

Die Isotopenzusammensetzung des Plutoniums nach der Re—
zyklierung in den LWR ist in Anhang 2, Tab. A 2.1 aufge-
fiihrt. Flir den hochaktiven Abfall des aufgearbeiteten
LWR-Brennstoffs mit rezykliertem Plutonium ergaben sich

die in Fig. 3.5 eingetragenen Konzentrationen. Die er-
zeugten Mengen an Americium und Curium liegen um ein Mehr-
faches liber denen des Uranzyklus. Die Aktivitdtskurven wurden

bereits in Fig. 3.4 eingezeichnet.
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Auch im Falle der Plutoniumrezyklierung in den LWR ist
auf Grund des Zerfalls von Pu~241 die Menge Americium=-241
im hochaktiven Abfall stark vom Zeitpunkt der Wiederauf-

arbeitung abhingig /in g/t SM/ /H6/.

Kiihlzeit

150 4 270 d 1l a 3 a 5 a 10 a

Am~241 80 102 120 246 385 603

Wegen der reaktorphysikalischen Eigenschaften erfolgt der
Wiedereinsatz von Plutonium am glinstigsten in Schnellen
Brutreaktoren (SBR), die speziell auf Plutonium als Kern=-
brennstoff zugeschnitten sind. Diese Reaktoren werden neben
der wirtschaftlichen Optimierung auf eine hohe Produktion
von Pu=-239 und Pu-241 optimiert mit dem Ziel, daB8 sie mehr
spaltbares Material briiten, als sie abbrennen, um so auf
lange Sicht eine hohe (ca. 30 bis 50=-prozentige) Ausnutzung

des Hatururans erreichen zu kdnnen.

Inm Bereich schneller Neutronen nimmt mit steigender Neu~
tronenenergie der Wirkungsquerséhnitt fiir Neutronenein-
fang (aY) rascher ab éls der Wirkungsquerschnitt fiir
Kernspaltung (of). AuBerdem spalten mit schnellen Neu-
tronen auch Transuranisotope, die mit thermischen Neu-
tronen nicht spalten. Aus beiden Griinden werden im

schnellen Reaktor (unter Berlicksichtigung des hohen
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Plutoniuminventars) relativ kleinere Mengen an Trans-

plutoniumnukliden aufgebaut.

Die Rechnungen fiir den radioaktiven Abfall erfolgten unter
Beriicksichtigung folgender Daten (siehe auch Tab. 3.1)
eines natriumgekiihlten 1000 MW_ Referenzreaktors (Ent-
wurf Interatom - Projekt Schneller Briiter):

- Gleichgewichtszyklus mit LWR-Plutonium
- Standzeit von Core und innerer Blanketreihe 1,6 Jahré,
. HuBere Blanketreihe 3,2 Jahre
- mittlerer Entladeabbrand im Core 70000 MWd/t SM ,
- jdhrlicher Brennstoffwechsel 25,0 t SM bei Lastfaktor 0.8
- Brennelementhiill- und Strukturmaterial 640 kg/t SM
- (Edelstahl) N
~ gemeinsame Wiederaufarbeitung von Core und Blanket
{mit einem mittleren Abbrand von 34000 MWA/t SM) nach
150 Tagen Kihlzeit.

Die berechneten Konzentrationen und Aktivitdten sind in
Fig. 3.6 und 3.7 grafisch zusammengestellt.

In Fig. 3.7 wurde zusitzlich noch der 2ktivitdtsverlauf
beim Einsatz von SBR-Plutonium eingezeichnet, Dieses ent-
hédlt einén geringeren Anteil schwerer Pu-Isotope und es

werden weniger Americium und Curium erzeugt.
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3.3 Thorium~-Uran-Zyklus

Flir die Kernenergiegewinnung kommt neben U-235 und Pu=239 /
Pu-241 auch U=233, das ebenfalls mit thermischen Neutronen
spaltbar ist, in Betracht. U-233, das im natiirlichen Uran

nicht vorkommt, kann nach folgender Kernreaktion gewonnen

werden,
232 233 8 233 8- 233
Thiney) 7R oy Peazmd U

5

(a=Strahler; 1,6°10" a)

Ausgangsmaterial ist das in der Natur vorkommende Thorium=~-232

(a=Strahler; 1,39°10%° a).

Die Anwendung des Thorium=Uran-Zyklus erfolgt vorzugsweise

in gasgekiihlten Hochtemperaturreaktoren. Hochtemperatur-
reaktoren kdnnen zwar in einem einfachen Brennstoffdurch-
satz mit niedrig angereichertem Uran (etwa 5-10 % ange-
reichertes U-235) betrieben werden /S8/, jedoch bietet
langfristig der geschlossene Thorium-Uran=Kreislauf mit
Riickfiihrung des erzeugten U-233 Kostenvorteile /B5/. Dies
liegt einerseits in den guten nuklearen Eigenschaften des
erbriiteten U-~233 im Bereich thermischer Neutronen, da ein
reines U=-233-Core einen deutlich grS8eren Konversionsfaktor
als ein U=235=Core besitzt, andererseits braucht der Thorium=
Uran-Brennstoffkreislauf mit U-233-Riickfiihrung etwa 30 bis

50 % weniger U-235 Nachladung, und damit entsprechend weniger

Trennarbeit.

Flir den Anfall radicaktiven Abfalls exgibt sich im Thorium-
Uran-Zyklus folgende Problematik:
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- Das erzeugte Plutonium liegt mengenmidBfig in der gleichen
GréBenordnung wie das gebildete Neptunium, Wegen der re-
lativ kleinen Mengen und dem geringen Anteil an mit
thermischen Neutronen spaltbaren Plutoniumisotopen (25 g
spaltbares Pu, ca. 65 % Pu=-238) scheint eine Abtrennung
bei def Wiederaufarbeitung und eine Riickfiihrung in die
Reaktoren nicht vorgesehen zu sein. Das Plutonium stellt
SQmit ein zusdtzliches langfristiges Wasteproblem dar
(siehe Abschnitt 5.4).

- Vorschldge zum Feed-Breed-Konzept (U-235 Abbrandpartikel
und Th=-232 / U=-233 Brutpartikel) sehen vor, das das Uran
der Abbrandpartikel auf wenige Prozent der ursprﬁnglichen
hohen U=235 Anreicherung in ein, h6chstens 2wei Durch-
géngen abgebrannt wird /D2, S6/, "pbefore retiring it at
zero value” /S6/. Das bedeutet, daB sie ohne nochmalige
Wiederaufarbeitung als hochradiocaktiver Abfall zur End-

lagerung gebracht werden sollen /M4/.

- Eine Wiederaufarbeitung der Abbrandpartikel, wenn sie
nach dem 2.'Reaktordurchsatz nur noch 4-5 % U-235 be-
sitzen, kdnnte nur zum Ziel haben, die Spaltprodukt-
‘und Actinidenoxide in der relativ sicheren Verpackung
der beschichteten Partikel in eine noch sicherere Lager-
form (Glas, Keramik etc.) zu bringen. Die Vorteile eines
solchen Verfahrens sind noch unklar. AuBerdem bedeutet
eih éélcher Aufarbeitungsprozel 2wangsléufig eine Ver-
gréB8erung des Abfallvolumens durch die entstehenden
mittel- und schwachaktiven Abfidlle.

3.3.1 HTR_mit_U=235_/_Th-=232

T e Gon G i gey STV M WS @D U CX . G 0 e D D e €0

Der Thorium-Hochtemperaturreaktor wird mit hochangereichertem
Uran (93 % angereichertem U-235) und der 10- bis 20-fachen
Menge Thorium angefahren /S6/. Wegen der hohen Anreicherung
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und des grdBeren thermodynamischen Wirkungsgrads des HTRs

(39 - 42 %) betrdgt das Schwermetallinventar nur ca. 1/3

der Menge eines LWR. Die jd&hrliche Nachladung betr&dgt wegen
des hdheren Abbrandes und der lahgeren Einsatzzeiten der
Brennelemente von 4 Jahren nurkca° 1/4 der Menge eines

LWR gleicher elektrischer Leistungen (vgl. auch Tabelle 3.1).

Die Berechnungen des radioaktiven Abfalls basieren auf einem
heliumgekithlten Hochtemperaturreaktor und folgendem Brenn-
stoffkonzept /D5/:

- offener Brennstoffzyklus ohne U-233 Rilickfiihrung

~ Kohlenstoff/Thorium-Atomverh&ltnis 250

- Lebensdauer der Brennelemente 4 Jahre

- mittlerer Abbrand 95000 MwWd/t SM ,

- Jjdhrlicher Brennstoffwechsel ca. 7,6 t SM (je 1000 Mwe)
bei Lastfaktor 0,8

~ Wiederaufarbeitung nach 270 Tagen Kihlzeit.

Flir die Zusammensetzung des hochradioaktiven Abfalls wurde
angenommen, daf unabh&ngig davon, ob Mischoxidbrennstoff

oder Brennstoff nach dem Abbrand—Brut—System vorliegt, eine
Wiederaufarbeitung erfolgt, bei der die Elemente Protactinium,
Neptunium, Americidm und Curium sowie ein Verlust von 1 %
Thorium und 1 % Uran in den hochaktiven Spaltproduktabfall
laufen. Fir Plutonium wurde angenommen, daB es entweder
quanﬁitativ oder im Falle seiner Abtrennung zu 1 % in den
Abfall gelangt.

Die Ergebnisse der Rechnungen wurden in Fig. 3.8 und 3.9

zusammengefaft.
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Der Thorlum—Hochtemperaturreaktor 1st e1n Konverter mlt
hoher Konver51onsrate. Zur Deckung des gesamten Brennstoff-
bedarfs muB nach der Wlederaufarbeltung und Ruckfuhrung‘
des erzeugten U~233 ein Teil des abgebrannten U-235 er-
setzt werden. Die Energieerzeugung dieses Reaktortyps ‘
erfolgt zu etwa 1/3 aus dem U-235 und zu etwa 2/3 aus dem
Th~232/U-233 Brutzyklus JL1/.

Beim Abbrand-Brutsystem ist eine ﬁberSchneidung des Brenn-
stoff- und Brutstoffzyklus bei der Wiederaufarbeitung un-
erwinscht.

- Bei einem angestrebten Abbrand des4U—235 von etwa 75’%
ist aus dem restlichen Uran zum groBen Teil U-236 ent-
standen, "das eine Wlederaufarbeltung wenig attraktlv
macht" /L1/ Das restllche U-235 soll daher nur noch y
eln weiteres Mal eingesetzt werden /B6, SG/

- Das zu ca. 8 % verbrauchte Thorium enthdlt das wertvolle'
U-233, dessen Welterverarbeltung starke Abschlrmung und

‘Fernsteuerung erfordert.

Es ist vorgesehen, das bei der Wiederaufarbeitung gewonnene
U-233 zu beschichteten Teilchen zu réfabrizieren,'das‘
Thorium bis zum weitgehenden Zerfall des Th—228, in dessen
zerfallsreihe energiereiche Y- Quanten auftreten, ca. 15

bis 20 Jahre zu lagern. Die relativ klelnen Mengen der U 235
Abbrandpartikel sollen vorerst nach dem ersten»Reaktordurch—
satz ebenfalls zwischengelagert'werden‘/TZ/. Sie kénﬁtén spater
als Waste beseitigt’oder aufgearbeitet wérden, wobei die
Verwendung des abgetrennten Urans nééh unklar ist. Das
Konzept der General Atomic /S6, D2/ sieht aus okonomlschen
Griinden nur noch eine weltere Reaktorbestrahlung von 4 Jahren
vor. Eine Wiederaufarbeitung der Abbrandpartikel ist dann

nicht mehr vorgesehen.
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Das hochangereicherte Uran der Abbrandkerne enthielt ur-
spriinglich ca. 6 $ U-238, aus dem sich durch Neutronen-
einfang Plutonium, Americium und Curium bilden. Die Abbrénd-
partikel enthalten daher den gréferen Teil‘derrTransuranf‘r

elemente.

Flir die Berechnungen des hochradioaktiven Abfalls wurde
unter Berilicksichtigung der U-233 Rezyklierung der gleiche
Referenzreaktor wie fiir den offenen U-235-Zyklu$ (Rapitel
3.3.1) zugrundegelegt /D5/.

Es wurde wiederum angénommen, daB entweder das gesamte
erzeugte Plutonium (oder im Falle der Abtrennung 1 %) in
den radiocaktiven Abfall gelangt.

Die errechneten Gesamtkonzentrationen im Abfall (ein-
schlieB8lich 1 8 Th und 1 % U Verlust) wurden ih Fig. 3.10
eingetragen; eine Aufteilung in Brut- und Abbrandteilchen
erfolgte hier nicht (vgl. dagegen Kapitel 5.4). Die ge¥

samte Aktivitdt wurde in Fig. 3.11 dargestellt. Der

EinfluB8 des Plutoniums im Waste auf die Gesamtaktivitdat

nach >*1O3 Jahren ist gering (siehe hierzu auch Kapitel 5.4).

3.3.3 HIR mit LWR-Plutonium

Die Einsétzbarkeit von LWR-Plutonium anstelle von U-235
als Spaltstoff in Hochtemperaturreaktoren zusammen mit
Thorium als Brutmaterial wurde ebenfalls untersucht |
/A3, D2, G3/. Danach scheint ein gemischtes U-Pu-Core
‘reaktorphysikalisch Schwierigkeiten zu bereiten. Nach
neueren Rechnungen /B13/ kann jedoch U-235 vollstédndig
gegen LWR-Plutonium ersetzt werden, wenn das gesamte
Core nach 2,5 Jahren entladen wiirde. Dieses Plutonium~Core
wiirde gute Eigenschaften als Erst-Core zeigen, ein Uber-
gang auf ein Uran-Core sei ohne Schwierigkeiten{mﬁglich,
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Es ist unklar, ob dieses Brennstoffkonzept zum Einsatz
kommt, da der zeitliche Vorsprung der Einfilihrung des
HTR gegeniiber dem SBR aus heutiger Sicht ziemlich gering ist.

Fiir die Langfristigen Abfallprobleme ist von Interesse,

- daB im HTR;die;spaltbaren Plutoniumisotope sehr schnell
ausgebranﬁt‘wﬁrden, da kein U-238 vorhanden ist, -aus dem
sich, wie bei wiederholter Riickfiihrung in den LWR (vgl;»Anhang 2
Tab,-A 2.1 ) der spaltbare Anteil durch neu gebildetés ’
Pu-239 regeneriert. Im HTR wirde rasch "wertloses"

Plutonium mit einem geringen Gehalt an spaltbaren Isotopen
entstehen, das in den Abbrandpartikeln nur ein weiteres Mal
zum Einsatz gelangen konnte, wobei sich dann &hnlich wie beim
U-235 die Frage stéllt, ob es mit LWR- oder SBR-Plutonium
gemischt werden kann, oder ob die Abbrandpartikel ohne
Wiederaufarbeitung als hochaktiver Festabfall endgelagert

werden sollen.

3.3.4 SBR mit Thorium-Brutmantel

Die Hoéhtemperaturreaktoren eignen sich wegen der hohen
Austrittstemperaturen des Kilhlgases (ca. 950 - 1100°c¢)

in hervorragender Weise zur ProzeBwirmeerzeugung. Man
kann deshalb erwarten, daf die Nutzung der Kernenergie

zur ProzeBWérmeerzeugung in den 90-er Jahren &hnlich steil
ansteigt, wie die Entwicklung im Elektrizititsbereich in
diesem Jahrzehnt /M1/.

Uhter der Voraussetzung, daB schnelle Brutreaktoren nur

in dem MaBe zugebaut werden, wie die Leichtwasserreaktoren
den gesamten Plutoniumbedarf fiir das Erstcore bereitstellen
kénnen, ist es nicht mehr ndtig, daB der Brutgewinn des SBR
zum Briiten von eigenem Bedarf, d.h. zur Verdoppelung der
Briiter, herangezogen wird /S7/. Der Brutgewinn kénnte in
diesem Fall zum Briiten von U-233 fiir den HTR herangezogen
werden., Flir eine Konversionsrate von 0.8 des HTR mit reinem

U-233/Th~Reaktorkern wiirde dies eine Brutrate eines gleiéh-
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groBen SBR von ca. 1,23 erfordern.

Dies kann mit einem SBR mit einem Plutonium/U-238-Core
mit U-238~axialen Blanket und einem radialen Brutmantel
aus Thorium erreicht werden. Das Pu/U-238-Core produ-
zierte éc viel Plutonium, wie fiir die Selbstversorgung
des SBR notwendig ist, der Brutgewinn erzeugt im radialen
Blanket U-233 /F3, W2/. Damit kann der Vorteil einer
hohen Konversionsrate des U-233 im HTR voll ausgenutzt

werden.

Da dieses Brennstoffzykluskonzept kaum vor dem Jahr 2000
zum Tragen kommen diirfte, sei es hier nur erwdhnt. Fir
den Anfall an radioaktivem Abfall entfdllt bei einem
reinen U=-233 Core das U-236/U-235 Abfall-Urangemisch

aus den abgebrannten U-235 Abbrandteilchen, andererseits
werden weniger Transurane gebildet.
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3.4 Gesamtmengen von Spaltprodukten und Actinlden im hoch-
adloaktlven Abfall in der BRD und Westeuropa

Nach der UberSlCht tiber dle Erzeugung von Spaltprodukten und
Actiniden durch verschledene Reaktortypen und Brennstoff-
varianten, dargestellt in den vorangegangenen Abschnitten,
wurde anschlieBend die Gesamtproduktion von Actiniden ge-
mdB der Reaktorstrategie von Kapitel 2 bérechnet.' '

Fur die Rechnungen wurde konservatlv angenommen, daB nach :
dem gegenwartlgen Brennstoffaufarbeltungskonzept

= nur die Elemente Uran und Plutonium bzw. Thorium und
Uran wiedergewonnen werden; 7 | .

- die gasf&rmigen Spaltprodukte (Kr, Xe, H-3) sowie 99,92'
Jod abgetrennt und als separater Abfall behandelt werden;

- die nicht gasfdrmigen Spaltprodukte sowie die Actiniden
Neptunium, Americium, Curium und Transcuriumelemente
sowie Protactinium und alle Zerfallsprodukte quantitativ
in den hochaktiven Abfall gehen;

- die Verluste von Uran und Plutonium bzw. Thorium in den
hochaktiven Abfallstrom 0,5 % bzw. bei Aufarbeitungsver-
fahren, die sich noch in der Entwicklung befinden (HTR
und SBR-Brennstoff) 1 % betragen;

- im Falle des HTR-Brennstoffs auch das Plutonium in den
Waste geht.

In den folgenden Diagrammen sind die Ergebnisse fiir die

mittlere und maximale Schdtzung filir die BRD und Westeuropa

dargestellt.

Fig. 3.12 gibt die Gesamtproduktion an Spaltprodukten pro

Jahr wieder.

Die jdhrliche Produktion von Neptunium, Gesamtplutonium,
Abfallplutonium (0,5 % aus LWR- und SBR-, 100 % aus HTR-
Brennstoff), Americium und Curium ist in Fig. 3.13 bis 3.17

aufgetragen.
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Hierbei zeigt ein Vergleich der beiden BrennStoffzyklen,
dag durch den HTR nur relativ kleine Plutoniummengen‘er—
zeugt werden, aber wenn diese quantitativ dem hochaktiven
Abfall zugeschlagen werden, eine grésere Plutoniummenge

in die hochaktiven Abfille gelangt, als die Verluste (0,5 %)
bei der Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff in die hoch-

aktiven Abfille ausmachen.

Eine Zusammenfassung der jdhrlichen Produktion von Actiniden
im hochaktiven Abfall des Uran-Plutonium-Zyklus sowie des
Thorium-Uran-Zyklus schlieBt sich in Fig. 3.18 bis 3.20 an.

Schliefilich fblgen in Fig. 3.21 die akkumulierten Gesamt-
mengen von Transuranen im hochaktiven Abfall. ' ‘
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3.5 Mittelaktive und a-aktive Abfille dersﬁréhhsﬁoffzykleh

Radioaktive Abfi#lle entstehen bei allen‘Stufén'deeréiné»
brennstoffzyklen in stark unterschiedlicher chemischer und ...
physikalischer Form und Aktivitatskonzentration.fVén ihren
Eigenschaften her werden die radioaktiven Abfédlle nachfol-.
gend in einige wichtige Typen uhteffeilt,:wobei zur Ver-
einfachung ein weitverbreiteter Spraéhgebrauch beibehalten - .

B £

- werden soll:

. = hochaktive Abfille e e
~‘agy-Abfille o : T s B
Hill- und Strukturmaterial,
~ sonstige mittelaktive aBy-Abfélle
- a-Abfille E T
- mittel- und schwachaktive By-Abf&lle =~

~In den nachfolgenden Abschnitten werden die Abfalltypen =
niher spezifiziert und es wird versucht, die in den einzelnen
- Anlagen der Brennstoffzyklen entstehenden Abfallmengen ab-

~zusch&tzen.

3.5.1 Klassifizierung der_radioaktiven Abfdlle

Die verwendeten Bezeichnungen werden so festgelegt, daB die
”Akgiﬁitétsbereiche mit den von der IAEA in Wien /Ii/»y@fgef;;
-.achlagenen Kategorien fiir fllissige und feste Abfdlle mdg-
lichst ibereinstimmen (Tabelle 3.3 und 3.4). |

" - Hochaktive mbfalie

Als "hochaktive fliissige Abf&dlle" werden hﬁr die’kdﬁZéhtr{er-
ten Raffinatl8sungen (HAWC) des ersten Extraktionszyklus der
Wiederaufarbeitung bezeichnet. Sie sind dadurch charakteri-
siert, daB sie ’
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Tabelle 3.3: Klassifikation schwach—-, mittel- und hochaktiver
flissiger Abfdlle gemdB IAEA-Vorschlag /I1/

Bezeichnung Katewy) Aktivitat - Abschirmung Bemerkung

gorie [Ci/m3]
- 1 <1078 -
schwachaktiv 2 1078 bis 1073 -
| 3 1073 pis 107" (+)
mittelaktiv [4 ,10-1 bis 104 o +
hochaktiv 5 >104 ++ Kﬁhlung‘not-

wendig

X)EJ'.m:e:i.lung der fliissigen Abfdlle erfolgt nach der Aktivitiat

Tabelle 3.4: Klassifikation wvon festen Abfdllen
{IAEA-Kategorien /I1/ und eigene Erginzung)

Bezeichnung Kate- ) Dosisleistung Abschirmung Bemerkung
gorie {R/0] ‘

schwachaktiv 1 <0.2 - keine bedeuten-—
mittelaktiv [2 0.2 bis 2 + de a=-Aktivitidt
(By—Abfdlle) 3 592 , .
a-aktiv 4 a-aktiv (+) o-Aktivitit
mittelaktiv - >0, 2 +4 BE-Hiillmaterial
‘{aBy—~Abfdlle) e-aktiv ‘ L

: Abbrandpartikel
hochaktiv - >20 ; ++ von HTR~-Brenn-

stoff

)Elnteilung der festen Abfdlle erfolgt zur meBtechnischen Ver-

einfachung nach der Dosisleistung an der Oberflache der Ab-
fallbehdlter (Fidsser).
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° die htchste Aktivitdt aller radloaktlven Abfalle in
einem relativ geringen Volumen besitzen,’ h

o> 99 % der nicht gasfdrmigen Spaltprodukte sowie be~
deutende;Mengen Actinidenisotope enthalten, .-

"o auf Grund der starken: durchdringenden Strahlung dicke -
Abschirmung erfordern, ‘ :

o selbsterhitzend sind und ihre Behdlter gekiihlt weﬁden

miissen,

Die flussigen hcchaktlven Abfélle entsprechen der IAEA-‘E::‘
Kategorie 5. Ihre Verfestigungsprodukte werden hler als
"verfestigte hochaktive Abfalle" (abgekurzt HLW) bezeichnet.

Als "hochaktive feste Abfille" werden (éﬁalog”zurfbéfiﬁitzbﬁ |
der hochaktlven fltissigen Abf&lle) die abgebrannten Feed- )
partlkel des HTR-Brennstoffs elngestuft." s

-'mittelakéivé aBy-Abfille

Diese unterscheiden sich von den hochaktiven Abf&llen
durch geringere Wdrmeentwicklung, und sie erfordern ge- -
ringere Abschirmung. Flir solche Abfdlle, die sowohl be-
deutende Mengen a-Aktivit#t als auch By-Aktivitdt
enthalten, ist nach den IAEA-Vorschligen keine eigene
Kategorie vorgesehen..

o Hiill- und Strukturmaterial

bleibt als Riickstand bei der Wlederaufarbeltunq nach dem
Zersdgen und Zerhacken der Brennelemente und ‘Herausl8sen

- des Brennstoffs, Es enthdlt Neutronenakt1v1erungspro-
:dukte (von denen langfristig Ni-59 und Ni-63 von Interesse
51nd) mit relativ hoher Aktiv1tat und kann blS 0,3 %
Plutonlum enthalten. Hull- und Strukturmaterlalabfalle
entwickeln Wirme und erfordern Abschirmung.
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o Sonstige mittelaktive aBy-Abfille

entstehen bei der Wiederaufarbeitung (und in geringerem
MaBe beim Reaktorbetrieb /B11/). Sie enthalten Spaltpro-
dukte i@ Konzentrationen, daB8 Fernbedienung und Abschirmung
nétig ist. :

- a-Abfdlle

sind flissige oder feste Abfdlle, die mit langlebigen, sehr
toxischen a-Strahlern, insbesondere Plutonium und in ge-
ringerem MaBe auch mit anderen'ACtiniden'(Np, Am~-241, U-233)
kontaminiért sind. a-Abfi#lle entwickeln nur geringé warmé
und bendtigen nach geeigneter Verpackung’keine Abschirmung.

Feste a~Abfdlle bestehen aus einer Vielfalt verschiedener
Materialien wie Papier, Stoffe, Holz, Kunststoffe, Gummi;
Glas, Keramik, Metalle etc. und enthalten elnen hohen brenn-
baren Anteil (1/2 bis 2/3 des Volumens).

GroBfe Volumina o-Abf&lle entstehen bei der Brennstoffpri-
paration und -refabrikation sowie bei der Wiederaufarbeitung.

Nach dem IAEA-Vorschlag /I1/ werden feste a-Abfille von
vorneherein der'Kategorie 4 zugeordnet. Als untere Grenze
wird nach amerikanischer Empfehlung /B11,U07/ eine a-Aktivitit
voh 10 nCi/g vorgeschlagen. Diese a-Aktivitdt entspricht dem
oberen Bereich natlirlicher Radiumkonzentrationen in der Erde.

- Mittel- und schwachaktive By-Abfille

werden hier die verschiedensten flissigen und festen Abfille
‘bezeichnet; die weniger als 10 pCi/kg langlebige a-Strahler
enthalten, und:beim Betrieb von Reaktoren und anderen An-
lagen der Brennstoffkreisl&ufe sowie beim sonstigen Umgang
mit radioaktiven Isotopen entstehen.
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Zu den mittel- und schwachaktiven By-Abf&llen gehé&ren

o die Konzentrate, Schlémme”etc., die bei der Dekontamination
von ProzeSstrodmen (beispielsweise in’ Kernkraftwerken oder
Wiederaufarbeitungsanlagen) als Waste entstehen,

o Tritlum (Halbwertszeit 12 3 Jahre), das in Form vén'Sehf
verdlinntem tritiertem Wasser belm Betrieb von LWR und |
in erhebllch groBerer Menge bei der Wlederaufarbeltung an-v’
fallt- ’ ‘ Co

o das Edelgas Krypton-85 (Halbwertszeit. 10,8 Jahre), das. in.
geringer Menge beim Betrleb -von Reaktoren aus defekten '
Brennelementen, in der Hauptsache jedoch belm Zerhacken
der Brennelemente und Aufldsen des Brennstoffs. 1n der

Wiederaufarbeitungsanlage freigesetzt wird;

03Kohlenstofff14 (Halbwértsieit 5736 Jahre), der infgeringergl,
Méﬁge als Aktivierungsprodukt in der’Graphitmatrix:derjga§¥}t
‘‘gekiihlten Hochtemperaturreaktoren gebildet wird und in'éehr
verdlinnter Aktivit#tskonzentration als 14CO2 beim Abbrennen
des Graphits im Head—end~der Wiederaufarbeitungsanlagen

{(des Thorium-Uran-Zyklus) anféllf;

o Jod—129 (Halbwertszeit 16~1O6 Jahre), das als Spaltprodukt
durch Verfliichtigung entweder beim Aufl&sen des Breﬁnstoffs
aus dem Abgas oder spétestens bei der Verfestlgung der |
flﬁssigen'hbéhaktiven Abfdlle und Einschmelzen in Glaser o
oder Keramik abgetrennt wird;

o sonstige feste Abfdlle, die in grQBeniVolumina in allen
Anlagen der Brennstoffzyklen entstehen und flr Hand-
habung undkTrénsport keine Abschirmung bendtigen.

Die By-Abf&lle, mit Ausnahme des Jod-129, deren bestimmende
Radionuklide nur relativ kurze bis mittlere Halbwertszeiten
von € 30 Jahren besitzen, erfordern eine sichere Lagerung
fiir einige Jahrhunderte bis zum Zerfall der radiocaktiven
Isotope. Sie sind deshalb nur teilweise Gegenstand der vor-
liegenden Arbeit.
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Bei der Brennelementherstellung entstehen fliissige und
feste Abf&lle, die mit angereichertem Uran, mit Plutonium
und Americium oder mit U-233 kontaminiert sind.

In dieser Arbeit interessieren besonders die w-Abfille

aus der Herstellung von Pu- oder U-233—haltigem Brenn=-
stoff. Bel den bisherigen relativ kleinen Durchsé&dtzen lagen
die Plutoniumverluste nach Schitzungen des Autors in der
GréBenordnung von einigen Prozent und es wird erwartet, da8
sie mit steigenden Durchsédtzen zurilickgehen und sich bei

1 % einpendeln.

Die Angaben von van TUYL et al. /T1/, nach denen ein linearer
Riickgang der Plutoniumverluste bis auf 0,25 % im Jahre 1990
angenommen wird, erscheinen zu optimistisch. In einem neueren
Bericht rechnen BLOMEKE, KEE und NICHOLS /B8/ fiir grose zu-
kiinftige Anlagen mit einem Pu-Verlust von 0,75 & fiir Brenn-
stoffprédparation und -fabrikation.

Die in den a-Abfdllen der Brennelementrefabrikation zu er-
wartenden Plutoniumverluste sind in Fig. 3.22 eingetragen,
wobei fiir die Berechnung linear fallende Pu-Verluste von 3 %
1970 aﬁf 1% 1990 zugrunde gelegt wurden.

Bei déf'Brennelementfertigung wurde ein Anfall von nicht
kompaktierten a-Abf&llen von ca. 750 - 850 m°
(oder U-233) geschitzt /B8,T1/. Das wiren umgerechnet fiir
LWR-Brennstoff mit 10 kg Pu/t SM etwa

pro Tonne Pu

3.

7 - 9 m” o-Abfdlle/t SM.
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Nach Angaben der USAEC /U6/ ist mit. folgenden Mengen zu -
rechnen:

LWR mit Pu-Rezyklierung 11,6\m3_a—Abf§lle/t‘SM
SBR ~ 9,6 m> a-Abfille/t SM

Americium=-241 -

LWR—Plutoniumventhalt 11,5 bis 14 % Pu—241, das mit einer: o
Halbwertszeit von 14,9 Jahren in Americium-241 zerfdllt /N1/.
Wird ein Gehalt von 2000 ppm Americiuﬁ iberschritten /K8/};

s0 sind filir die Bearbeitung des Plutoniums zusdtzliche o
Abschirmungen der y-Strahlung des Am-241 oder eine chemische.
Abtrennung des Americiums ndtig. Bei 12 % Pu-241 ist diese
Americiumkonzentration nach ca. 4 Monaten nachgebildet.
Einé*kleinere Menge des»abqetrennten (isotopenreinen)9

Am=241 _kann einer Nutzung zugefiihrt, die Hauptmenge muB. oo
als: Abfall angesehen werden. S

3.5.3 Abfdlle von Reaktoren

Wihrend des Betriebs eines Kernkraftwerks entstehen gas-
férmige, fliissige und feste radioaktive Abfille. Casfdrmige
Abfdlle werden nach einer gewissen Verzdgerungszeit (Abkling-
zeit) in hoher Verdﬁnnunq an die Umgebung abgegeben /H14/.

Aus flu551gen, schwachaktiven (und mittelaktiven) By-Abfallen‘
werden die radioaktiven Stoffe durch Ionenaustausch oder Ver- -
dampfung konzentriert und die Konzentrate entwissert und ver-
festigt. Hinzu kommen getrocknete Schlammkonzentrate aus Filtern,
verbrauchte Ionenaustauscher etc.. Sie werden ebenso wie die
Uberwiegend kompaktierten festen By-Abfallé (z.B. Filter,
kontaminierte Teile, sowie allgemeine feste Abfélle aus dem
Betrieb) in 200 1 F&ssern mit Zement, Bitumen oder Kunstharz

verfestigt.
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Der jdhrliche Anfall an gy-Abf&llen aus dem Betrieb von
1000 Mwe Siedewasser— und Druckwasser-Kernkraftwerken wird
nachfolgend auf Literaturangaben /U6,B8,H14/ bezogen.

Fiir schnelle Brutreaktoren und Hochtemperaturreaktoren

liegen nur Schétzungen vor /B8,U6/:

3 Anzahl
m~ By-Abfdlle 200 1 Fésser
SWR 120 - 240 600 - 1200
DWR ' 80 - 160 400 - 800
SBR . - 28 - 56 135 - 270

HTR o 112 ' -~ (560)

Uber den’Gehalt an a~Strahlern (Plutonium), die aus defekten
Brennelementen liber das Reinigungssystem des-Primérkreislaufs
in diese Abf&lle gelangen kdnnten, liegén dem Autor keine An-
gaben vor. Er dlirfte jedoch bei LWR in Ahbetracht der groBen
Abfallvolumina unter 10 uCi/kg liegen und damit wvernachlé&ssig-

bar sein.

3.5.4 Abfdlle der Wiederaufarbeitung

Da im ersten Extraktionszyklus der Wiederaufarbeitung bei der
Abtrennung der Spaltprodukte von Uran und Plutonium gleich-
zeitig die Ubrigen Actiniden in den hochaktiven Abfall laufen,
reduziert sich fiir die mittel- und o-aktiven Abfédlle das

Transuranproblem auf
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- die Verluste von Plutonlum, :

l;:das Amerlclum-241, das 51ch aus dem Zerfall des Pu- 241~
Anteils nachblldet,

- einen Teil des Neptuniums, das eventuell je nach dem
chemlschen Verfahrensschema zusammen mit dem Uran und

Plutonlum extrahlert wurde.

Eine. Abschatzung der Pu~Verluste in einer grofBen kOmmerziellen
Wlederaufarbeltungsanlage st8B8t auf die Schw1er1gke1t daB die
Prototyp - Anlagen, die bisher in Betrieb waren, noch

relativ groBe Gesamtverluste aufwiesen, die im Berelch
mehrerer Prozent des Durchsatzes lagen. Fiir zukiinftige
GroBanlagen kann jedoch eine verbesserte Technologie vor= -
ausgesetzt werden (siehe Abschnitt 4.1.3.2). :

In Tabelle 3.5 werden daher fiir den Zeitraum nach 1990

die Gesamtverliuste der Wiederaufarbeitung auf 1 % Plutohium
geschédtzt. Flir den Zeitraum von 197C bis 1990 wurde fir |
die Kurveh in Fig. 3.22 ein linearer Riickgang der Pu-Ver-
luste in den mittelaktiven Abf#llen von 2 % auf 0,4 %
postuliert.

In Einklang mit den Rechnungen zum hochaktiven Abfall wurde
auch fﬁr:den»mittelaktiven Abfall angenommen, daB das
Neptunium durchﬂRﬁckfﬁhrung der Raffinatstrfme (Verdampfer-.
konzentfate) praktisch wvollsténdig in,den hochaktiven Ab-
fallstrbﬁ gelenkt wird, bzw. die Mengen im,mittelaktiyen
Abfall gegeniiber dem PlutoniumgehaltAunbedeutend'sind,

In Tabelle 3.5 sind die verschiedenen radiocaktiven Abfidlle
der Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff nach Art der Ent-
stehung oder der Behandlung und die Héhe der Plutoniumver-
lustewiﬂ diesen Abf&llen zusammengefa8t /T1/. Die "wahr-
scheinlichen Mittelwerte" siﬁd als Schdtzungen flir nahezu

volle Auslastung gréBerer Anlagen,zg verstehen. . .
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Tabelle 3.5: Geschdtzte Plutoniumverluste in deh wichtigsten
 Abfallstromen der Wiederaufarbeitung
(Zielvorstellung fiir > 1990)

$ vom Plutoniumdurchsatz

Abfallart Bereich wahrscheinl.
: : : Mittelwert -
hochaktiver Abfall 0.2 - 1.0 0.5
Hill- und Strukturmaterial 0.02 - 0.2 | 0.1
einschl. Klérriickstdnde ; ‘
salzarme aBy-Abfille 0.03 - 0.3 0.1
salzhaltige aBy-Abfédlle , 0.01 - 0.3 0.2
allgemeine feste a-Abfille - 0.001- 0.3 0.1
Apparate und Teile _ 0.01
schwachaktiver Abfall Spuren Spuren

o o o ensp s G Gmn @ T @I O TEN @A

In Tabelle 3.6 wurden Schitzungen nach Literaturangaben
{iber die anfallenden Mengen radioaktiver Abfille beim
Durchlaufen der ZuBeren Brennstoffzyklusanlagen bezogen
auf- den jdhrlichen Betrieb von 1000 Mwe Kernkraftwerken
zusammengestellt, Die Literaturdaten weichen zum Teil
stark voneinander ab und es finden sich nur selten An- .
gaben, wie die Werte zustande kamen,

Um wenigstens die langfristigen Wasteprobleme fiir den
Brennstoffzyklus der LWR grob abschidtzen zu kdnnen, wurden
die in den vorangegangeneh Abschnitten angenommenen ’
Plutoniumverluste in die aBy- und a-Abfallstrdme
entsprechend der Reaktorstrategierechnung behandelt und

in FPig. 3.22 dargestellt.



Tabelle 3.6: Mengen fester radiocaktiver Abfille im Brennstoffkreislauf

voﬁ 1000 MW, Reaktoren (nach Literaturangaben)

KFK=2022 (1975

SBR

HTR

Arei.

LWR
REAKTOR , ,
1. mittel- und schwachaktive[m>/a] 56 - 112 28 - 56 o6/
By-Abfille [Fasser/al | 270 - 540 135 = 270
L7 [m3/a] 112 56 112 /88/
WIEDERAUFARBEITUNG .
2; verfestigte hochaktive (m>/a] 2,5 2,0 766/
_BbfElle [m> Glas/a] | 1,7 - 2,4 2,0 1,3 /a.ac/
3.H11- und sirukturi bm3/a] 1,7 5,5%) } Ju6)
“material [ e/a] 7,6 30 : :
Lo ‘ 3 .
n3/a 5.7 64 - 72 ;
[/l ’ : /B17/
[e/a] 7.4 23 - 26 .
[t/a] 10,8 16,2 - /d.n./
N . 3 ,b) ' - b)
4. Sonstige ofy-Abfille [m”/a] 123 410 - 540 61 /?8/
5. a-AbfHlle [m3/a] 50°) 190 252 /28/
6. By-Abfille [m3/a] 200 700 100 /B8/
Typen 4 + 5 + 6 zusammen  [m°/a] 17 ~ 112 56 - 336 ._
[Fisser/a] 80 - 540 270 - 1600 /vs/
BRENNELEMENT- REFABRIKATION
7. a-Abfille [m3/a] 336" 224
[Fasser/a] 1500 1000 /ue/
[m3/a] 370P) 1400 ‘184" /88/
8. By-Abfille [m3/4] (2) 1480° (2) 4700 - 5580%7 | (23 743%) /B8/

a)kompakéiert {auf 70 % theoretische‘D;bhte)
®)pu bzw. v-233 Rezyklierung angenommen

c)

/d.A./ = diese Arbeit

ohne Kompaktierung und ohnevVe:ascbung des brennbaren Anteils
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Jahrliche Menge Plutonium im mittelaktiven Abfall bei mittlerer

und maximaler Schatzung fur die BRD und Westeuropa

Brennelement - Refabrikation : 1.0 % Pu-Verlust =1990(3 % 1970)

Wiederaufarbeitung MAW 0.4% Pu-Verlust = 1990 (2% 1970)
Hiilsenabschnitte 0.1% Pu-Verlust
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Wgyqugglebigg Spaltprodukte und Actiniden in den Abfall--

strémen der Wiederaufarbeitung von Ke:nbreqnstqfféﬁ>:: A

gie;kder_Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente ist’

= die Abtrennung der Spaltproduktg (und einiger Actiniden) :
und iﬁre nachfolgende Uberfiihrung in ein verfestigtes . «,
Produkt, das fﬁr,einevsichere,Endlagérung\ﬁberreinegggﬁji‘tu
Zeitraum >16§v5ahre geeignetwist;

- diegRﬁckgeWinnunngon unverbrauchtem Uran (bzw. ‘Thorium)
und im Reaktor erzeugten Plutoniums (bzw. Uran-233). '~

Die Bemiihungen gehen dahin, ProzeBS- und Abfallstr&me weitgehend
frei von inaktiven Chemikalien zu halten, um die Konzentrate
mdglichst salzfrei zu erhalten. Damit soll -einerseits ‘eine =
Rliickfiihrung plutoniumhaltiger Str&me ermdglicht, anderepﬁ
seits ein minimales Volumen mittel- und schwachaktiver Abfille

erreicht wexden.

4.1 Wiederaufarbeitung flir LWR-Brennstoff

Nach dem Aufl&sen des bestrahlten Brennstoffs findet im O
wesentlichen eine Auftrennung in 3 ProzeBstrdme statt: ¢
Spaltprodukte, Uran und Plutonium. EEE L s :

Radioaktive:Abfille fallen hierbei bei allen ProzeBschritten

an,;im wesentlichen

- radioaktive Abgase sowie feste Abfille beim Zerlegen und"
Zerhacken der Brennelemente als Rilickstand nach dem Aufl&sen

des Brennstoffs;
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- Riickstdnde beim Kliren der Brennstoffl8sung durch Filter oder
Zentrifuge; N '

- eine hochradioaktive Spaltproduktl&sung als wiBriges Raffinat
des 1. Extraktionszvklus:

- Abfille bei den nachfolgenden Extraktionszyklen zur weiteren
Reinigung des Uran- und Plutoniumstromes;

- Abfdlle bei ‘den LésungSmittelwéschen;

- verbrauchtes organisches Lésungs- und Verdiinnungsmittel;

- fliissige Abf#lle aus DekontaminationSé,rInsténd¥'
haltungs- und Reparaturarbeiten: v

-~ feste brennbare und nicht brennbare radioaktive Abfdlle
(einschlieBlich unbrauchbarer Apparateteile) aus der
gesamten Anlage.

o s T O ey W iy T ey OIS @S G OIS B WD @ G

Die bestrahlten Brennelemente, die von den Reaktoren ange-
liefert werden, entwickeln eine hohe Nachwdrmeleistung und
starke Strahlung und werden deshalb beim Brennelementeingang
der Wiederaufarbeitungsanlage in ein Wasserbecken gestellt.

Bei der Dekontamination, d.h. beim Spiilen der Transportbehélter
entsteht schwach radioaktives Wasser. Im Wasser der Lagerbecken
finden sich ebenfalls kleinere Mengen Spaltprodukte und radio-
aktive Korrosionsprodukte. Das Wasser wird durch Filtration und
Ionenaustausch gereinigt.

Das Ionenaustauscherharz wird mehrmals im Jahr regeneriert und
die dabei anfallenden Regenerierldsungen den mittelaktiven Ab-
fallbsungen zugeschlagen. Die jdhrlich anfallenden Mengen Re-
generierl8sungen liegen bei der Wiederaufarbeitungsahlagé
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Ka:;sruheE(WAK) bei 30 - 40 m3/a und werden vom Verfasser =
fﬁr eine groBe Wiederaufarbeitungsanlage auf 600 bis 1200.m3a
pro Jahr gesché&tzt, Die hier an den mittelaktiven Abfall . ab-
gegebene Menge Transuranelemente ist unbekannt, wahrschelnllch
sehr klein. 4 ‘ e
Das Ionenaustauscherharz muB von Zeit zu Zeit ausgewechselt
werden /T1/, wobei fiir die jdhrlich anfallende Menge bis
zu~5m6~m3uim Falle grofer Wasserbecken angegeben wurde. Der
Plutoniumgehalt ist unbekannt und wird als vernach1a551gbar

angesehen /T1/..

4.1.2 Chop-leach head-end

Dem Wiederaufarbeitungsprozefi muBf zum Aufschluf des
Hiillmaterials ein chemisches oder mechanisches AufschluB-
verfahren vorangestellt werden. ' ‘

Ein selektives Aufl8sen der Brennelementhiillen. (“"chemical« = .
decladding“, das z.B. bei der EUROCHEMIC praktiziert wurde) -
fiihrt zu groBen Mengen fliissiger aBy-Abfdlle von hohem
Salzgehalt, die einen entsprechenden Aufwand filir die flissige
Lagerung und spitere Verfestigung erfordern. Zusdtzlich zeigte
die Betriebserfahrung der EUROCHEMIC, daB beim L&sen der
Hillen ca. 1 -.2 % des Brennstoffs gel8st wurden und somit
auch 1 - 2 % der Actiniden in diesen Abfall gingen.

Daher soll hier nur das fiir eine groBe Wiederaufarbeitungs-
anlage infrage kommende chop-leach-Verfahren diskutiert werden.

W?EDébei'werden Strukturteile wie Endstiicke der Brennelement-=’

biindel abgeségt und die Brennstédbe in 3 - 5 cm lange Stiicke
zerhackt (chopping). Der Kernbrennstoff wird mit Salpetersiure
ausgelaugt und die Hiillmaterialabschnitte fallen als ungeldster

Riickstand in fester Form an.
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Sowohl beim Zerhacken der Brennst#dbe als auch beim Auslaugen
der Hiilsenabschnitte im Aufldser werden gasfdrmige und
leichtfliichtige Spaltprodukte (Tritium, Kr-85, J~129/131)

und Aerosole von an sich nicht fliichtigen Spaltprodukten

und Actiniden ins Abgas freigesetzt. Thre Riickhaltung er-

folgt im Abgasreinigungssystem.

Von den verschiedenen nicht fliichtigen radioaktiven 2bfé&llen,

die im Head-end entstehen, seien hier insbesondere diejenigen

129 59/63

diskutiert, die Transurane, J oder Ni enthalten, wie

- Hiilsen und Strukturmaterial

Schlamm mit Metallspinen
- Absorptionsmittel, wie Zeolithe u.&.
Absolutfilter. -

Wegen des Gehaltes an By=-strahlenden Aktivierungsprodukten
wird zur Zeit das Strukturmaterial ebenso wie die Hiilsen-

abschnitte als mittelaktiver Festabfall behandelt und ein-
betoniert in 200 1 Fédssern gelagert.

Der Anfall an nicht kompaktierten Hiilsen bel8uft sich auf

0,34 bis 0,56 m>/t SM | ‘ | /T1/
. 271 kg = 0,21'm3 Zircaloy/t SM bei LWR L /B17/
(1370 kg = 0,86 m° Edelstahl/t SM bei SBR) ]
414 kg Zircaloy/t SM bei LWR ' | diese Arbeit

(640 kg Edelstahl/t SM bei SBR)

Der Anfall von Hiill- und Strukturmaterial kei einer grofen
Wiederaufarbeitungsanlage fiir 1500 t LWR-Brennstoff prd Jahr
diirfte somit angenihert bei 450 bis 750 m>/a mit einem
Plutoniumgehalt von ca. 15 kg Pu/a liegen.
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Die ausgelaugten Hiilsen enthalten neben den Aktivierungs-
produkten noch kleine Mengen Spaltprodukte und Actiniden

in Form von ungeldstem Brennstoff. Der Gehalt an Transuranen
(Plutonium) in den Hiilsen von LWR-Brennstoff wird zwischen
0.02 und 0. 2 Gewichtsprozent pro Tonne Schwermetall qe?-
schitzt /T1/, entsprechend ca. 4 bis 40 g Plutonium pro

m3 Hlillsenabschnitte. Bei den ersten Wiéderaufarbeitungskam—
pagnen der Nuclear Fuel Services, Inc., West Valley (N.Y.)
wurden Hlilsenabschnitte auf unqelosten Brennstoff analysiert
/U4, U5/. Im Mittel ergaben sich Uran- und Plutoniumverluste
mit den Hiilsen von je 0,1 % /AS5/. ‘

Der Schlamm, der beim mechanischen Zersdgen und Zerlegen -
der Breﬁnelementbﬁndel entsteht, wird in 200 1 Féssern’ver—:
festigt, einbetoniert und dem allgemeinen festen Abfall
zugerechnet. Der Gehalt an Plutonium ist unbekannt, diirfte
wahrscheinlich jedoch vernachldssigbar sein /T1/.

" Die Abgase aus dem AuflSser werden zur RﬁckgeWinhuﬁg‘

der Salpetersdure gewaschen und das im Abgas enthaltene Jod
durch Absorptionskolonnen entfernt. Die Spaltedelgase (Kryp-
ton-85) und das freigesetzte Tritium wurden bisher bei kleiF B
neren Anlagen liber den Kamin abgelassen. Bei zukﬁnftigeﬁ"
groBen Wiederaufarbeitungsanlagen in Europa ist zwecks Ver-
hinderung lokaler Belastungen mit einer Weiterbehandlung der -
‘Abgase zur Abtrennung von Tritium und Spaltedelgasen zu

rechnen, auf die hier nicht weiter eingegangen werden soll.

Die produzierte Menge des langlebigen Jod=129% bé%régt fir
LWR~Brennstoff mit 34.000 Mwd/t SM Abbrand 236 g J=-129/t SM
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(die gesamte Jodmenge 277 g/t SM gemdf Tabelle 3.2). Pro

1000 MWewa werden also ca. 7,2 kg Jod (davon 6,2 kg J-129)
gebildet. Fiir die Absorption von Jod-129 aus dem Abgas

kommen verschiedene Verfahren mit Waschkolonnen und Fest-
bettabsorption (wie die am Kernforschungszentrum Karlsruhe ent-
wickelten silber-imprdgnierten anorganischen Sorptionsmaterialien
/K14 ,W9/ oder Silber-Zeolithe) zur Anwendung. Der Verbrauch von

| Silber-Zeolithen wurde im Mittel mit 0.002 m3/t SM angegeben /T1/.
Bei einer groBen Wiederaufarbeitungsanlage von 1500 jato wiirden
jéhrlich ca. 415 kg Jod (davon 355 kg J-129) anfallen, die mit
etwa 450 bis 550 kg Silber auf der 10~ bis 20-fachen Menge Triger-
material fixiert wlirden. Diese Menge wlirde beim Einbetonieren

in 200 1 Fisser ca. 200 bis 400 Fisser pro Jahr ergeben.

Der Plutoniumgehalt der Silber-Zeolithe ist unbekannt und
sicherlich vernachldssigbar, da das Abgas vor der Jodabsorp-

tion noch andere Abscorptionskolonnen passiert.

Von Interesse im Hinblick auf Pu sind Filter (z.B. Filterkerzen)
im Zerhacker~ und Auflfser-Abgas und die Absolutfilter in der
Abluft der Head-end-Zelle. Das Volumen der regelmdfig ausge-
tauschten Filter ist je nach Anlage verschieden grof und scheint
eher anlagenspezifisch als vom Durchsatz abhdngig zu sein. Die
GrdBenordnung wurde mit 0.015 bis 0.1 m3/t SM angegeben /T1/.
Aufgrund der By-Spaltproduktaktivitit werden die Filter als
mittglaktiver»fester aBy-Abfall behandelt. Die Filter ent-
haltén sicherlich Plutonium, jedoch liegen iiber den Pu-Gehalt

keine Messungen und Schitzungen vor.

D L e WD 2, T e e G Gt e Y e TS G D ara T e GNP G €I GEN O TR SID LI G D @z

Die Abtrennung der Spaltprodukte und die Trennung des Urans
und Plutoniums erfolgt in den technischen Aufarbeitungsanlagen



schwach aktiver Ab gasformiger
By-Abfal ‘ gas BY-Abfal
J-129 ) (Tritium) Kr-85 ittelaktive
(Kre55) ft.aBy- Abfile |
-l Salzhaltig
L_.,__.__.,‘ y =1FP) e
0.2%U
Krypton - o,
y riickhaltung 0.2% Py
Jod- i Losungsmittel - > Losungsmittel - -
abtrennung | S wasche wasche
¥ )
- ¥ 4
Brenn~ ) \ 1 Zerhacken | . Einstellen o 1+ EXtraktions ~ 2. Uran- ===t " 3. Uran -
elemente Lagerbecken- 1= = Losen 2 Klaren Bilanzieren Zyklus == Zyklus ey Zyklus
T 1 | i V.
11
N
»
| Losungsmittel -
W L . - wasche
asser -
reinigung &
g 2. Plutonium- [ """ 3, Plutonium- boeumssem Pu
Zyklus & sl Zyklus Produkt
w N e s
?’L?cu::?[;hrung Verdampfer Verdampfer wl Verdampfer Verdampfer ::x::;ﬂ:;
I
' ___J !
, ‘ i
Y | .
Hull und o schwach aldiver hochaktiver mittelaktive schwachaktive
Strukturmaterial Klarriickstand By- Abfall fl. Abfall o By- Abfille fl. BY Abfalle
Aktivierungsp. <1% FP tritiumhattiges Sf)laZ?\tr"icmFP HEP) .
(FP) Abwasser uchtige 0% U, 01%Pu
01% Pu <002% Pu 05% U 5-20% Np
: 05%Pu - e
80-85% Np P
"FAmM, Cm

Eg_._é;l Schemqtischesv Fliefbild __des PUREX- Prozesses fir LW R- Brénnétoff-Ahfarbeitung

KFK~2022(1974)

SL



- 76 -

gegenwdrtig und - nach dem derzeitigen Entwicklungstand auch

in absehbarer Zukunft -~ durch ein Fliissig-Fliissig-Extraktions-
verfahren mit Tributylphosphat (TBP) als Extraktionsmittel,

dem sogenannten Purex-ProzeB (oder einer seiner Varianten) /B2/.
Die wichtigsten AbfallstrSme des Purex-Prozesses sollen anhand
des Fliefischemas Fig. 4.1 besprochen werden.

Im ersten Extraktionszvklus werden zuerst Uran und Plutonium
mit einer 20 bis 30%igen LOsung von TBP in einem hochsiedenden
Kohlenwasserstoff (n-Dodekan, Kerosin o.d.) in mehrstufigen
Extraktionsapparaten extrahiert. Das wéBrigé'Raffinat (HAW) ,
das fast die gesamten nicht gasfdrmigen Spaltprodukte sowie
einige Transuranelemente enthilt, wird in einem Verdampfer auf-
konzentriert. Das hochaktive Abfallkonzentrat (HAWC) muB in
gekiihlten Tanks bis zu einer spdteren Verfestigung zwischen=~

gelagert werden.

4.1.3.1 Hochaktive flilissige Abfédlle

Der hochaktive Abfallstrom des PUREX~Verfahrens enthd&lt mehr
als 99 % der nicht gasfdrmigen Spaltprodukte und stellt somit
den radiocaktiven Abfall mit der h&chsten Aktivitit des ge-
samten Brennstoffzyklus beli verh8ltnismidfig geringem Volumen
dar. Das hochaktive Abfallkonzentrat besteht aus Nitraten wvon
Spaltprodukten, Actiniden, Korrosionsprodukten und im ProzeB
zugesetzter inaktiver Chemikalien (z.B. 1l&sliche Neutronen-
gifte Gadolinium oder Bor) in 4 bis 6 molarer Salpetersiure.

Der Bereich der Zusammensetzung der Chemikalien,kdie keine
Spaltprodukte sind, schwankt etwas mit den Varianten des
ProzeBschemas. Es kann jedoch - ohne groBe Fehler zu machen -
davon ausgegangen werden, daB in zuklinftigen Wiederaufarbeitungs-
anlagen weitgehend auf den Zusatz von nicht zerstdrbaren



Chemikalien (Metallsalzen) im ersten Extfaktionszyklus ver-
zichtet wird, um die-hachfolgende Abfallbehandlung nicht
zusédtzlich zu erschweren. So kann insbesondere der Gehalt
an Natrium- und Sulfationen in den Abfallstrfmen vermieden
vwerden,fwennfanételle von Natriumnitrit und Eisensulfamat
Stiékétoffoxid, Uran(IV)nitrat,'Hydroxylaminnitrat oder
elektrolytische Reduktion bzw. Oxidation eingesetzt werden.
Bei groBen Anlagen ist allerdings aus Kritikalititsgriinden
mit dem Zusatz grdBerer Mengen 18slicher Neutronengifte

wie Gadolinium zu rechnen.

Die.zﬁsammensetzung des resultierenden "elean wastef wurde
in Tabélle 4.1 ahgegeben /P3, B8/ (ein Beispiel ist auch der
als KétegoriekPWf4m im US-Programm "Waste Solidification
Engineering Prototypes" (WSEP) bezeichnete Waste /Ref. S1,
Spalte 4 in Tabelle 2/ bzw. PW-7 mit Gadolinium als 18slichem
Neutronengift /M10/).  Die Mengen einzelner Spaltprodukte
kénnen aus Tabelle 3.2 entnommen werden. 7

Die Konzentrierung der hochaktiven Abfallésungen ist nach

oben hin einerseits durch den Feststoffgehalt (Niederschlags~. .

bildung) und andererseits durch die Selbsterhitzung aufgrund. .
der Zerfallswirme begrenzt. :

Ungel8ste Riickstidnde aus dem Aufldser, die Ru, Nb, Zr und kleine

Mengen U und Pu enthalten, oder unl8sliche Niederschlige /S2/ in
Form von Zirkonphosphaten, -molvbdaten u.a. sind in den hoch-.
aktiven Abfallkonzentraten stets vorhanden /Bi18/. Ausféllungeﬁ
entstehen bei Salzgehalten itiber 90 ¢g/1 /D3/, so daB die er-
reichbare Konzentrierung vom Spaltproduktgehalt, d.h. vom
Abbrand desmBrennstOffs, und vom eingesetzten Prozefschema

des Aufarbeitungsverfahrens abh&ngig ist. o '




Tabelle 4.1 Zusammensetzung hochaktiver Abfallkonzentrate
(1250 1/t SM) von LWR- und SBR-Brennstoff
/81, P3, B8/ (Spaltprodukte und Actiniden nach

eigenen Rechnungen)

KFK-2022 (1975)

Konzentration [ g/t SM

LWR sBR &)
ProzeBRchemikalien
Korrosionsprodukte o
Eisen 800 = 1100 2620 =~ 26200
Nickel 100 = 180 240 - 2400
Chrom 100 = 240 690 = 6900
1000 = 1520 3550 - 35500
Salpetersdure 78750 = 236250 78750 - 236250
Nitrat : L0000 - 50000 163500 - 165250
Phosphat 110 = 900
118900 « 287200 242300 = 401500
Ldsliche Neutronengifte
Gadolinium 13000 = 19000
Borat 98000
Spaltprodukte - 296k0 30530
Transurane b)
Neptunium 500 - 376 V 263
Ameriecium : 153 = 54y 960
Curium L3 = 317 22
696 - 1237 . 12k5
Verluste- (0.5 %)
Uran L800 L300
Plutonium : 50 510
4850 4810
Metallionen gesamt L9200 = 56250 LO14ko - T2100
" Metalloxide 58950 = 67200 49280 - 94800
a) SBR linke Spalte: 1 % Hiilllmaterial geldst

SBR rechte Spalte: 10 % Hillmaterial geldst

'b) LWR linke Spalte: 3,3 % U=235 Gleichgewichtszyklus, 34000 MWd/t
LWR rechte Spalte: Pu-Rezyklierung; 34000 MWd/t
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Die Literaturangaben uber die Volumina des hochaktiven
Wastekonzentrats von LWR~Brennstoff erstrecken 51ch iber
einen weiten Berelch von 200 l‘prc t U /F4/, Uber 378 1
/S1, 811/ und 600 1 /M5/ bis 1250 1 pro t SM /01, B8/.

Der letzte Wert erscheint fliir hochabgebrannte LWR<Brenn-
stoffe (ca{ 33000 MWA/t) und relativ kurze Kiihlzeiten

(ca, 150 bis 180 Tage) im Hinblick auf die notlge Warmev
‘abfuhr {ca., 20 R%W h/t SM} realistisch. Nach mehrjahrlqer
Tanklagerunq wdre eine Volumenreduzierung auf ca. 400 1/t SM
mcglich Wenn die hochaktiven Abfalldsungen nicht stark ’
sauer, sondern neutral oder alkalisch gelagert weraen, er~“

héht sich das Volumen um einen Faktor 3 bls 4 /01/

. Die Lagerung von salzarmen hochaktiven PUREX*Spaltprodukt—
"konzentraten erfolgt in stark saurer Ldsung (2 - 5~M*HNO§)f5=7
ingekiihlten Edelstahlitanks. Der selbsterhitzende Abfall: -
wird bei einer Temperatur von ca. 60°C gelagert, um die’:

- Korrosionsrate gering zu halten.

Bei einer Begrenzung der Konzentration durch die Zerfalls-
wdrme wurde bei der EUROCHEMIC und der WAK von einer Kiihl-
leistung von 7 - 9 Watt/l in den Lagerbehiltern ausgéganqenar
Flir zukinftige gekﬁhite Lagertanks kaﬁh durchaus mit 12
bis 16 W/l gerechnet werden, d.h. mit elner Anfanqsakt1v1tat
von ca. 3200 bis 3500 Ci/l, je nach Geschw1nd1gke1t der
Tankfiillung. In Tabelle 4.2 sind die Grenzvolumina beirver—
schiedenen Kﬁhlzéiten aufgefiihrt. Fiir die vorliegende Ar-
beit wira als Mittelwert 600 1 pro‘Tane‘aufgearbeiﬁetem'
Schwermetallr(naCh ca. 1 Jahr TanklagerunQ) angenommen.
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Tabelle 4.2: Volumen des hochaktiven Abfallkonzentrats (HAWC)
von LWR-Brennstoff bei einer maximalen Wirme-
leistung von 16,0 W/1. '

Zeit nach Reaktorentladung

150 & 270 4 1 a 2 a 3 a
Abbrand 34 000 MWd/t SM
Aktivitat /Mci/t sMm/ 4,4 2,8 2,3 1,2 0,81
Wwirmeleistung [kw/t sMm/ 20,8 13,8 11,0 5,8 3,7
HAWC-Volumen /1/t sM/ 1300 860 690 360 (230)
Abbrand 45 000 MwWd/t SM
Aktivitit Mci/t sm/ 5,4 3,5 2,8 1,6 1,06
wirmeleistung /fkw/t sm/ 25,9 17,4 13,9 7,4 5,0
HAWC-Volumen /1/t sM/ 1620 1080 870 460

(310)

4.1.3.2 Mittelaktive fliissige Abfille
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* Nach der Trennung von Uran und Plutonium im ersten Extraktions-

zyklus folgt je ein zweiter Extraktibnszyklus fiir den Uran-

und Plutoniumstrom zur weiteren Dekontamination von Spalt-

produkten, insbesondere Zirkon und Ruthen. Die Endreinigung

- der Produktldsungen erfolgt entweder {iber Festbettsiulen

(Ionenaustauscher oder Adsorptionsmittel) oder iiber einen

weiteren ExtraktionszYklus. Die w8Brigen Raffinatlésungen

werden in Verdampfern aufkonzentriert, die Konzentrate mit

der riickgewonnen Salpetersfdure in den Aufldser rezykliert
oder den mittelaktiven Abfdllen zugeleitet.



WdBrige dBXGAbfallsfrﬁme“mit”geringem Salzgehalt entstehen

- als Raffinate des 2. und 3,kEx£réktionszyklus
zur Reinigung des Uran- und Plutoniumstroms;
- bei der Feinréinigung von Uran und Plutonium.

Je nach FlieBschema einer bestimmten Wiederauférbéitqngsanlage
wird ein Teil der Raffinatstrime rezykliert.

»WéBrigelgﬁg-Abfallstréme mit hohem Salzgehalt entstehen

- bei den LOsungsmittelwdschen
- als Konzentrate der Dekontaminationsldsungen.

Durch die Strahlenbelastung des ILdsungsmittels, insbesondere
im 1. Extraktionszyklus, entstehen verschiedene Zersetzungs-
(Radiolyse=~)produkte des TBP, die flir die Extraktion der Pro-
dukte und die Dekontamination von den Spaltprodukten nachtei-.
lig sind und erhdhte Plutoniumverluste bewirken. Sie miissen
stidndig aus dem im Kreislauf gefiihrten L8sungsmittel besei-
ﬁigtlwerdén. Dies erfolgt durch eine LOsungsmittelwdsche mit
Natriumkarbonatl8sung und Salpetersdure. Die wdBrigen L&sungen
aus den LOsungsmittelwdschen werden ebenfalls aufkonzentriert
nd liefern einen mittelaktiven fllissigen Abfall m1t hohem
Salzgehaltn o

In elner neuen Abschdtzung der Erzeugung radloaktiver Abfalle
bei der industriellen Kernenergiegewinnung: in den USA haben
BLOMEKE, KEE und NICHOLS /B8/ fiir die Wiederaufarbeitung nur
sehr kleine Plutoniumverluste angesetzt. BeiquotQtYpanlagen,
wie WAK und EUROCHEMIC, lagen die Plutonium- und Uranverluste
jedoch zum Teil im Bereich einiger Prozente wvom Durchsatz.
Vom Betrieb der NFS-Anlage /A5/ wurden Plutoniumverluste von
1,42 % (Yankee Fuel) und 2,96 % (Dresden 1 Fuel) berichtet.
Flir zukiinftige GroBanlagen kann jedoch von einer verbesserten

Technologie ausgegangen werden, wie beispielsweise




- weitgehende Riickfiihrung der Raffinatstrdme,

- verbesserte LOsungsmittelwidsche,

- Nachreinigung (d.h. Pu-Abtrennung) von plutonium—kontaminier—
ten wdBrigen Abfallstrdmen vor deren Verfestigung in der
Abfallbehandlungsanlage,

- Nanerb?ennung@mit Pu-Riickgewinnung oder Verbrennung der
Pu-kontaminierten brennbaren Festabfille und spitere Auf-
arbeitung der zwischengelagerten plutoniumhaltigen Asche.

Die Zusammensetzung der mittelaktiven Abfille wurde daher unter
der Annahme geschitzt, daB wenigstens ein Teil solcher Ent-
wicklungstendenzen technisch realisierbar wird, und soweit

die Abfdlle Plutonium enthalten, in Tabelle 4.3 zusammenge—
stellt.

Die Plutoniumverluste durch die‘flﬁssiqen dBY*Abfélle werden
fiir den Zeitraum nach 1990 wie folgt geschitzt: ‘

diese Arbeit ref. /B8/
Pu und U in den konzentrierten _
Raffinaten, die nicht rezvkliert 0,1 % 0,1 %
werden :
Pu und U in den konzentrierten :
Waschldsungen der LOsungsmittel- 0,15 % 0,01%

reinigung

Pu in den Konzentraten der ;
Dekontaminationsl&sungen, die 0,05 % -
nicht riickgefitihrt werden. '

Fiir die Gesamtmenge mittelaktiver Abfallkonzentrate wird die
Verfestigung durch Bituminieren (Salzgehalt 50 %) in Betracht
gezoqen und die anfallenden Menqen<iﬁy~Abfalle auf 1,2 bis

1,6 m /t SM, entsprechend 6 bis 8 Fisser/t SM qeschatzt Fiir



Tabelle 4.3: Mengen und mittlere Zusammensetzung mittelaktiver flissiger aBy-Abfdlle bei
der Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff (unter Berlicksichtigung von /B8/)

flissige Abfallkonzentrate

nicht rezyklierte

Verdampfer- LSsungsmittel- Dekol8Ssungen
konzentrate wdschen
Salzgehalt niedrig hoch hoch
Anfallende Menge /1/t sM/ 100 - 500 - 1000 500 - 2000
Konzentrationen [fg/t sM/
Natrium ‘ ‘ 75700 40000 ~ 80000
Korrosionsprodukte (Fe,Ni,Cr) 28 R
Spaltprodukte Spuren Spuren
Uran 960 1440 ‘ 48<5>
Plutonium 10 15
Transurane Spuren Spuren.
' Salpetersdure 7560
Nitrat 186C00 110000 - 215000
Carbonat 8700
Phosphat Spuren (?)

- €8



eine 1500 jato Wiederaufarbeitungsaniage fir LWR-Brennstoff
wiirden sich auf dieser Basis 1800 bis 2400 m3 bituminierte
mittelaktive Abf#lle, d.h. 9000 bis 12.000 Abfallfisser
pro Jahr ergeben. S ' |

4.1.3.3 l:é.i.z'sg;glsgézg_igis:_élziélls

Mittelaktive feste Abfflle fallen im Extraktionsteil und im
Tailend einer Aufarbeitungsanlage in sehr unterschiedlicher Art
an, wie Ionenaustauscher, Silicagel,;Abluftf und deenfilter,
Apparateteile, allgemeine brennbare und nicht brennbare Abfille.
Nicht brennbare Abf&lle werden paketiert (Volumenreduktion ca.

4 - 8 /U8, R3/, brennbare Abfélle (deren Anteil auf ca. 50 bis
70 % geschidtzt wird /T1/) k3nnten einer Volumenreduktion durch
nasse /C5,R3/ oder trockene Verbrennung /L6, 22,516/ zugefiihrt
werden.

Ein Teil der festen Abfille ist mit Plutonium kontaminierter
a-Abfall, vor allem solcher aus dem Plutonium-Tailend. Eine Plu-
toniumrlickgewinnung aus den Verbrennungsriicksténden brennbarer
a=-Abf&lle erscheint interessant, da der Pu-Gehalt in den Riick-
stdnden relativ hoch, das Volumen verhdltnism&Big klein ist. Eine
Pu-Riickgewinnung, insbesondere aus der Asche bei trockener Ver-
brennung, ist ein noch nicht gel&stes chemisches Problem /S16/.

Der Ver%pst an Plutonium wird vom Autor ohne Pu-Riickgewinnung auf
0,3 bis 0,5 % vom Durchsatz geséhétzt und sollte bei Pu-Riickge-
winnung (in GroBanlagen) auf 0,1 % reduzierbar sein. Die Gesamt-
menge betonierter, fester a-Abfille wird auf ca. 100 bis 300 m3/Jahr
entsprechend 500 bis 1500 Fésser fir eine groBe Wiederaufarbei-
tungsanlage fiir LWR-Brennstoff geschitzt.
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4.2 Wiederaufarbeitung voﬁ Thorium~Uran-Brennelementen

Um. eine Vermischung von U-235 und U-233 wéitgehend'zu‘
vermeiden, sind fiir die Aufarbeitung von HTR-Brennstoff

zwei Teilprozesse vorgesehen. Beim Abbrennen des Graphits

] wiré auch die freiliegende Pyrokohlenstoffschicht der

U-233 und Th-Brutstoffpartikel abgebrannt;:nichﬁ.aber die
‘Siliciumcarbidschicht der U~235-Abbrandkerne. Die Abtrennung
‘erfolgt entweder mechanis¢h}vz.B.;durch Sieben, wie in

Fig. 4.2 angedeutet, oder auch durch selektives Aufldsen
‘*aer'freiqéleaten Brutstoffkerne, wobei die noch mit Sili-

‘f ciumcarbid beschichteten Abbrandkerne als unléslicher

VA;Ruckstand zuruckbleiben.

Der Brutstoff Th02 - 233’U02 muB’mitAdem sog. THOREX~-Reagenz
{einer Mischung von konzentrierter Salpetersdure, Fluor-
wasserstoffsiure und Aluminiumnitrat) geldst werden. Nach
der Klirung der L8sung geschieht in einem mehrstufigen Ex-
traktionsprozef mit Tributylphosphat als L8sungsmittel
eine Abtrennung der Spaltprodukte im ersten.Extraktionszyklus
durch gemeinsame Extraktion von Uran und Thorium (Kodekonta-
mination) /B6; K5/¢ Im'félgenden Extraktionszyklus erfolgt
die Trennung des Urans vom Thorium durch selektive Extrak-

tion des Urans.’

Die relativ kleinen Mengen Plutonium kdnnen entweder
.~ als Pu(IV) mit extrahiert und abgetrennt werden, 7
wobei sich das Plutonium zu ca. 90 % auf den Thorium-

strom und zu ca. 10 % auf den Uranstrom verteilt /W1/, oder
= durch Zusatz von Reduktionsmittel (zum Scrubstrom) im ersten
Extraktiénszyklus und Reduktion'zu Pu(III) zum hochaktiven
Spaltproduktabfall gelenkt werden /B6/.
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Fig. 4.2 Schematisches FlieBbild der Wiederaufarbeitung von HTR - Brennstoff




Die abgetrennten Abbrandkerne kdnnen nach dem Aufmahlen
der Siliciumcarbidhiillen und Abbrennen des verbliebenen
Pyrokohlenstoffs geldst werden. Nach dem Auftrennen des
unldslichen Ruckstands erfolgt eine Rﬁckgew1nnunq und’
Reinigung des U-235 durch einen senaraten TBP Extraktlons-

-prozeB, -

Das Wiedergewonnene U-235 kann‘ein_weiteres Mal im Reaktor
einéesetztv/SS/.und soll dabei auf wenige Brennelemente
~vkonéentriért'werden. Die rezyklierten, ebenfalls mit SiC
beschichteten U-235-Partikel sollen nach 8 Jahren Be-
strahlungszeit nicht wieder aufgearbeitet und deshalﬁ'iﬁﬁ
hach dem Abbrennen des Graphits als hochaktiver fester
Abfall abgetrennt werden.

Eine Zusammenstellung der verschiedenen radioaktiven
Abfille bei der Thorium-Brennstoffaufarbeitung erfolgte
in Tabelle 4.4, wobei das FlieBschemamodell von Fig. 4.2
zuérundegelegt wurde /B8/. .

Danach entstehen beim Feed-Breed-Konzept feste und fliissige - -

hochaktive Abfille

- in Form der abgebrannten, nicht wiederaufgearbeiteten
U~-235-Partikel und i

- in Form der flissigen hochaktiven Abfallkonzentrate aus

den beiden Extraktionsprozessen.

Tabelle 4;4 enthdlt auch eine erste Abschdtzung der mittel-
aktiven Abfille bei der Thorium~Brennstoffaufarbeitung /B8/.




Tabelle 4,4 Mengen und Zusammensetzung der radiocaktiven Abfdlle bei der Wiederaufarbeitung

von HTR-Brennstoff, U-233 Rezyklierung /B8/

Spaltprodukte und Actiniden nach eigenen Rechnungen

{Abbrand 95.000 MWd/t SM; 270 4 Kihlzeit)

KFK-2022 {(1975)

Feste Abfille [g/t SMJ

Fliissige Abfallkonzentrate /g/t SMJ

rezyklierte vereinigte vereinigte vereinigte| L3sungs-
U-235 Klér- Thorex+TBP Thorex+TBP | mittel-
Partikel Riicksténde - - Spaltprodukte| of~Abfalle wische
3785 1/¢ 95 1/% 95 1/t
Salzgehalt niedrig hoch hoch
Prozefchemikalien +
Korrosionsprodukte
Eisen R 1510
Nickel 110
Chron 260
Lithium 150
Bor 980
Aluminium 6360
Natrium o 5500 11720
9670 )
Salpetersdure 240 000
Ritrat 120000 2930 28820
Schwefelsiure 1060 23380
Fluorid 1850
Carbonat 1430
Phosphat 2260
Siliket 510
Spaltprodukte 3300 6000 72930 Spuren Spuren
Actiniden
Thorium 500 {0,5%) 4200 830 1800
Protectinium 20
Uran = 6400 Lo {(0,5%) 250 220 80
Neptunium 830 1480
" Plutonium 720 2 950 100 2
Americium 22 Spuren 2k Spuren Spuren
Curium 11 12 :
7983 5k2 6938 1150 1882
Hiillmeterial
Kohlenstoff 15000 2300
Siliciumearbid 18000 27300
Metallionen gesamt 11290 6540 895h0 6ThO 13600
Metalloxide 13380 7950 114000
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5. Relativer Toxizitdtsindex von radidaktivem Abfall

Eine Diskussion der Behandlung und Beseitigung radioaktiver
Abﬁalle'setzt eine genaue'Kenntnis der charakteristischen
Eiéénschaftén der radioaktiven Stoffe, dieArelative:Bedeutuﬁg
der einzelnen Bestandteile und die zeitliche Anderung der.
Eigenschaften durch radioaktiven Zerfall voraus.

Radioaktive Stbffe.wgfdén physikalisch durch die ‘Anzahl der
Zerfille pro Zeiteinheit (Curie), die Art und Energie der
Strahlung charakterisiert. Ahnlich»kﬁnnten auch die Eigen-'
schaften radicaktiver Abf#&lle durch die Aktivit&tskonzentra-
tion (in Curie prc Mengeneinheit) als Funkticn der Zeit be-.
ginnend mit dem Zeitpunkt der Entstehung der Abfille (in der
Regel eine chemische Abtrennung) beschrieben werden'. o

Die charakteristisché Radioaktivitdt der Isotope und dieubibF
chemisdhen Prozesse des Organismus, die fiir die betreffenden
Elemente oder ihrer Verbindungen relevant sind, bestimmen die
Radiotoxizitit dieser Stoffe. Wichtige Faktoren neben Art

und Energie der Strahlung sind die Aufnahmefdhigkeit unﬁ biolo-
gische Halbwertszeit im menschlichen Organismus, die Konzen-:
trierung und Ablagerung in kritischen Organen. Aufqrund des
biologischen Verhaltens und der maximal zul8ssigen Dosen fiir
kritische Orqéne hat die International Commission on Radiolo-
gical Protection (ICPR) Werte fiir die maximal zuldssige Konzen-
tration der Radionuklide in Trinkwasser (MPC_} und Atemluft
(MPCa) sowie die maximal zuldssige KOrperbelastung (MPBB) vor-
geschlagen /I2/. Hierauf basierend sind die maximal zuldssigen
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Konzentrationen in Wasser und Luft in der 1. Strahlenschutz-
verordnung fiir die BRD verbindlich festgelegt wordén (in einer
neuen Fassung der Strahlenschutzverordnung soll ahsﬁelle der
maximal zuldssigen Konzentrationen in Wasser und Luft die maxi-
mal zuléssige‘Akﬁivitétszufuhr aufgenommen werden) /S3/.

Flir die «£-emittierenden Actiniden im Waste, die hohe Radio-
toxizitdt und vielfach Halbwertszeiten iiber 103 J@hre be-
sitzen, kann ein Vergleich mit dem natiirlichen Zeffallsprodukt
Radium=-226, das als #«~Strahler mit 1620 Jahren Halbwertszeit
den niedrigsten MZK—Wert fiir Wasser aufweist, auf drei Ebenen

erfolgen:

- Die derzeit gliltigen MZKW~Werte fiir Transurane basieren auf
einem Vergleich mit der Radiotoxizitdt des Ra-226 /I2/. Ihnen
liegt die héchst zuléssige Dosis fiir Ra=-226 zugrunde, wobei
das Skelett als kritisches Organ betrachtet wird.

- Die Actiniden, die in einer schwerldslichen Matrix verfestig-
ter radiocaktiver Abfille enthalten sind, lassen sich mit
natiirlichen radioaktiven Stoffen wie Uran- oder Thorium-
minerale oder -erze vergleichen, deren Radiotoxizitdt in
der Hauptsache von der Toxizitlt des im Gleichgewicht befind-
lichen Radiums bestimmt wird.

- Schlieflich bedeutet in erster Ndherung das gesamte Feld -
eines Endlagers, bei dem die verfestigten hochaktiven Abfille
in Form von Abfallzylindern in rdumlich getrennten BohrlBchern
im Salzgestein stehen (vgl. Kapitel 6), daB der Waste in klei-
nen Einheiten {iber eine grofle Salzschicht verteilt ist. Hier
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erfolgte der Vergleich des Lagerfeldes.(Abfallzylinderkplus,
umgebendes Salz) mit einem gleichgroBen Uranerzlager von
geringem Urangehalt. Der Vergleich beruht wiederum darauf,
daB die Radiotoxizit&t des Actinideninventars des Waste / ‘
nach 103 Jahren mit der Radiotoxizitdt destuindinventars-
des Exzes verglichen wird. | |

5.1 Risikoanalyse und hazard index

Zur genaueren Ermittlung des Gefahrenpotentials langlebiger
Radionuklide nach Beseitigung und Endlagerung radioaktiver
Abf#ille sind detaillierte Risikoanalysen erforderlich, bei
denen die Mechanismen, die zu einer Freisetzung der radioak—'

- tiven Stoffe fiihren k&nnten, deren Wahrscheinlichkeit und die
Konsequenzenyeiner Freisetzung fiir den MenSChen zZu unteréuchen
wdren. Am Anfang einer solchen Risikoanalyse steht eine Be-
schreibung und Definition des Abfallbeseitiqungssystems und
die Charakterisierung des Nuklidinventars der radioaktiven:

Abfille.

Fiir einen vereinfachten und éllgemeineren Vergleich der Eigen-
schaften und der Radiotoxizitdt des Nuklidinventars wurden

in der Literaﬁur einige einfache Parameter vorgeschlagen und
verwendet. Sie gehen daveon aus, daB flir eine Rilickkehr wvon
radiocaktivem Material, das in geologisché Schichten des tiefen
Untergrundes eingelagert wurde, in den Biozyklus des Menschen
in erster Linie Wasser als Transportmedium ndtig ist. Daher
wurde von BELL und DILLON /B1/ als ingestion hazard fiir ein
Gemisch unterschiedlicher Radionuklide diejenige Menge Wasser
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definiert, die n&tig ist, eine gegebene Menge eines Radioiso-
tops auf die maximal zulissige Trinkwasserkonzentration

(MZKW) zu verdiinnen. Je mehr Wasser theoretisch bendtigt wlirde,
desto hSher wdre die Toxizitdt. Zur Bestimmung des "hazard
measure" /B1ka1/ oder des &dquivalenten "radiotoxic hazard
measure” /H13/ fiir ein Nuklidgemisch werden die filir die ein-

zelnen Nuklide erforderlichen Wassermengen aufsummiert:
Q
=) oot s (1)
i wyl : .

wobel HM das hazard measure fiir Ingestion

'Q, die Aktivitit des Nuklids i, und

MZKw,i die maximal zul8ssige Konzentration des Nuklids i
in Wasser bedeutet.

Als Beispiele seien die Werte fiir je 1 g natirliches Uran und
Thorium im Gleichgewicht mit seinen Tochtern /B1/ angefiihrt.

Aktivitit | hazard measure
«+8 [puCy [ pci) [
Uran (1 g) . 4,81 2,76 15,1
Thorium (1 g) 1,09 0,65 3,78

Ein demuhazard measure dhnlicher Parameter stellt der “hazard
index" /B11, Appendix III ref. C1/ dar, der sich nach CLAIBORNE/C4/
besser fiir einen in situ Vergleich mit Uran- und Thoriumerzen
eignet. Der hazard index HI (dimensionslose Gr&Re) ist definiert
als hazard measure pro Volumeneinheit des verfestigten Radio-
nuklidgemisches

HM

HI = Volumen (2)



Als Beispiele seien hier der hazard index von Pechblende
J/C4/,; dle hauptsédchlich das Mineral Uranlnlt (Dichte 8 bis
10 g- cm ) enthdlt,. und das Uranerz Carnotit /C4/ mit O 2 %
Uran (chhte 3 g cm ) angefiihrt.

hazardrindex
Pechblende, 70 % Uran , 10°

Carnotiterz, 0,2 % Uran 10

Der hazard index erlaubt einen gutenrrélatiVen Vérgleich dér

‘ TOxiziﬁat»unterschiedlicher Radionuklide'inf;adioaktiven~Ab-
fidllen, deren Zeitabhdngigkeit und in begrénztem MaBe auéh,

den positiven und negativen EinfluB verschiédener Vérfahreﬁ
der Abfallbehandlung, Zwischen—~ und Endlagerunq. Der hazard'.g
index stellt kein MaB fiir das RlSlkO im Sinne elner R151k0- ifv
analyse dar. Risiko ist definiert als das Produkt aus Wahr—
scheinlichkeit (erwartete Hauflgkeit einer Freisetzung) und
Konsequenzen (Grdfe der Freisetzung oder radlologlsche Bela-' 
stung des Menschen). Der hazard index flir radioaktive Abfallew
berucksichtlgt nicht die Wahrscheinlichkeit und die Erelgnls~
ablaufe einer mbglichen Frelsetzung der Radlonukllde, Unter-
schiede von l6slichen und unldslichen Verb;ndungen,;Mechanlsmeh
der Verteilung, Konzentrierung, Fixierung und Wanderuhg vbn
Radionukliden in der Umwelt, die Aufnahmefahlgkelt durch Orga—'
nismen, Konzentrierung in menschlichen Nahrunqsketten (crltlcal
pathways) etc.

Eine Beriicksichtigung solcher Faktoren kann nicht auf einfache
Weise durch Korrektur mit einem Wahrscheinlichkeitsfaktof,'
wie er von GERA und JAKOBS /G2, G6/ vorgeschlagen wurde, oder
durch Wichtung von ingestion hazard und inhalation hazard er-
folgen, da iiber die GrdBen, die in die Korrekturfaktoren‘/G6,M8/




eingehen wirden, zu wenig bekannt ist. Es ist vielmehr eine
detaillierte Risikoanalyse fiir das gesamte Abfallbeseitigungs—
system, den Standort und die Randbedingungen eines bestimmten
Endlagers erforderlich. Ansdtze hierzu wurden von den Battelle
Pacific Northwest Laboratories /S10, S15/ sowie von McGRATH
/M8/ ausgearbeitet.

5.2 Relativer Toxizitétsindex

Trotz der Bedenken und Einwinde gegen die Verwendung des
ingestion hazards oder hazard index muB nicht véllig~auf

eine einfache VergleichsgrdBe flir die Radiotoxizitit des
Nuklidinventars radioaktiver Abf&lle und deren Znderung durch
radioaktiven Zerfall verzichtet werden. '

Radioaktive Stoffe waren in Form von Uran- und Thoriumvor-
kommen in der Erdkruste und an der Erdoberflidche schon immer

- d.h. wihrend der gesamten Entwicklung des Lebens - vor-
handen. Die Radioaktiviti#t und die Radiotoxizitit von Uran-
erzen k&énnen daher als ein akzeptables Risiko angesehen werden.

Es wird folglich ein "relativer Toxizit&itsindex" vorgeschlagen,
der auf einem Vergleich mit natlirlichen radioaktivem- Material
n&mlich einem Uranerz mit niedrigem Urangehalt, beruht. Als
Bezugspunkt wurde ein Uranerz mit 2000 ppm (= 0,20 Gewichts-
prozent) Uran gewdhlt, wie es fiir natlirliche Vorkommen an der
Erdoberfldche, z.B. im Colorado Plateau, typisch ist.

Als relativer ToxizitH#tsindex RTI wird das Verhiltnis des
Wasservolumens definiert, das durch das Radionuklidinventar

einer gegebenen Menge verfestigten Wastes bis auf MZKW



k@ﬁtaminieft:werden-kann, zu dem Volumen Wasser, das durch
das Radionuklidihventar einer gleich groBen Menge Uraners
(mit 0,2 w/o U) bis MZK kontaminiert werden kann: '

prr = ——Yaste =

HMUI‘? anerz

{3y

Die Radiotoxizitlt des natlirlich vorkommenden Urans wird
hauptsfchlich durch die hohe Toxizitdt der Ra=226 Tochter
verursacht. Ein in situ Vergleich erscheint auch deshalb.
mbglich, weil die Radiotoxizitit der Actiniden im Waste

auf sehr lange Sicht (> 10' Jahre) ebenfalls tberwiegend
durch das Zerfallsprodukt Radium bestimmt wird. In dem Uran-
erzen ist daes Radium in praktisch unldslicher Form enthalten;
Shnliche Verhdltnisse liegen bei dey Endlagerung a@tini@émﬁ
haltiger Abfille in geologischen ?@fﬁéti@ﬁ@n vor, da hier
eine ?ixi@rﬁﬁg der AbfHlle in einer g@hW@g l@sli&h@n Mﬁtﬁl&
(Glas, K@f&mik G:4.) V@f@@@@héﬁ ist. ‘

Fiir die hochaktiven Abfille der Wiederaufarbeitung wird %i@@
Konzentration ven 25 GéWl@htgpf@Z@nt ﬁbfaiigxi@e im W@rﬁ%gtl%
gungsprodukt (z.B. Glas) angenemmen. Daraus @f@@b@ﬁ %i@h‘@gé
in Absehnitt 6.1 errechneten Mengen V@ffé@ti@ung@@f@a@kt PES
Tonne aufgearbeitetem Brennsteff (LWR 180 kg/t SM; SBR 220 ka/t
SM; HTR 475 keg/t M) ; die den E@fé@hﬁﬁﬁ@@ﬁ des relativen
Toxizititsindex zugrunde gelegt wurden. Der relative @@%ﬁ@gm
t&tsindex ist @ﬁabhangig ven @@f Wa%t@ﬁ@ﬁ@%a



Ehnlich dem in dieser Arbeit verwendeten relativen Toxizit#ts-
index definierten auch KUBO und ROSE,/K3/ eine VergleichsgrdBe
"relative toxicity", die jedoch auf einer Konzentration des
Uranerzes von 1,4 w/o 0308 (entsprechend 1,18 % U) beruht.

Bemerkenswerterweise verwendete auch CLAIBORNE in einer neuen
Arbeit /C4/ als VergleichsgréBe fiir hochaktive Abfdlle einen
Parameter mit direktem Bezug auf ein Uranerz. Als "hazard
criterion” P wird der hazard index von hochaktivem Abfall mit
dem hazard index von Pechblende mit hohem Urangehalt (70 w/o U)
verglichen und in Prozent fiir Zeiten beginnend bei 103 Jahren
nach der Wiederaufarbeitung angegeben:

100°*HI

P = o waste /'%_/ ’ (4)
Pechblende (70 % U)

5.3 Berechnuggsmethode'

Die relativen Toxizitdtsindices wurden mit dem Rechenprogramm
ORIGEN /B3/ fiir die hochaktiven Abfille von drei Reaktortypen
und mehreren Brennstoffvarianten (vgl. Kapitel 3) fir einen
Zeitraum bis.106’Jahre nach der Aufarbeitung gerechnet. Fir
die Brennstoffe des Uran-Plﬁtonium-Kreis1aufes wurde eine
Kiihlzeit von 150 Tagen vor der Wiederaufarbeitung zugrundege-
legt, im Thorium-Uran-Zyklus von 270 Tagen. Die weiteren An-
nahmen -zum Brenhstoffaufarbeitungskonzept waren die gleichen
wie in Abschnitt 3.4, |

Die vefwendeten maximal zuldssigen Konzentrationen in Wasser
waren die in der Bibliothek des Rechenprogrammes ORIGEN /B3/
enthaltenen Werte des US Radiation Concentration Guide (RCG)



(10 CFR 20), soweit sie dort aufgelistet sind. Die verwendeten
RCG-Werte stimmen wéiégéhend (ausgenommen Sr-90, J-129 und
Ra=-226) mit den'MZKw [yuCi/mL] der 1. Strahlenschutzverord-
nung /S3/ iberein: ' o

Nuklid RCG und ICRP 1.88Vv0

ORIGEN - /I2/ /83/
Sr-90 3-107/ " 4-1077 1:10" 7
J-129 6.1078 4-10~"7 2.-1077
Ra=226 3-1078 1.1078 1.1078

Fiir die im RCG nicht aufgelisteten Werte wurden im ORIGEN¥Pro-
gramm die von LaVERNE /appendix I in ref. C1/ berechneten Werte:
verwendet. Diese ergeben nach CLAIBORNE /C1/ gegeniiber den néch 
den Regeln des RCG fiir nicht aufgefiihrte Nuklide zu verwendenden
Werte weit realistischere Ergebnisse. Dies macht sich insbe-
sondere in der Neptuniumszerfallsreihe bemerkbar. ‘

HAMSTRA, der in einer Tabelle von den wichtigsten Nukliden der
Actinidenzeffallsreihen die MZK-Werte von RCG, ICRp, /I2/, ref. /B1/
ref. /C1/ u.a. vergleicht /H13/, weist (&hnlich CLAIBORNE /C1/}

auf die Notwendigkeit hin, daB fiir die Berechnungen zur End-
lagérung von radioaktiven Abfillen eine offizielle Liste von
Standérd—MZK—Werten so bald Wie m8glich erstellt werden sollte.

5.4 Relativer Toxizitatsindex von hochaktivem Abfall verschie-

dener Brennstoffvarianten

Die Ergebnisse der BRerechnungen des relativen Toxizitdtsindex
verschiedener Brennstoffe oder einzelner Komponenten wurden in
den Diagrammen Fig. 5.1 bis 5.13 dargestellt.




relativer ToxizitGtsindex

108: % ‘*5:'#'.,]:— + ;1‘3:::i + + ::".:i — :'r‘.‘:'ﬁl
RADIOAKTIVE ABFALLE
0’4 -
1
106::“ -
>~
.\
\‘ ‘\\
A t'/; A
10° LActiniden ™ -
i \\
N
AN
101. L \ 4
Hull-und
103 Etrukturmateriul 1
1 \ ' -~ Actiniden und »
\ Spaltprodukte chne 129) -
129,
N \ )
10 e E <
10 L
1 ettt bttt} E—— bttt tste] bbbt
10 10° 10° 10° Jahre  10° 10°

- 98 =~
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Fig.5.1 Relativer Toxizititsindex der hochaktiven Abfélle von LWR-Brennstoff
(U-235 Zyklus und Pu-Rezyklierung); Abbrand 34000 MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kihlzeit; Verluste 0.5% U und 05%Pu.
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Fig.5.2 Relativer Toxizitttsindex einzelner Spaltprodukte im radioaktiven Abfall von

LWR-Brennstoff; Abbrand 34000 MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kihlzeit.
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Der relative Toxizit&dtsindex des hochaktiven Abfalls der Wieder-
aufarbeitung (vgl. z.B. Fig., 5.1) f&llt in den ersten 400 Jahren
um mehrere Grdfenordnungen ab, danach erfolgt nur noch ein
duBerst langsamer Abfall ber Zeitr&ume von einigen Millionen
Jahren. Bis 400 Jahre wird der relative Toxizitdtsindex liber-
wiegend von den Spaltprodukten Strontium-90 und Cisium-137
bestimmt, danach von den langlebigen Transuréanen.

Betrachtet man nur die Spaltprodukte (siehe Fig. 5.2), so
lassen sich deutlich zwei Gruppen radioaktiver Isotope unter-.
scheiden: solche, wie Sr—-90, Cs-137 und Sm-151, die praktisch
nach 600 bis 700 Jahren zerfallen sind, und eine Gruppe lang-
lebiger Nuklide, wie J-129, Zr-93/Nb-93m, Tc-99 und Cs-135,
deren relativer Toxizitdtsindex Uber einige hunderttausend
Jahre fast unverdndert bleibt.

7 Jahren Halbwertszeit) wird nach der der-

Jod=129 (mit 1,6°10
zeitigen Verfahrensentwicklung bereits beim AuflSsen des Brenn-
stoffs abgetrennt oder spdtestens bei der Verfestigung des
fliissigen hochradiocaktiven Abfalls und Einschmelzen in Gl&ser
oder Keramik verfliichtigt. Wegen der Abtrennung durch Verfliich-
tigung wurde das Jod-129 in die Diagramme separat eingezeich-
net, zumal es - erst einmal abgetrennt - einer eigenen getrenn-
ten Endlagerung zugefiihrt werden muB. Bei einer Endlagerung

im Salzgestein wdre die Frage zu priifen, bis zu welchem Grade
die Toxizité8t des J-129 bei einem hypothetischen Auflbfsen des
Salzlagers durch Isotopenverdliinnung mit dem inaktiven Jod

des Salzlagers reduziert wirde.

Anders die Gruppe der Actiniden: die Kurve der Actiniden und
ihrer Folgeprodukte schneidet die Spaltproduktkurve nach ca.
400 Jahren und bleibt dann fiir den relativen Toxizitdtsindex
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dominierendQ Bei allen Brennstoffvarianten f&llt der relative
Toxizitétsindex der Actiniden zundchst langsam ab, um nach
iber 105 Jahren erneut auf ein Maximum anzusteigen. Dieses
Maximum beruht auf der Aktivitit von Radiumisotopen in den
Zerfallsreihen der Actiniden, insbeséndere Ra=-226.

Um aufzuzeigen, welche Actiniden mafigeblich zum relativen
Toxizitdtsindex nach mehr als 500 Jahren beitragen, wurde in
jewelils einem weiteren Diagramm zu jeder Brennstoffvariante
der Anteil der einzelnen Actinidenelemente und ihrer Folge-
produkte dargestellt.

Beim Uran-Plutonium-Zyklus wird der relative Toxizititsindex
bis einige ‘!O4 Jahre im wesentlichen durch Americium und Curium
{und deren Folgeprodukte) bestimmt (vgl. z.B. Fig. 5.3), bei
noch l&ngeren Zerfallszeiten gewinnt das langlebige Neptunium-
237 und seine Tﬁchternén Bedeutung. Der Anteil der ﬁbrigeﬁf
Actiniden (Es, Cf, Bk, Pa. Ac) ist vernachldssigbar klein.-

Beim Thorium-Uran-Zyklus wird langfristig der relative Toxizi-
tdtsindex durch das Plutonium und seine Folgeprcdukte dominiert.
Nur wenn neben dem Thorium und Uran auch das Plutonium wiéder-
gewonnen wird, wiirde der relative Toxizit&tsindex des hochak-
tiven Abfalls zwischen 103 und 104 Jahren durch Protactinium,
spdter durch Uran und Neptunium bzw. deren Folgeprodukte be-
stimmt. |

In Fig. 5.4 wurde der EinfluB einer Wiedergewinnung des Urans

und Plutoniums von 98,5 %; 99,0 %; 99,5% und 99,8 %, d.h.

‘einem Dekontaminationsfaktor von 50, 100, 200 und 500 eingetragen.,
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Fig.5.3 Relativer Toxizitdtsindex einzelner Actiniden im hochaktiven Abfall von

LWR-Brennstoff (U-235 Zyklus) Abbrand 34 000 MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kiihlzeit;
Vertuste 1% U und 1% Pu bzw 05% U und 0,5% Pu
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Fig.5.4 Relativer Toxizitdtsindex bei hochaktiven Abfdllen von LWR-Brennstoff

bei verschiedenen Uran-und Plutoniumverlusten. Abbrand 34000 MWd/t SM;

Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kihlzeit.
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Man kann leicht erkennen, daB8 bei Plutoniumverlusten kleiner
1 § eine weitere Erniedrigung dieser Verluste in den hoch-
aktiwven Abfall hurfunwesentlich zur Reduktion des lang-
fristigeh Toxizit&dtsindex von hochaktivem Abfall beitrdgt. .
Die Frage einer Reduktion des langfristigen Toxizitétsindex
durch Abtrennung der Actiniden wird in Kapitel 7 diskutiert.

Obwchl im Thoriumbrennstoffzyklus insgesamt weniger Trans-
urane produziert werden, ist der langfristige Toxizit&tsindex
sehr hoch. Die Ursache liegt in dem hohen Anteil der Uran-—-234
{dn + 2)~Zexrfallsreihe (Mutternuklid Pu-238), in der sich eine
relativ hohe Konzentration von Radium=-226 bildet.

Einen unmittelbaren Vergleich des relativen Toxizit&dtsindex
der hochaktiven Abfille der drei Reaktortypen LWR, SBR und

HTR erlaubt schlieB8lich Fig. 5.14. Dort sind auBer der Basis
des relativen Toxizitdtsindex, d.h. dem Uranerz mit 0,2 w/o U,
auch Pechblende eingetragen, sowie der in den USA vorgeschla-
gene Grenzwert fiir «-Waste von 10 /uCi/kg d-Aktivitdt (ent-
sprechend einem Uranerz mit 0,36 w/o U), oberhalb dessen radio-
aktive Abfdlle als o{~Abfédlle gesondert zu behandeln sind.
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Fig.5.5 Relativer Toxizititsindex einzelner Actiniden im hochaktiven Abfall von
T LWR-Brennstoff bei 1. Pu-Rezyklierung. Abbrand 34 600 MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kihlzeit; Verluste: 0.5%U und 05% Pu
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SRR-~Brennstoff mit LWR-Plutonium. Abbrand Core+Blanket 34 000 MWd/t SM,
Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kiihizeit;, :
Verluste:1%U und 1% Pu bzw. 0.5%U und 05%Pu.
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Fig. 5.8 Relativer Toxizitdtsindex der hochaktiven Abfalle von HTR -Brennstoff
- (93% U-235), Abbrand 95000 MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung nach 270 Tagen Kihizeit, :
Verluste: 1% Th und 1% U; 1% Pu oder 100% Pu im Abfall.
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Fig: 5.9 Beitrag einzelner Actiniden zum relativen Toxizitdtsindex der hochaktiven
Abfélle von HTR-Brennstoff (93 % U-235). Abbrand 95000 MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung nach 270 Tagen Kihlzeit;

Verluste: 1% Th und 1% U; 1% Pu oder 100% Pu im Abfall.
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6. Gegenwdrtig bevorzugte Waste-Management Konzepte

Die kiinftige kerntechnische Entwicklung in der BRD und

die zu erwartenden Abfallmengen und Aktivitdten erfordern
eine L&sung der Beseitigung der radioaktiven Abfallstoffe,
die auch langfristig eine Gefdhrdung der Umwelt desﬂMenSChen
mit hoher Sicherheitsgarantie ausschlieft, in groBem Umfang
anwendbar und wirtschaftlich tragbar ist.

Fir die folgenden tiberlegungen werden die Arten der Be—l'
seitigung radioaktiver Rlickstdnde in 3 Gruppen eingeteilt:

~ Eliminierung (ultimate disposal)
"= Endlagerung (long-term disposal) _
- (Zwischen-) Lagerung (interim storage, engineered storage) |

Unter Ellmlnlerung soll verstanden werden, da8 nach erfolg-il
reicher Durchfiihrung der Mafnahmen zur Beseltlgunq der
radioaktiven Abf#lle diese unter keinen Umstédnden mehr 1n
den Blozyklus zurlickkehren konnen. Dies kann nur durch

die BefOrderung in den Weltraum (belspielsweise aus dem
Sonnensystem hinaus) oder durch Kernumwandlung und Kern-
spaltung (siehe Kapltel 7) geschehen.

Endlagerung wird definiert als eine Abfallbeseitigung durch
lanofristlge Lagerung der radioaktiven Riickstinde in der
Erde bis zum praktisch vSlligen Zerfall der Radlonukllde.
Einlce Jahre nach der Einlagerungsperiode werden dabei die

. Abfdlle als nicht wieder herausholbar betrachtet. Lang-
fristig bedeutet hier eine lber geologisché Zeitrdume sich
ersteckende Abfallbeseitigung bis zum Zerfall auch der
langlebigen Nuklide und deren radioaktiven Zerfailsprodukté.
Eei diesem Konzept ist jedoch uﬁfér beSOndefs ungiinstigen
Umstédnden eine unkontrollierbare Rﬁckkehr radipaktiver Stoffe
in die Biosph&re nicht absolut auszuéchlieﬁen.‘Zu dieser
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Beseitigungsart gehdrt die Endlagerung in bestimmten
geologischen Schichten des tiefen Untergrunds, z.B. in

Salzlagerstdtten.

Zum Unterschied von der Endlagerung ist eine kontrollierte
Lagerung zu verstehen, bei der die Abfdlle jederzéit wie-
der herausholbar sind. Die Lagerung verlangt eine stédndige:
Beaufsichtigung. Hierzu geh&rt z.B. die Tanklagerung
flissiger radidaktiver Abfélle oder die Lagerung ver-
festigter Abfdlle in Bunkern,

6.1 Verfestigung hochaktiver Abfille

Radiocaktive Abfdlle werden in der BRD in verfestigtef Form
zur Endlagerung gebracht. Fiilr den Transport und den Zeit- |
raum bis zur endgliltigen Versiegelung des Endlagers kann
eine Freisetzung der Radionuklide durch die Verfestigungs-
produkte in Verbindung mit geeigneten Transport- und Lager—'
behdltern sichergeétellt werden,. Die Verfestigungsprodukte
sind auch lédngerfristig eine weitere Sicherheitsbarriere
gegen eine eventuelle Freisetzung., Sie mﬁssen daher hohe
Bestdndigkeit und Auslaugfesistenz besitzen, obwohl lahg-
fristig gesehen primd8r die Unversehrtheit und Abgeschlossen-
heit der Endlagerstdtte gewdhrleistet sein muB.

Fiir die hochaktiven Abfille werden an die QualitHt der
Verfestigungsprodukte besonders hohe Anforderungen gestellt:

- hohe Auslaugresistenz
= hohe LOsungsfdhigkeit fiir die Oxide aller Elemente
des hochaktiven Abfalls | '
- homogenes Produkt bei niedriger Herstellungstemperatur
- hohe mechanische Festigkeit
- gute Wirmeleitfihigkeit
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Als VerfestigungsprOdukt sind Gl&ser, Glaskeramiken, Glas-
perlen eingebettet in eine Metallmatrix u.a. in der Ent- |
~wicklung. Am meisten Erfahrung liegt iiber Gliser vor. o
Wegen ihrer gﬁten-Eigehschaften sind in der BRD - und |

'in anderen Lindern - Borosilikatgliser vorgesehen, jedoch
sind die Entwicklungsarbeiten noch nicht abgeschlossen’

und eine Entscheidung ist noch nicht gefallen /L3,S2/.

Borosilikatgliser besitzen ein LSsungsvermdgen von ca. 20
bis 25 % Oxide der Abfallstoffe, Phosphatglidser eine hdhere
Aufnahmef&higkeit von ca. 35 % Oxide bei gquter Auslaug-
resistenz. . A ' ‘
Nachteile der Gl&ser /L3/ sind ihre Neigung'bei héheren
Temperaturen, wie sie durch die Zerfalléwérme erzeugt wer--
den, zu.kriStailisieren: Phosphatgléser‘neigen bei iiber
" 400°C zur Kristallisation, wodurch sich die Auslaugbérkeit"“4
um ca. 3 GrdSenordnungen /B14/ erh&ht. Bei Borosilikat-
glésern, die érSt bei hBherer Temperatur kristallisieren

(500 bis 700°C); scheinen nur die nichtkristallinen Anteile
eine hbhere Auslaugbarkeitjzu besitzen, nicht jedoch die
kristallinen /E3/. Es besteht daher die Tendenz, die Gl&ser
unmittelbar naéh der Herstellung gezielt 2zur Kristallisation

zu bringen.

Durch Erh&éhung der Wérmeléitféhigkeit kénnte die Témperatur-
differenz zwischen dem Inneren der GlasblScke und dem ein-
schlieenden Salz vermindert werden, wodurch auch im Zentrum
der Glasbldcke Temperaturen unterhalb des Kristallisations-
intervalls mbglich wiirden. Gute Wirmeleitfihigkeit kann
durch eine Metallmatrix erhalten werden, in die das Glas in’
Form kleiner Perlen eingebettet ist /EZ/. Das Matrixmetall
muB allerdings gegen Natriumchlorid und Wasser korrosions-
bestindig sein, damit filir solche Blb6cke die gleiche hohe Aus-
laugbesténdigkeit resultiert, wie sie bei Glasblécken gefun-

den wurde.
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Ein Verfestigungsprodukt mit glinstigen Eigenschaften,
das ebenfalls von einer Metallmatrix durchsetzt ware,
entsteht bei der Verfestigung des hochaktiven Abfalls
nach dem - gleichfalls in der Entwicklung befindlichen -
Thermitverfahren /R1/.

Uber das Verhalten von Plutonium, Americium und Curium
im Glas ist noch wenig bekannt, und die Qualitdt der
derzeitigen Produkte 188t die Prage, ob die Actiniden
mit der Hauptmenge des hochaktiven Abfalls zusammen ver-
festigt oder vor der Verfestigung abgetrennt und anders
weiterbehandelt werden sollen, noch offen /L3/.

Die Aufnahmefdhicgkeit von Borosilikatglas ist mengenmdfig
bei ca. 25 % Oxide der Abfallstoffe oder thermisch bei

40 W/l Glas, wenn die Widrmeabfuhr durch Salzgestein ge-

m&B der im Abschnitt 6.3 angegebenen Geometrie der

Lagerung erfolgt, begrenzt. Filir die Verglasung (4 a nach

der Wiederaufarbeitung) errechnen sich auf der Basis

von Tabelle 3.2 und 4.1 bzw. 4.2 die Werte von Tabelle 6.1
pro Tonne LWR-Brennstoff (3,3 % U-235 Zyklus; 34000 MWd/t SM)
und HTR-Brennstoff (93 % U-235 Zyklus; 95000 MWd/t SM).

Bei 25 % Oxide im Glas und einer Dichte des Glases von

g =;2,8Vgecm"3 errechnen sich folgende Glasmengen’(Mittel-

o

werte);
Gewicht /kg/t sM/  Volumen /1/t SM/
-~ LWR Waste- 180 , 65
- LWR Waste mit Gd ; 250 90
- SBR Waste 225 ~ 80

HTR Waste 475 170



Tabelle 6.1: Zusammensetzung und Menge der_Abfallcxide,im
HLW von LWR- und HTR-Brennstoff

LWR HTR
lkg/t sM/ : [kg/t sy
nichtfliichtige Spaltprodukte 29,7 ' ‘ 82,3
Actiniden Th (18 8,5
u (0,5 %) 4,8 ° (1% 0,52
Npg— - . 0,50 | 1,76
Pu N (0,5 %) 0,05 (100 %) 1,28
Am, Cm 0,20 0,07
Korrosionsprodukte (Fe,Ni,Cr) 1,52 : 2,18
Metalle insgesamt ca. 36,8 96,6
umgerechnet in Oxide ca. 45,0 . 117,6
1ésliches Neutronengift Gd 16,0

gesamte Oxide ca. | 63,5
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Bei einer fliissigen ZwisChenlagerung von wehigér als

3 Jahren kommt die thermische Begrenzung von 40 W/1 zum
Tragen (Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff nach 150
Tagen Kiihlzeit).

Alter des Waste [Jahre/ 1 3- 5 10
Aktivitit /kCi/t SMJ 1700 710 465 325
Wirmeleistung /kw/t sM/ 8,3 3,2 1,9 1,2
Glasmenge /1/t SM/ 207 80  (48) (30)

Fiir diese Arbeit wird angenommen, daB die Zwischenlagerung
so lange sein wird, daB8 eine thermische Begrenzung nicht

zum Tragen kommt.

In Tabelle 6.2 wurden die Actinidenkonzentrationen /g pro kg
Verfestigungsprodukt/ in den verfestigten hochaktiven Ab-
fillen (HLW) (hier z.B. Glas mit 25 "/o Abfalloxiden; Dichte

3) von LWR- und HTR-Brennstoff verglichen. Die

2,8 g*cm-
Rechnungen beziehen sich auf den Zeitpunkt 5 Jahre nach der
Wiederaufarbeitung, wobei beim HTR das gesamte Pu in den

hochaktiven Abfall gehe.

Tabelle 6.2: Actinidenkonzentrationen in den verfestigten hoch-
aktiven Abfdllen (5 Jahre nach der Aufarbeitung)

LWR HTR
- /g/kg HLW/ /Ci/kg HIW/| [/g/kg HLW/  /Ci/kg HLW/

Th (1 %) 17,9 0,005
Pa 0,04 0,004
U (0,5 %) 26,7 1074 (18 1,10 0,011
Np 2,77 0,11 3,70 0,016
Pu (0,5 %) 0,28 3,0 (100 %) 2,67 42,5

Am 0,85 1,2 0,12 0,18

Cm 0,24 12,9 0,04 2,65
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Bei der Rezyklierung des Plutoniums &ndert sich der
Spaltproduktgehalt des hochaktiven Abfalls nur unbe- '
dgutend, der Gehalt an Transuranen, in erster Linie
Am und Cm,*wﬁrde stark ansteigen.

Ein deutlicher Uﬁterschied im Vergleich zum IWR besteht.
beim verfestigten hochaktiven Abfall des HTR durch den
um etwa 1 GrdBenordnung h8heren Gehalt an Plutonium

(ca. 65 % Pu-238, ca. 15 % Pu~-239) /S14/.

In- Fig. 6.1 ist die j&hrliche Produktion von verglastem .
hochaktiven Abfall flir die BRD (und Westeuropa) darge- . -
stellt. Fiir die Berechnung wurde der Bedarf an Wieder-
aufarbeitungskapazitdt von Fig. 2.7 zugrundegelégt,und
eine 4-jihrige fliissige Zwischenlagerung der hochaktiven
Abfallkonzentrate angenommen. Die im Endlager sich akku-
mulierenden Glasmengen sind in Fig. 6.2 eingetragen.

6.2 Endlagerung in Formationen des tiefen Untergrunds -

Radioaktive Spaltproduktabfédlle milssen ﬁbér Jahrhunderte,
solche die langlebige, a-strahlende Actiniden (z.B. Pu)
enthalten, liber Zeitr&ume von Millionen Jahren sicher ge-
lagert werden. Nach erfolgter endgﬁltiger~Einlagerung und
Versiegélung des Endlagers muBl garantiert sein, daB eine
Wéftﬁng oder Aufsicht nicht mehr nétig ist. Ein Uber-
wachungssystem lieBe‘sich weder iiber viele Jahrhunderte,
schon gar nicht iiber zehntausende bis Millionen Jahren

gew8hrleisten.

Von der Endlagerung muB8 daher gefordert werden, daB unter
allen vorhersehbaren Umstinden die Radionuklide nicht mehr
in die Biosphdre zuriickkehren k&nnen. Fiir die Endlagerung
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bieten sich insbesondere geologische Schichten des: tiefen-
Untergrunds an. Fiir die Sicherheit ist primir die Unver-
sehrtheit und Abgeschlossenheit der Endlagerstdtte ent-
scheidend. Daher folgt fir die Wahl der Formation und fiir
die Lagerbedingungen die Forderung, durch eine Risiko-
analyse auch langfristig in die Zukunft mit hoher Zuver-
ldssigkeit Aussagen ilber Ereignisketten, die zu einer
mbglichen Freisetzung von Radionukliden fﬁhren kéhnten,
machen zu kdnnen. Hierzu gehért nicht nur eine Bertick-
sichtigung mdglicher Unfédlle wdhrend der Einlagerung, son-
dern auch eine Analyse mdglicher Katastrophén wie Erdbeben,
Flutkatastrophen, Wassereinbruch in die unterirdischen
Lagerstdtten, Vulkanismus, Meteoriteneinschlag, Gebirgs-
verformungen etc. und Zerstdrungen durch Sabotage und
Krieg.

Bel der Lagerung in geologischen Formationen des tiefen
Untergrunds wére als Transportmedium fiir eine Riickkehr von
Radionukliden Wasser von besonderer Bedeutung. Die radio-
aktiven Abfdlle in einem Endlager dliirfen daher nicht mit
Wasser ih Beriihrung kommen, das wieder im Biozyklus ér—
scheinen k&nnte. Die Lagerstdtte muB trocken bleiben, bis
die radioaktiven Stoffe praktisch zerfallen sind.

Die gestellten Forderungen gelten am ehesten durch tief-
liegende Salzformationen erfiillt /K1,K2/. Eine Lagerung

im Salzgestein eigne sich prinzipiell fiir alle Aktivitdts-
klassen. Salzlagerstdtten haben folgende Vorteile:

- Allein die Existenz des Salzgesteins beweist, das
es mit Grundwasser fast keinen Kontakt hat, denn
sonst wdren die Salzformationen in den geologischen
Zeitrdumen seit ihrer Entstehung wieder aufgeldst
worden. Der Salzbergbau kennt v81llig trockene Berg-

werke.
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- Salzgestein verh&dlt sich unter ausreicheﬁdem’Gebirgs-
durck plastisch. Spalten und Kliifte verséhlieBen sich

daher wvon selbst.

- Steinsalz ist folglich vollkommen dicht' und undurch- 

léssig fir Flissigkeiten und Gase.

- Salz ist verglichen mit anderem Gestein ein relativ
guter Wirmeleiter, so &aB die durch radioaktiven Zer-
fall entstehende Wdrme in ausreichendem MaBe abge-
fiihrt werden kann. -

- Wié der Salzbergbau zeigt, k&nnen im Salzgéstein zu
relativ niedrigen Kosten groBe Hohlrdume hergestellt
werden, die ohne Abstlitzung liber ldngere Zeitrdume -

stehen bleiben.

- Ein‘Sicherheitsfaktor fiir den Zeitraum der Einlagerung
bis zum VerschlieBen der Lagerstitte liegt auch darin,
daB selbst fiir den Fall, daB bei einem Wassereinbruch
das Lager‘mit Wasser vollaufen sollte, die Laugé wegen
der Undurchlé&ssigkeit des Salzgesteins nicht nach auBen

entweichen kann.

~ Steinsalz sei in vielen Lindern in ausreichender Menge

vorhanden. . ‘
Wihrend die Endlagerung schwach- und mittelaktiver ver-
festigter Abf&lle in Salzformationen als eine geeignete
Ldsung angesehen wird, werden zur Lagerung von hochaktiven
Abfdllen im Salz Bedenken gedufert /K3/:
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- Die Anwesenheit von Salz garantiert fiir die geologische
Vergangenheit, daB kein Wasser anwesend war. Die Kehr-
seite ist, daB Salz wasserldslich ist und Wasser durch
eine Anderung der geologischen Struktur in der Zukunft

eindringen kdnnte.

= Eine groBe Unsicherheit besteht durch Einwirkungen des
Menschen. Es ist z.B. nicht auszuschlieBen, daf Wasser
durch Bohrldcher eindringt und. auch wieder,abflieﬁt, ob-
gleich im bisherigen Salzbergbau in einer Reihe von Bei-

spielen das Wasser in den ersoffenen Gruben stehen blieb.

Solche teilweise unbekannten Bohrl&cher waren einer der
Griinde, der in den USA zur Aufgabe der Lyons Mine in Kansas
als radioaktives Endlager fiihrte /K3/. In Jahrhunderten
oder Jahrtausenden wdre nicht auszuschliefen, daB die In-
formationen #iber ein Endlager hochaktiver Abfdlle verloren
gehen und neue Bohrungen (z.B. bei der Suche nach Rohstoffen)
niedergebracht wirden. Bei der Verwendung von Schichtsalz
fiir ein Endlager fiir hochaktive und a-Abfdlle (wie es in
den USA konzipiert wurde /B11/) scheinen solche Bedenken
nicht leicht von der Hand zu weisen zu sein, da bekannt
ist, daB unter den Salzschichten h8ufig Olvorkommen sind.

Anders diirften nach Meinung des Verfassers die Verhdltnisse
bei Salzdomen liegen, vor allem wenn die hochaktiven Abfdlle
tief genug (z.B. liber 1000 m tief) eingelagert werden. Der
ASSE-Sattel (vgl. Abschnitt 6.4) reicht beispielsweise von
ca. 300 m bis iliber 3000 m Tiefe (die untere Grenze ist

noch nicht genau bekannt). Flir den hypothetischen Einschlag
eines grofien Meteoriten einerseits und flir den Fall anderer-
seits, daB die Information ilber das Endlager verloren ginge,
wiirde sowohl fiir die Einwirkung des Menschen (Salzgewinnung,

Lagerkavernen) ein mdchtiges, schiitzendes Salzgebirge iber



~ 127 -

KFK- 2022 (1975)

- Erdoberflache
wasserfuhrende o \
Schichten
e e i 100~ }  Deckachi \\ ,
. eckgebirge
Tonschiefer : // \ N\
N 200 ; \ N
S LSS :
<, ,
400= \é‘}s ,
Qq&' S
oot £ % \ .
600 ' N\
™

Schichtsalz in Kansas,
USA

1000J
{Meter)

XN

Salzdom {ahnlich Asse -Sattel)

Fig.6.3 Skizze zum Vergleich zwischen Schichtsalz und

einem Salzdom fiir mogliche HLW- Endlagerstatten

{ nach HAMSTRA /H 15/).

AN
"' Endlager fur HLW




- 128 ~

dem radiocaktiven Material lagern, als auch in so groBe
Tiefen reichen, daR die Suche nach Rohstoffen unter einem

Salzdom uninteressant sein wiirde.

Die Verhdltnisse von Schichtsalz und Salzdom sollen in
Fig. 6.3, die auf HAMSTRA /H15/ zurilickceht, veranschau-

licht werden.

Fir die Einlagerung sei hier angenommen, daB8 eine Ver-
festigung der hochaktiven Rﬁcksténdé durch Einschmelzen
in Glask&rper erfolge. Nach einer aussichtsreichen Ver-
fahrenskonzeption sollen die fliissigen Abfdlle zur
Trockene'eingedampft, kalziniert und mit Hilfe von Zu-
sdtzen zu Borosilikatgldsern verschmolzen werden /G4/.
Fiir Handhabung und Transport wiirde die Glasmasse in
Edelstahlbehilter eingegossen und verschlossen.

Das Modell eines hochaktiven Endlagers in einem Salzstock
ist in Fig. 6.4 skizziert. Die hochaktiven Abfallzylinder
(Durchmesser ca. 20 cm, Linge ca. 80 bis 100 cm) miissen
wegen der Selbsterhitzung in einzelnen, rédumlich getrenn-
ten Bohrldchern gestapelt werden. Der obere Teil der Bohr-
18cher wird mit Beton und Salz verschlossen. Abstand und
Tiefe der Bohrldcher werden durch die maximal tolerier-
bare Temperatur des Salzes zwischen den Zyvlindern be-
stimmt, bei/der noch eine ausreichende Wirmeableitung er-
folgt; ohne daB die Oberflichen und Zentraltemperaturen

in den Glasbl&cken (Cder dhnlichen Materialien) zu hoch
werden. Bel Borosilikatgldsern wird mit Zentraltemperaturen
von 500 ~ 600°C und Cberfldchentemperaturen von 300 - 400°c
gerechnet /K2,K4/. Rechnungen zeigen, daf ein Abstand der
Bohrlécher von ca. 10 m erforderlich wird, wenn die Tiefe
etwa 50 m und die HO6he der gestapelten Zylinder ca. 40 m
betrdgt (Volumen pro Glassdule 1,25 m3).
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In einer Modellbetrachtung soll zundchst die spezifische
Beladung des Salzes mit den Radionukliden der hochaktiven
Abfdlle abgeschdtzt und dann mit einer gleichgrofen Menge
natiirlicher radioaktiver Stoffe, wie Uran- und Thorium-
vorkommen, verglichen werden /B1,H13,V2,K3/. Hierzu wer-
den folgehde Annahmen gemacht:

- Es erfolgt nur eine einmalige Einlagerung von hochaktiven
Glasblécken in einem bestimmten Feld des Salzstocks.

- In den belegten Feldern werden die Beéchickungsstrecken
wieder verflillt und verschlossen.

- Es wird nur die Salzmenge zwischen den Glass&ulen in

die Betrachtung einbezogen.

Auf das Modell eines hochaktiven Endlagers nach Fig. 6.4
angewandt, wlirden sich folgende Zahlen ergeben:

Abstand der Glassdulen 10 m
HOhe einer Glassdule ‘ 40 m
Volumen einer Glassdule , 1,25 m3
Menge des umgebenden Salzes {8 = 2,16 t/m3)
pro Glassiule 3460 m> = 7500 t
pro Tonne LWR-Brennstoff
bei 65 1 Glas/t SM 180 m° = 390 t
pei 90 1 Glas/t SM 250 m3 = 540 t
pro Tonne SBR-Brennstoff 220 m> = 480 t
pro Tonne HTR-Brennstoff 470 m3 = 1020 t

Bei dieser Betrachtung wird der verfestigte Waste in kleinen
Einheiten und in unldslicher Form iliber eine grofle Salzschicht
verteilt, die tief im Inneren des Salzdoms liegen wiirde.
Naheliegend ist deshalb ein Vergleich des relativen Toxizitdts-

index unter Einbeziehung des "verdiinnenden"” Salzes (z.B. bei
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LWR-Waste ca. 400 t) mit einer gleich groBen Menge (400 t)
Uranerz (mit 0,2 % Urangehalt). Fiir die hochaktiven Abfille
dieses Endlagers ergibt sich dann, dap die ToxizitétskurVen
(Fig. 6.5) bei

= LWR-Brennstoff v nach ca. 2. 000 Jahren
-~ LWR mit Plutoniumrezyklierung nach ca. 20 000 Jahren
- SBR - nach ca. 5 000 Jahren

unter die Toxizitdt des natiirlichen Uranerzes abféllt.'Beim
HTR ist dies nach ca. 1000 Jahren erreicht, dann erfolgt

(> 2000 Jahre) wieder ein Anstieqg. (Flir Vergleichszwecke ist
in Fig. 6.5 auch die Toxizitdtskurve von nicht aufgearbeitetem

LWR-Brennstoff angegeben).

Jber das Gesamtvolumen des Endlagers gesehen erfolgt lang-

fristig (>‘303 Jahre) also keine oder zumindest keine wesent-
liche Erhthung des Radiotoxizit&8tsniveaus einer geologischen
Schicht ilber das Niveau vergleichbarer Schichten hinaus, wie
sie anderswo - auch an der Erdoberfliche - bereits vorhanden
sind und die als akzeptables Risiko betrachtet werden kénnen

/H 13/.

Bei dem betrachteten Endlager-Modell beruht die Sicherheit
auf einer Konzentrationsbeschrdnkung, die im betrachteten
Fall durch die Wédrmeentwicklung der anfédnglich vorhandenen
Spaltprodukte erzwungen wurde. Es beinhaltet die Voraus-
setzung, daB die Randbedingung der Konzentrationsbeschr&nkung
im Salz auch bei verfestigten hochaktiven und sonstigen
Transuran—~Abf&llen eingehalten wird, bei denen bedingt durch
ldngere Zwischenlagerung {(z.B. Blocklager) oder durch
geringeren Spaltproduktgehalt zum Zeitpunkt der Einlagerung
die geringere Widrmeleistung eine dichtere Packung erlauben

wiirde.
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6.3 Verfahren in der BRD zur Endlagerung radioaktiver

Abfdlle in Salzformationen

Fiir die Beurteilung der Eighung von Verfahren zur Endlagerung
radiocaktiver Abfidlle in der Bundesrépublik Deutschland ist zu
berﬁckSichtigen, daB die BRD eiﬁe hohe Bev&lkerungsdichte,

ein relativ feuchtes Klima und einen hohen Grundwasserspiegel =
hat. Bei manchen Methoden, die in anderen Lindern zur ober- '
fléchennaheh»Lagerung angewandt werden, kann kaum,ausgeschlossen
werden, daB ein Teil der Radionuklide in den Biozyklus zurﬁck-‘ /
kehren kann. Eine Versenkung h&herer Aktivit&dten ins Meer
scheidet_ebenfalls aus /K2,A2/. Aus diésen Griinden soll hier
nur auf die Endlagerung radioaktiver Abfille in geologischen
Formationen h&chster Best&dndigkeit hingewiesen werden. Die
Entwicklung geeigneter Lagerverfahren bilden den Schwerpunkt
entsprechendér Arbeiten in der BRD (in Zusammenarbeit mit
anderen Lindern, die dhnliche kerntechnische Probleme be-~

arbeiten).

Inrder Bundesrepublik entschied man sich aus den im vorange-
ganqenen Abschnitt 6.2 dargelegten Griinden sehr frithzeitig
dazu, radioaktive Abfdlle in Salzgestein einzulagern. Das
‘stillgelegte Salzbergwerk ASSE bei Wolfenbiittel wurde zu
diesem Zweck hergerichtet und ist seit 1967 als Versuchsanlage
zur Endlagerunyg filir radicaktive Abfdlle in Betrieb /K2/.
Verfestigte schwachaktive Abfé&lle, die mit Bitumen oder Zement
meist in 200 1 Fissern eingebettet sind, werden routinéméﬁig

eingelagert /G5/.

fﬁr mittelaktive Abfdlle, die wegen der hdheren Strahlung an
der AuBenseite der Fidsser bei der Manipulation bereits einér
Abschirmung bedlirfen, ist zur Entwicklung der Einlagermethode
eine Versuchseinlagerung in eine Lagérkammer im Ber§werk im
Gange /K2/. Die Technik soll gegen Ende der 70er Jahre durch
eine Kavernenanlage vereinfacht werden, bei der die Abfall-
f&sser aus einer ocberirdischen, abgeschirmten Zelle durch ein
Bohrloch ohne Abschirmung direkt in die Lagerkaverne abge-
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senkt werden /D4/.

Wdhrend man fiir die Endlagerung von schwach- und mittel-
aktiven Abfdllen ein stillgelegtes Bergwerk verwenden kann,
scheint ein solches fiir eine Endlagerung von hochaktivem
Abfall groBSér kommerzieller Wiederaufarbeitungsanlagen nicht '
geeignet, da wegen der groBen Wérmeentwicklung iijeld

eines solchen hochaktiven Endlagers eine Gefdhrdung des
dariiberliegenden Grubengeb&udes nicht auszuschlieBen ist /K9/.
Fiir ein hochaktives Endlager miiBte daher eine eigene Schacht-
anlage aufgefahren werden. 2Zur Veranschaulichung wurde in

Fig. 6.4 eine Modellskizze eines solchen hoChaktiVen End-
lagers angegeben /K2/. J

Der j#hrliche AusstoB von verglastem hochaktivem Abfall

einer groBfen Wiederaufarbeitungsanlage fiir 1500 t LWR-Brenn-

stoff pro Jahr wilirde (nach 4- bis 5-j&hriger flﬁssiger
Zwischenlagerung) folgende Mengen ergeben (siehe auch Tabelle 6.3).

HLW HIW mit Gadolinium
/65 1/t sMm7 /90 1/t sM]

j&hrlicher AusstoB [h%] 98 135
Zahl der Glassé&ulen 78 108
(40 m H8he; 0,2 m' @)

Endlagerfliche [hz/a] 6800 9400

nach 20 Betriebsjahren 370 x 370 m 440 x 440 m
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Tabelle 6.3: Jahrllcher hochaktiver Wasteanfall einer

1500 jato Wlederaufarbe1tungsanlage (LWR—
Brennstoff, 34000 mMwd/t sM, /H6/ ohne und
mit Gadolinium als Neutronengift).

Fliissige Zwischenlagerung /Jahre/

1 3 5 10
Aktivitit /Mci/a] 2550 1070 700 490
thermische Leistung /MW/a/ 12.3 4.7 2.9 1.7
Abfallmenge o - ' _
Oxide ohne Gd [t/a/ - 67.5 67.5 67.5 67.5
Glas [/m37a] 308 118 98 98
Oxide mit Gd [t/a7 95.3 95.3  95.3 95.3
Glas [M3/a7 308 135 135 135

6.4 Endlagerung von hochaktiven Abfillen durch alternative

gonzegte

Eine systematische Untersuchung einer Reihe von alternativen

Waste Management Methoden zur Endlagerung im Salz wurden in

einem groBen Forschungsprogramm des Battelle Pacific Northwest
Laboratory, Hanford, USA, durchgefiihrt /S10/. Neben der Kern-
umwandlung und dem Transport in den Weltraum galt die Unter-.

suchung der
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Endlagerung in anderen geologischen Schichten (auBer Salz)
Endlagerung in sehr tiefen Bohrl&chern ohne Aufschmelzen
des umgebenden Gesteins '

Einbringen in tiefe Bohrl&cher und Aufschmelzen des um-
gebenden Gesteins |

Lagern-in bergmdnnisch ausgeh&hlten Kammern’und zwischen-
zeitlicher Luft- oder Wasserkithlung der Abfallbehdlter
Einbringen des flilissigen hochaktiven Abfélls<in bergménniéch
oderkdurch Kernexplosion gewonnene Hohlr&ume, Trocknung und
Inkorporation in das Gestein durch Aufschmelzen
Endlagerung im Eis der Antarktis. ’

Weiterhin wurde das Konzept einer Lagerung auf dem Meeres-

grund mit folgenden unterschiédlichen Eigenschaften unter-

sucht:

stabile Tiefseeb&den
Tiefseegrdben
Zonen, die unter den Festlandsockel wandern,

‘Zonen hoher Sedimentationsgeschwindigkeit.

Diese Methoden, ihre Sicherheitsaspekte und Risiken wurden
in einem Bericht von McGRATH /M8/ im Hinblick auf ihre
eventuelle Eignung fiir die Bundesrepublik untersucht. Da
diese Methoden flir die Beseitigung hochaktiver Abf&lle in
der BRD entweder ohnehin unrealistisch sind oder’keine Ver-
minderung langfristiger Risiken erkennen lassen, sollen sie

(ausgenommen die Transmutation, vgl. Kapitel 7) hier nicht

diskutiert werden.,
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’,7;°A1ternative'Koh?é@té‘zur Beseitigung hochaktiver Abfdlle

Die Abtrenﬁung'einzelner Wastebesﬁandteile wird erwogen, um"
dié Warmeentwiéklung oder die langfristige Toxizitat_deé
radioaktivén Rﬁckstandés, der zur Lagerung oder Endiagerung
gebpachﬁ‘werden,soll, zu reduzieren. Eine Abtrennung aus
Griinden derx Verminderung der Wirmeentwicklung, d.h. insbe- -
sondere der Spaltprodukte Strontium und Cdsium, kdnnte eine
wesen;liChe Verbesserung der'Langzeitbesféhdigkéit aer Ver-
festigunqsprodukte des restlichen Abfalls mit den dafin=ent-'
haltenen langlebigen Actiniden, zur Folge haben.

Andererseits stellen die Spaltproduktabfille ein Waste.Manégef
mentproblem flir 600 bis 700 Jahre, bis ihre speéifische'Radib*_
" toxizit#t auf eine mit natiirlichen radioaktiven Erzen ver- ..
gleichbare GrdBSe abgefallen ist, dar, wihrend die Actiniden.
und ihre Folgeprodukte ihre hohe Toxizitit iiber einen Zeitraum
‘ivon Millionen Jahren behalten. Die stark verschiedenen Eiqehé
‘schaften der Spaltprodukte und Actiniden fithren immer w1eder
‘zu der Frage, ob es nlcht vorteilhaft ist, die beiden Gruppen
chemisch zu trennen und fiir jede Gruppe eine eigene Strateqle

" zu entwickeln /H1,R2,K3/. '

Eine Abtrennunq der Actiniden aus dem radloaktlven Abfall wurde

- das Problem der langfristigen Laqerunq der Spaltproduktabfalle

reduzieren, da die kritische Lagerperiode von 600 bis 700 Jahren
eine Zeitspanne ist, fiir dle geologische und andere natiirliche
Anderungen deyx ausqewahlten Formationen des tiefen Untergrundes
let hoher Slcherhelt extrapollert werden k&nnen.

" Die abqetrennten Actiniden konnten entweder auf spezielle Weise,
die den chemischen und nuklearen Eigenschaften, den langen
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Halbwertszeiten und der geringen Wi&rmeentwicklung Rechnung trégt,
endgelagert oder durch andere Prozesse endgliltig eliminiert
werden. Aus dem Millionen-Jahr-Problem wird aber nur dann ein
700~Jahr-Problem /K3/, wenn eine Reduktion der sich anhiufenden
Actinidenmengen durch Elimination erfolgt. |

Eine solche Eliminierung langlebiger Radionuklide in Zeitab-

schnitten, die erheblich kilrzer als ihr radioaktiver Zerfall

sind, kann nur erfolgen k o ‘

= durch Kernumwandlung und -spaltung, d.h. Rickfiihrung in
Reaktoren oder '

- durch Befﬁrderung in den Weltraum.

Eine Reduktion der Anh&ufung von Actiniden im Endlager fir radio~-
aktive Abfdlle setzt eine chemische Abtrennung voraus, die zwei
Aspekte beinhaltet:

- einerseits die Abtrennung der Actiniden aus dem hochaktiven
Abfall \

- andererseits eine Minimierung der Actinidenmengen; insbesondere
der Plutoniumverluste ({(und Neptunium) in den groBen Volumina
mittel- und schwachaktiver Abfille der Wiederaufarbeitung und
Brennelementrefabrikation auf das technisch erreichbare Minimum.

7.1 Chemische Abtrennung der Actiniden aus den hochaktiwven Abf&dllen

Eine separate Behandlung der Actiniden, sei es durch Kernumwand-
iung (Abschnitt 7.2) oder Transport in den Weltraum (7.3), setzt
eine chemische Abtrennung der Transurane aus dém hochaktiven
Abfall voraus. Nach derzeitigen Konéeptionen der Brennstoffzyklen
werden 98 bis 99 % der Brut- und Spaltstoffe (U, Pu bzw. Th und U)
aus den abgebrannten Brennelementen wiedergewonnen und erneut
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eingesetzt, widhrend etwa 0,5 % der Brut—- und Spaltstoffverluste,
ca. 70 - 95 % des Neptuniums und das gesaﬁte Americium und
Curium (sowievdie‘Zerfallsprodukté) in den hochaktiven Abfall
der Wiederaufarbeitung gehen. J |

Der relative Toxizit4tsindex der Actiniden im hochaktivén Abfall
von aufgearbeitetem LWR-Brennstoff (vgl. Fig. 5.3) wird bis
ca. 3-10% Jahren deutlich vom Am und Cm und deren Folgeprodukte
bestimmt. Bei noch grbBeren Zerfallszeiten ﬁberwiegt‘Np4237 und
seine Folgeprodukte. Das bedeutet, daB in einem hochaktiven Ab~
fall der Brennstoffwiederaufarbeitunq, eine Reduzierung des '
langfristigen relativen Toxizit#tsindex nur erreichbar wire,
wenn zusitzlich Americium, Curium und Neptunium sowie Plutonium
und Uran aus dem Waste abgetrennt wiirden.

_ﬁIm'Tﬁorium°Urén°Brennstoffkreislauf liegen die’VerhéltniSSe
l'analoq. Hier ist zusatzlich das Protactinium-231 von Bedeutung°
Wichtiq fiir den relativen Toxizititsindex ist hier jedoch in
erster Lin1e,>ob das Plutonium bei der Wiederaufarbeitunq ab—
vgetrennt wird oder zum hochaktiven Abfall gelangt Eine Redu-
_zlerung des langfristigen Toxizit#tsindex wiirde hier bedeuten,
‘:daB zusatzlich Thorium, Protactinium, Uran, Neptunlum, Plutonium,
Americium und Curium abgetrennt werden. ‘
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Ein SOlCher‘der Wiederaufarbeitung nachgeschalteter ProzeB zur
Actinidenabtrennung aus dem hochaktiven Abfall erscheint nur
sinnvoli, wenn die Abtrennung zu einem Grad erfolgt, bei dem
der relative, Toxizité&tsindex des resultierenden hochaktiven
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Rlickstandes nach ca. 1000 Jahren

- einerseits in die gleiche Gré6Benordnung wie derjenige der
langlebigen Spaltprodukte Tc-99, Cs-13S und~Zr-93/Nb-93 dnd

- andererseits in den Bereich der natiirlich vorkommenden radio-
aktiven Materialien mit niedrigem Urangehalt f&llt.

Es muf an dieser Stelle betont wérden;'daﬁ flir die folgenden
Betrachtungen angenommen wird, daB8 99,9 % des Jods bei der -
Wiederaufarbeitung abgetrennt und als separatér ngABfall be=-
handelt wird (siehe Kapitel 4.1.2 sowie Fig. 5.1 ff.)

Um den relatlven Tox121tatsindex des Waste von LWR, SBR— oder
HTR-Brennstoff nach 1000 Jahren auf weniqer als 5 % des Toxi-
zitdtsindex von Pechblende zu reduzieren, wédren nach Rechnungeh
von CLAIBORNE /C4, B20/ (auf der Basis gleicher Volumina) die
in Tabelle 7.1 aufgefiihrte prozentuale Gesamtabtrennung der
Wiederaufarbeitung und der nachgeschalteten Wastefraktlonlerung

erforderlich

Die Knderunq des relativen Beitrags der einzelnen Actiniden mit
der Zerfallszeit lieBen zahlreiche Kombinationen zu, um auf einen
bestimmten Wért des gesamten Toxizitdtsindex zu kommen. Die
Berechnung der Abtrennfaktoren erfolgte daher in méglichst
weitgehender {Ubereinstimmung mit der Chemie der verwendeten
Prozesse und der potentiellen Abtrennprozesse. CLAIBORNE /C4/
ging davon aus, daB mit der gegenwdrtigen Technologie des
PUREX~-Prozesses ca. 99,9 % Uran sowie 95 bis 99 & Neptunium
nach Einfﬁhruhg einiger Modifikationen mdglich erscheinen. Ab-
trennfaktoren von Plutonium >99,5 % und die Abtrennung von Ame-
ricium und Cufium erfordert zusitzliche ProzeBzvklen, die erst
noch entwickelt werden miiBten. Fiir die Aufarbeitung von HTR-
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Brennstoff sei der THOREX-ProzeB gegenwirtig geeignet, 99,5 %
Thorium abzutrennen, aber zusdtzlich miiften noch Np, Pu,
-Am und Cm sowie auch Protactinium separiert werden.

Die Berechnung der Werte von Tabelle 7.1 erfolagte daher unter
der Annahme einer hohen Uranabtrennung, einer minimalen Nep-
tuniumabtrennung (95 %) und einer gleichen prozentualen Ab-
trennung von Americium und Curium, die beide sehr #hnliche
chemische Eigenschaften besitzen. Der Beitrag der restlichen
Actiniden im HLW-Rickstand wird in den Diagrammen Fig. 7.1 bis
7.4, die auf den Werten von Tabelle 7.1 basieren, aufgezeigt.

Tabelle 7.1: Erforderliche gesamte Actinidenabtrennung in

Prozent zur Reduzierung des hazard index von =
' b)

HLWa) nach 1000 Jahren auf 5 % wvon Pechblende
/C4,B20/. ' ‘
pwr-0S) DWR-Pu®) sarY) HTR®)
Th 99,5
Pa 85
U 99,9 99,9 99,9 99,99
Np 95 95 70 95
Pu 99,95 89,99 99,99 99,9
Am und Cm 99 99,9 29,9 95
Reduktion
des hazard| 110 400 240 270
index. ‘

a)

Basis:‘99,9 % Spaltprodukt-Jod abgetrennt

g;Pechblende mit 60 & Urangehalt
d)Abbrand 33000 MWd/t SM; HLW-Volumen 56 1
e)Abbrand 41200 MWd/t SM; HLW=-Volumen 84 1

Abbrand 94300 MWd/t SM; HLW-Volumen 168 1
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Die Werte stellen das Ziel eines alternativen Waste Managements
mit Wastefraktionierung dar. Um das Ziel zu erreichen, werden
Trennfaktoren bendtigt, die 10- bis 100-mal gr8Rer sind, als

sie mit den gegenwdrtigen Methoden der Actinidenabtrennung
erreichbar. sind. Die geforderte Abtrennung der Actiniden von
LWR-Brennstoff mit Plutoniumrezyklierung bedeutet anders be-
trachtet, daB ausgehend von 0,5 % Uran- und Plutoniumverlusten
des PUREX-Prozesses folgende zusdtzliche Abtrennfaktoren nétig
wdren: Uran >» 5, Neptunium 2» 20, Plutonium > 50, Americium » 1000
und Curium > 1000 /B20/. Um ein solches Ziel zu erreichen, miifte
ein integrales Aufarbeitungs- und Abtrennsystem entwickelt

werden:

-~ Die Wiederaufarbeitung der Brennelemente miiBte nach verbesser-
ten Methoden erfolgen, die zu niedrigeren Verlusten an Spalt-

und Brutmaterial fihren.

= Das Neptunium miifte bereits im PUREX-ProzeB abgetrennt werden.

= Ein Prozef zur Abtrennung von Americium und Curium aus dem

hochaktiven Abfall miiRte neu entwickelt werden.

- Es miiften Methoden gefunden werden, die anderen wifRrigen
a-Wastestrdme aus den Trenn- und Reinigungszvklen in den

Prozef rezvklieren zu kdnnen.,

Die Riickfiilhrung und Verminderung der a-kontaminierten Abfallstrdme
erscheint liberhaupt von fundamentaler Bedeutung und das auch

fliir das derzeitige Wastemanagementsyétem, das keine Abtrennung

der Actiniden aus dem hochaktiven Abfall einschlieBt. Die a-Ab-
fdlle sind wegen ihrer grofen Menge und des Gehalts an Pluto-

nium (oder weiterer Transurane) ein langfristiges Sicherheits-
problem fiir jedes Abfallbehandlungs- und Endlagersystem.
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Die in Tabelle 7.1 flir die Actinidenabtrennung geforderten Werte
bedeuten nach ref. /B21, Seite 4/, daB die GesamtVerlﬁste in allen
Abfédllen, seien sie hoch-, mittel- oder schwachaktiv, die aus
Tabellé 7.1 sich ergebenden Grenzwerte nicht ﬁberschreiten’
dﬁrfene Da die Werte fﬁr die verfestigten hochaktiven Riick-
stédnde im Vérgleich mit‘S % Pechblénde ermittelt wurden und eine
Konzentrationébegrénzunq im HLW darstellen, erscheint eine Uber-
tragung der Abtrénnfaktoren fiir HLW als Grenzwerte fiir die
Gesamtheit der Abfdlle nicht‘schlﬁssig. Fiir die transurankon—A
taminierten Abfé&lle aus der Wiederaufarbeitung oder der Refa-
brikation sind entsprechend eigene Kriterien, die ebenfalls '
auf einer Konzentrationsbeschrdnkung in den verfestigten Ab-
f4llen beéruhen, zu entwickeln. )

Es,isf sicherlich richtig, daB.einevActinidenabtrennung aus'den
hochaktiven Abféllen, soll sie sinﬁvoll sein, gleichZeitig eine
Begrenzuhg der Actinidenverluste in den anderen Abfallstrdmen

dér Wiederaufarbeitung und Wastefraktionierung bedingt. Dies

hat zur Konsequenz, daf died8y-und X-Abfille dieser_Prozesse
in.die entsprechenden ProzeBstufen rezykliert werden miiBten, wobei
weder das Volumen der hoéhaktiven Abfdlle noch das der Bjy-Abfille
ﬁbefmasig ansteigen und zus&tzliche Endlagerprobleme nach sich

ziehen darf.

Die Probleme dieses integrierten Aufarbeitungs- und Abtrennsystems
ersbheinen aus der Sicht des heutigen Stands der Technologie
der’Aqfarbeitung von Brennelementen oder von speziellen Bestrah-
lungselementen, wenn iiberhaupt, dann nur auf l&ngere Sicht l&sbar.



- 148 -

O e Ao o G TR S T T P GD €D T O T D I e STD £ D e GUD 40D CTR et G O N N3 0T G D Ta i G DS Sk S wm

In Studien der Battelle Northwest Laboratories von BARTLETT,
BRAY, BURGER, BURNS und RYAN /B18/, die einen lberblick iiber
die bishérigen chemischen Trennverfahren zur Isolierung von
Transuranen und eine kritische Untersuchung ihrer Anwendbar-
keit fiir die Fraktionierungkvon hochaktiven Abfillen geben

und des Oak Ridge National Laboratory von BOND, CLAIBORNE,
LEUZE et al. /B20, B21/ wird auf eine Reihe der enorm schwie-
rigen, noch ungeldsten Probleme der Actinidenabtrennung hinge-

wiesen:

~ Die bisherigen Prozesse, mit denen hohe Trennfaktoren erzielt
wurden, wurden und k&nnen in ihrer derzeitigen Form nicht
“auf eine Wastefraktionierﬁng angewendet werden. Die Selekti-
vitdt der in Betracht zu ziehenden Prozesse wurde noch nicht

demonstriert.

- Feststoffe, die in hochaktiven Abf&llen mit ca. 1 = 10 Ge-
wichtsprozent /B18/ enthalten sind, kdnnen fiir die Durchfiihr-
barkeit bestimmend werden, wenn sie Actiniden enthalten, die
extrahiert werden sollen. Neben ungélésten Riickstinden von
der Aufl8sung des Brennstoffs betrifft dies vor allem Kolloide
und Niederschlége, die durch chemische Veridnderungen der
Actinidé'und Spaltproduktl8sungen im Wiederaufarbeitungs- oder
Actinidenabtrennunqsprozeﬁ, insbesondere bei Rﬁckfﬁhrﬁng aller
Abfallstréme, entstehen. ;

- Bisher wurde eine weitergehende Abtrennung des Plutoniums
durch nicht extrahierbare Formen des Plutoniums begrenzt, die
im ProzeB m8glicherweise als Kolloide, Niederschl&ge oder
Kompiexe (z.B. mit Phosphationen) entstanden. Zus&tzliche
Extraktionsstufen niitzen nichts, wenn das Plutonium nicht
durch eine geeignete Behandlung in eine Ionenform lbergefiihrt
wird.
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- Einige‘Spaltprddukte'wie~Zirkon, Molybdsn, Zinn etc. bilden
Niederschlige durch Hydrolyse oder mit TBP-Radiolyseprodukten,
die leicht zu StSrungen des Betriebs der Anlagen AnlaR geben
und ‘zu Verlusten an Actiniden (durch Adsorption) fiihren kt}nnen°

- Ein im-technischen MagSstab durchfiihrbarer ProzeB zur Abtrennung
von Am/Cm von den Spaltprodukten steht nicht zur Verfiigung.
Bisherige Trennprozesse erfordern fiir den Am/CmfAbtrennSChritt
L&sungen geringer S&durestdrke, die leicht zu HYdrolyse und
Niederschlagsbildung filhren. Es miiBten erst Methoden zur
Herstellung geeigneter Feedl®sungen (Entfernen der leicht
hYdfoiniérenden Spaltprodukte Zr, Mo u.a.) entwickelt werden.

—'Die\Abtrennung des Neptuniums hiingt von der Entwicklung éiner

genauen Wertigkeitseinstellung ab.

- Alle «FWéstestréme aus den Trenn-— und’Reinigungszyklen,mﬁssen
rezykliert werden, ohne daB8 neue A-Abfallstrdme entste@énvgder
das Volumen der Spaltproduktabfille iiberméBig zunimmtg Beivder
Riickfithrung ist insbesondere die Zunahme von Verunréiniguhgén
und Radiolyseprodukten, die sich in bestimmten ProzeBschritten
stdrend auswirken, ein Problem. ' -
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Neptunium bildet in den Oxidationsstufen +6 und +4 mit TBP
extrahierbare Xomplexe /B9/, wéhrend4die Oxidafionsstufe +5
in der wiBrigen Phase bleibt. Np(IV) ist erst bei h8heren Sal-
'pétersaurekonzentrationen gut extrahierbar. Das bedeutet, daB
Neptunium im PUREX-Prozef im ersten Extraktionszyklus entweder
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- zusammen mit Uran und Plutonium extrahiert wird und in den
nachfeclgenden Reinigunaszyklen von diesen abgetrennt werden
mufB oder ’

- als Np(V) in den hochaktiven Abfallstrom flieBt und daraus
durch Ionenaustausch oder L&sungsmittelextraktion isoliert

werden muB.

Eine tbersicht iiber die ProzeBchemie des Neptuniums. flndet
sich bei G. KCCH /K12/ und R.D. BAYBARZ /B4/.

Nach dem Aufldsen des oxidischen Brennstoffs liegt Neptunium
iiberwiegend im 5-wertigen Zustand vor /B9/, was wahrscheinlich
durch die Anwesenheit gr&Berer Mengen Stickoxide bewirkt wird.
Eine Oxidation zu Np(VI) erfolgt entweder durch mehrstiindiges
Kochen mit HNO3 oder der Oxidation mit Vanadat (V) /K6/. Die
Koextraktion kann mit Ausbeuten liber 90 % (im HA-Extraktions-—
schritt,des 1. Zyklus) erfolgen.

Je nach Reduktionsbedingungen, Sdurekonzentration, FluBbe-
dingungen etc. in der anschlieBenden Uran-Plutonium-Trennung
wird der gr&Bere Teil des Neptuniums entweder iiberwiegend
den Uran- oder den Plutoniumstrom begleiten. Es kann jeweils
im 2. Uran- oder Plutoniumzyklus aus den wd&Brigen Raffinat-
strémen /K6/ abgetrennt werden.

Durch Einstellen der Oxidationsstufe +5, z.RB. durch Zugabe

von Nitrit in die vorletzte Stufe des ersten Extraktors /P1/,
wird das Neptunium in die wdBrige Phase liberfiihrt und flieBft

in den hochaktiven Raffinatstrom. In Savannah River wurde dieser
mit dem wédBrigen Raffinatstrom des zweiten Uranzyklus auf-
konzentriert, das Neptunium zu Np(IV) reduziert und durch

Anionenaustausch abgetrennt /P1/.

Ein Anionenaustauschverfahren erscheint filir die Neptunium-
abtrennung aus den hochaktiven Abfallkonzentraten hochabge-
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brannter Brennstoffe zweifelhaft. Dagegen dﬁrften nach einer
Optlmlerung der Neptunlumabtrennung durch Fxtraktlon Am
PUREX-Prozef eine ausreichend hohe Abtrennunq von uber 95 %

erreichbar sein.

7.1.4 ébEEEEEBEQ_YQE_@l‘%E}Q}EIL‘ZQEEI_LEIL\

Americium und Curium kdnnen nicht direkt im PUREX-Proze8 ab-
getrennt;werdeh, Sie verbleiben als 3-wertige Ionen in der
wdBrigen Phase des ersten Extraktionszyklus und gelangen,éo‘  .
praktiéch cquantitativ in den hochaktiven Abfallstrom. Eine
Abtrennung muf also aus dem Spaltproduktgemisch mit Hilfé
eigens daflir entwickelter Verfahren und Anlagen erfolgen.

Wegeﬁ dervgroBen:chemischen Ehnlichkeit mit den Seltenen

Erden erfolgt die Abtrennung im wesentlichen in drei Séhritten.

- gemeinsame Abtrennung von Americium/Curium mit den Selten-
Erd-Spaltprodukten von den librigen Spaltprodukten,

- Trennungvdes Americium/Curiums von den Seltenen Erden,

- eventuelle Trennung der Elemente Americium und Curium.

Eineﬁ‘ﬁberblick iber die Am/Cm-Abtrennuhg gab VAUGHEN'/V3/,

Dié‘ﬁeisten Trennverfahren wurden speziell zur Gewinnung'von
Americium und Curium durch eigene Bestfahlungspfoqramme ent-
wickelt /B4/. Sie setzen hiufig hohe AﬁsSalzkonzentratioﬁen
voraus, wie bei der Extraktion mit TBP /H8, W6/ oder alipha-
tischen Aminen oder Ammoniumsalzen /B10, M7, S12/ oder er-
folgen in korrosiven Medien, wie konzentrierten Chloridlosungen
beim "TRAMEX-ProzeB“ des Oak Ridge Natlonal Laboratory /L4

B10, B4/. ‘



- 152~

Fiir die technische Anwendung erscheinen letztlich nur solche
Prozesse geeignet, die kontinuierlich arbeiten, strahluﬁgsbe—
stindige Prozefchemikalien verwenden, keine Aussalzmittel und
korrosive Salze (wie Chlofid) bendtigen, die zu grofen Volumina
radioaktiver Abf&dlle fihren.

Von den bekannt gewordenen Prozessen fir die Trennung‘des
Americium und Curiums von den Lanthaniden-Spaltprodukten haben
nur zwei Verfahren, nimlich Verfahren der Kationenaustausch-
chromatographie und Verfahren, die auf dem Losungsmittelex—
traktlonsprczeBTALSPFAK beruhen, ein entsprechendes Entw1ck-

lungspotential.

Kationenaustauschprozeeée wurden in den USA erfolgreich im
MulthrammwMaBstab eingesetzt /K11/. Von Interesse sind besonders
die neueren Methoden der Hochdruckionenaustausch- Technolocle

fiir die Isolierung der Transplutoniumelemente /C3, L5, H12/.

Die Trehnunqen erfolgen an Kationenaustauschern sehr feiner
Fraktionen (Durchmesser 20 bis 50 /um), die sich in druckfesten
Edelstahltrennsaulen befinden. Die L&sungen werden mit hoher Ge-
schw1nd1gke;t (bis 25 ml-.cm z-mln )} durch die S&ulen gedruckt,
wobei sich Driicke bis 300 bar aufbauen. Die feinen Ionenaustausch-
partikel bewirken eine rasche Einstellung der Austauschgleichge-
wichte zwischen L&sung und Harz und sehr scharfe Trennungen. Auf
Grund der kurzen Kontaktzeiten werden die Harze weniger schnell
durch die hohe Strahlung zerstdrt. Der hohe Druck verhindert
auBerdem die Bildung von Gasblasen in der S&ulenfiillung, da das
radiolytisch durch die o-Strahlung gebildete Gasgs unter dem er-
h8hten Druck geldst bleibt.

Dieses Verfahren wurde im Rahmen des Projektes Actiniden im
Kernforschungszentrum Karlsruhe zur Abtrennung vbn Gramm=
mencgen Americium und Curium /G7/ und in Savannah River /H9,

H12/ zur Isolierung grdBerer Mengen Curium eingesetzt. Die
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Trennung erfolgte durch Verdrdngungschromatographie mit Zink
als Rﬁékhalteibn und Di&thylen—triaminpentaessigséure-'oder
Nitrilotriessigsfureldsungen als Elutionsmittel. Nachteile.

der IonenaustauSchverfahren sind:

- die Feedlbsungen diirfen nur geringe Konzentrationen anderer

Spaltprodukte oder Salze enthalten;
- die grofen Mengeh Zink miiBten rezykliert werden;'

- es, entstehen bedeutende Mengen Abfalle an kontaminlerten |

»Austauscherharzen und Komplexblldnern.

Das érbBte Entwicklungépotential diirfte der sogenannté‘TALSPEAk—
Prozef /W4 W5/ besitzen, der auf einer bevorzugten Extraktion
der geltenen Erden gegeniiber Amerlcium/Curlum durch saure Organo—
phosphorsaureverb1ndunqen (wie Di- (2 athylhexyl)phosphorsaure,
HDEHP) aus einer Milchsiure und Polyamlno-polyacetat Losung
beruht.

In einer Weiterentwicklung dieses Prozesses werden zunichst
Americium und Curium zusammen mit den Selten-Erd-Spaltprodukten -
mit HDEHP aus schwachsauren zitronen- oder weinsdurehaltigen -
Lésﬁngen von den iibrigen Spaltprodukten extrahiert /H11, B12/.
Anschliefend erfolgt eine selektive Rﬁckextraktion von Americium/
Curium in eine Mllchsaure/Diathylentrlamlnpentaacetatlosung

/K13, K6, W5/,

Bei der Karlsruher Version wvon KOCH, KOLARIK et al. /K7/ w1rd
dieser Prozef mit einer vorherqehenden Denitrierung der horh—
aktiven Abfallkonzentrate bis in “den schwachsauren Bereich
(Ausfsllung von Zirkon, Eisen etc.) kombiniert, dann kann der
Zusatz von Komplexbildner fiir die HDEHP-Extraktion unterbleiben.
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ttber die routinem#fig erzielbaren Trennfaktoren dieser Prozesse
liegen noch keine Erfahrungen vor. Ungel&ste Probleme sind

auch hier

- vorgeschaltete ProzeBschritte zur Préparation geeigneter

. Feedl8sungen,
- die Ldsungsmittelreinigung,

- der Anfall groBer Mengen mittel- und schwachaktiver Abfidlle
mit teilweise hohem Gehalt an organischen Komplexbildnern,
die bei der Verfestigung der Abfille zerstdrt werden miBten.

7.2 Beseiﬁigung‘langlebiger Radionuklide durcthernumwandlung

Langlebige Radionuklide aus radioaktiven‘Abféllen kﬁhnen durch
neutroneninduzierte'Kernumwandlung eliminiert werden, wobei

sie entweder

= durch Neutroneneinfang in stabile oder kurzlebige Isotope,

umgewandelt oder

B}

- durch Kernspaltung (schwere Elemente) in kurzlebige bzw.
langfristig weniger toxische Spaltproduktnuklide abgebrannt

werden.

Die Kriterien filir eine erfolgreiche Transmutation sind /S10/:

- die Gesamtbilanz der Energiegewinnung durch Kernspaltung
darf -nicht wesentlich verschlechtert werden;

- es muB mehr langfristig toxischer Waste beseitigt als neu

erzeugt werden;

- die spezifische Umwandlungsrate muB8 um ein*VielfaChes gr8Ber

sein als die natiirliche Zerfallsrate;
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- die gesamte Umwandlunqsrate des Prozesses muB so grof sein, -
daB ein bedeutender Teil des Inventars lanqleblqer Abfall-
nukllde umgewandelt und ellminlert wird.

Die Vorteile der Transmutationsprozesse sollen durch den relativen
Toxizitédtsindex dargestellt und verglichen werden.

Die Eliminierung von Spaltprodukten /S9/ mit mittleren und langen
Halbwertszeiten durch neutroneninduzierte Kernumwandlung nach
Riickfiihrung in ‘existierende oder pro;ektierte thermische wie

schnelle Leistungsreaktoren mit Neutronenflussen von 3- 1013 bis-

107> n.eém 2sec”! ist nicht mdglich /C1, $10, W3/, da die obigen’
Krlterlen des Wastelnventars und der Umwandlungsrate nlcht er-

fullt werden k&nnen.-

Demqegenuber wurde - wie in den folgenden Abschnitten darqe-?
stellt wird - durch Rechnungen /C1, 910/ prinzipiell nachqew1psan,
daB eine Eliminierung der Actiniden durch Rezyklierung in Kern-7
reaktoren méglich ist. Zur Beurteilung eines solchen Waste-
Management-Systems fehlt in Anbetracht des enormen technischen
Aufwandés; der langen Fntwicklungszeit und der hohen Kosten

- eine systemanalvtische Untersuchung des‘Gesamtsystems.der'
Bildung und Béseitigung der Actiniden und der Minimierung des
Wasteanfalls unter Elnbe21ehunq der verschiedenen Reaktortypen
und: ihrer Brennstoffkreisliufe in einer fortgeschrlttenen

Kernenerg1ew1rtschaft.

- die Entwicklung spezieller Kriterien fiir die gesamte Abfall-

bilanz und der spezifischen und integralen Umwandlungsraten;
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- eine Risikoanalyse, bei der einerseits das zus&dtzliche Risiko
der Rezyklierung wdhrend der Betriebsphase, andererseits ein
Risikovergleich der gesamten Abf3lle im Endlager mit und
ohne Actinidenabtrennung und Rezyklierung nach 1000 Jahren.

0 gun . D o o o T2 G o S o T o= O G G T W S5 e D D T G D D Cre T Gmp G DU Gep TKD e WID e W gy S G 25 cb

In einer umfangreichen Studie untersuchte CLAIBORNE /C1/ die
Maglichkeit eiher Reduzierung des relativen ToxizitétSindex

(bei CLAIBORNE "hazard measure") des Wastes flir den Fali der
fortlaufenden Rﬁdkfﬁhrung der Transurane im neuen Brennstoff
mit 3,3k%'angereichertem Uran eines Druckwasserreaktors gemdB
der Strategie 1 in Fig. 7.5, wobei Uran und Plutonium nicht
rezykliert'wﬁrden. Es wurde zugrunde gelegt, daﬁlnach der Gewin-
nung von Uran und Plutonium bei der Wiederaufarbeitung jeweils
zusdtzlich Neptunium, Americium, Curium, Berkelium und Cali-
fornium aus dem hochaktiven Abfall abgetrennt und in den Brenn-

stoff zuriickgefiihrt wiirden.

Es wurde gezeigt, daB8das Actinideninventar des hochaktiven Riick-
stands duréh die Actinidenrezyklierungvstark vermindert wiirde.
Das Inventar der meisten Actiniden erhdht sich nach wenigen
Zyklen auf einen Sd&ttigungswert, bei dem ebenso viele Transurane
gebildet wié'abgebrannt werden., Dieser Gleichgewichtszustand
wdre filir Np praktisch nach 3, fir Pu und Am nach 2, dagegen fiir
Cm (und damit auch fiir Bk und Cf) erst nach tiber 30 Zyklen als
Folge des Aufbaus hdherer Curiumisotope mit kleinen Einfang-

querschnitten erreicht.

Die Reduktion des langfristigen Toxizitdtsindex wurde fiir eine
Actinidenabtrennung von 99,5 % und 99,9 % untersucht /C1/ und
errechnet sich als direkt vom Grad der Abtrennung aller Actiniden

aus dem Waste abhdngig.
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KFK-2022(1975)

Strategie 1 /CH’ o

DWR . ' »Brenhele»rﬁ(—:fnte’ :
Wieder- 99.5% bzw. 99.9% Actinicen o] Brennstoff- |-
aufarbeitung ohne U und Py fabrikation | .
lZJ e cori Pu 3.3% angereichertes U
wischenlager . i
Strategie 2 /S10/ — Brennelemente
‘ ‘ 10% 90 %
- Wieder- Actiniden _ Brennstoff- - Brennstoff- | ..
~ aufarbeitung ohne U und Pu fabrikation fabrikation . -
lZJwis chenlageI:U neues angereichertes .U
Strategie 3 /S10/ Brennelemente
E—— DWR [T
N A
Wieder- Pu + Actiniden Brepnstoff- Brennstoff- ¢
‘aufarbeitung ~ ohne U fabrikation. . . fabrikation |-
U . Unat angeréichertes U
Zwischenlager
Strategie 4 /H 2, diese Arbeit/
Brennel t
Targetelemente 7 DWR 1= e
1
Target- ACT Target- Brennstoff- | 1 Brennstoff-
~ fabrikation ‘ aufarbeitung aufarbeitung " (py)- | fabrikation
] : ]
Actiniden i : é ; é g
- ohne Uund Pu i Pu U angereichertes U
k - —- '

Fig.7;5 Strategien der Actinidenrezyklierung in einen Druckwasser-

reaktor
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Als VergleichsmafBstab wurde der Reduktionsfaktor eingefiihrt,
der das Verhdltnis des Toxizitdtsindex des Standard-Waste
(nur 99,5 % (bzw. 99,9 %) des Urans und Plutoniums werden ab-
getrennt) zum Toxizitdtsindex des Waste bei einer Abtrehnung
aller Actiniden (U,va, Pu, Am, Cm, Bk, Cf) von 99,5 % (bzw.
99,9 %) ist. Die gefundenen Reduktionsfaktoren /C1/;sind in
Fig. 7.6 grafisch dargestellt und eine Auswahl in Tabelle 7.2
aufgelistet. |

Tabelle 7,2: Reduktionsfaktoren des Toxizitidtsindex bei fortge-

setzter Rezyklierung der Transurane nach Claiborne /C1/

Zerfallszeit /Jahre/

L 10°  10°  10* s5.10% 10° 108
Abtrennung der Actiniden
(U,Np,Pu,Am,Cm,Bk,Cf) je 99,5 %
| o. Rezyklierung 12 15 19 23 28 52
5. " 6,8 6,6 7,5 14 17 43
10. " 5,8 4,7 5,8 14 17 43
20. " 5,1 3,8 4,9 14 17 43
Abtrennung der Actiniden
(U,Np,Pu,Am,Cm,Bk,CEf) je 99,9 %
O. Rezvklierung 57 73 89 110 137 256
5. " 32 31 36 67 - 83 208
10. o 27 22 27 67 83 207

20, " - 18 22 66 82 206

Der jeweils h8chste Reduktionsfaktor fiir eine gegebéne Zerfalls-
zeit wiirde nach der Wiederaufarbeitung der Brennelemente dann
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S _ KFK-2022 (1975)
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0. Rezyklierung

100—_

7999 % Actinidenabtrennung

. 985 % Actinidenabtrennung

R
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0 102 , 10°  Jahre 104 10° 0

Fig.7.6 Reduktionsfaktoren des Toxizitétsindex bei fortgesetzter
Rezyklierung der Actiniden (auBler U und Pu) in einen
DWR nach 'CLAIBORNE/C1/.
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erhalten, wenn aufer 99,5 % (bzw. 99,9 %) Uran und Plutonium
durch zusdtzliche Actinidenabtrennung 99,5 % (bzw. 99,9 %)
aller Actiniden (0. Rezyklierung) abgetrennt wiirden. Die
Rezyklierung der Transurane in den Brennstoff erhdht den re-
lativen Toxizititsindex des hochaktiven Abfalls der nichsten
Brennelementwiederaufarbeitung und Actinidenabtrennung, da
zur neu gebildeten Menge noch die rezyklierte hinzu kommt,
Das System ndhert sich einem Gleichgewichtszustand, der in

. erster Nd&herung nach ca. 20 Zyklen, d.h. nach etwa 100 Jahren
erreicht widre (Zyklus mit 3 Jahren Bestrahlungszeit, 2 Jahren
Excore-Zeit).

Durch die Actinidenabtrennung und RezYklierung wilrde einer-
seits das Actinideninventar der hochaktiven Abfdlle stark ver-
mindert, andererseits widre jedoch ein weiteres Kriterium, nim-
lich die resultierenden Reduktionsfaktoren (des Toxizitits-
index); wie die Werte von Tabelle 7.2 zeigen, bei einer Ab-
trennung aller Actiniden von 99,5 % sowie auch von 99,9 % und
der Rezyklierung nach Strategie 1 (Fig. 7.5) noch recht gering.
Das bedeutet, daB der resultierende relative Toxizitidtsindex
in den Bereich der natiirlichen radioaktiven Minerale (mit Pech-
blende als oberster Grenze) fillt, jedoch noch weit von der
Zielsetzung des Abschnitt 7.1.1 (5 % der Pechblende) entfernt

ist.

Dieses Bild wiirde sich nach Ansicht des Autors noch merklich
verschlechtern, wenn bei der Strategie 1 auch das Plutonium in
den LWR:Brennstoff rezykliert wiirde, da bei Pu-Rezyklierung die

- mehrfache Americium- und Curiummenge gebildet wird (vgl. Fig. 3.3
und 3.5). Dies kommt auch in Rechnungen zu'Strategie 2 /Table
9C.8 in ref. S10/ zum Ausdruck.

Den Strategien 2 und 3 (Fig. 7.5), die in den Battelle Pacific
Northwest Laboratories /S10/ untersucht wurden, wurde zugrunde-
gelegt, daB die Brennelementherstellung mit den rezyklierten
Actiniden unter starker Abschirmung fernbedient erfolgen mu8,
und die damit verbundene Vervielfachung der Herstellungskosten
auf wenige Brennelemente beschridnkt werden k&nnen.

e
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Fir Strategie 2, bei der die Actiniden nur in 10 % der Brennstibe
rezYkliért wiirden,. ergaben die Rechnungen - durch SelbstabSchirmungs—
effekte bedingt - ein erhdhtes Actinideninventar. Daraus wiirde
folgen, daB beim Vergleich der gleichen Anzahl Zyklen der Strate-

gie 1 und 2 das ACtinideninventar bei Rezyklierung in weﬁige v
Brennstdbe weniger weit reduziert wiirde. ber Untérschied liegt
jedoch zum Teil in der gleichen Gréﬁenordnung wie die Abweichungen,
die zwischen Abbrandmesqunqen /M9/ und den mit ORIGEN /B3/ gerech-
neten Werten festgestellt /D6/ wurden, wobei die Rpchnunq ins~-
besondere zu hohe Curlumwerte aufweist.

Bel der Strategie 3 wilirden dielﬁbrigen Transurane zusammen mit

dem Plutonium in etwa ein Viertel der Brennelemente des DWR
rezykliert, Das Actinideninventar liegt wegen der Pu-Reyzklierung
um~ein.Vielfaches liber den Strategien 1 und 2 und der Gleichge-
'WiéhtSzuStand wiirde erst nach einer grdBeren Zykluszahl er- ‘
‘fé&éhﬁwwefdenv/s10/ Das hohe Inventar an Americium, Curium.

und Pu -238, das wegen der gemeinsamen Rezyklierung von Neptunlumfl
und Plutonlum entstehen wiirde, wiirde flir diese Brennelemente

eine eigene Wlederaufarbe1tungsanlage bedingen, da sie nicht

iber die PUREX-Anlage filir LWR-Brennelemente aufgearbeitet

werden kénnten.

7.2.2 Weiterbestrahlung von Transuranen in separaten Bestrahn

lungselnsatzen und elqener Aufarbeitung

Flir eine weitere Bestrahlung der aus dem hochaktiven Abfall

abgetrennten Actiniden gem#B Strategie 4 von Fig. 7.5 werden

folgende Ahnahmen gemacht (siehe Fig. 7.7):

- Die Actiniden werden in eigenen Bestrahlungseinsdtzen fir
LWR oder HTR konzentriert und in dem LWR oder HTR weiterbe-
strahlt, in denen sie produziert wurden /H1, R2, P4/, '

- Aus Griinden der relativ kleinen Mengen, der chemischen Eigen-
schaften sowie der Abschirmung der Neutronenstrahlung (ver-
ursacht durch die Spontanspaltung von Curium und Californium-
isotopen) erfolgt die Aufarbeitung und Refabrikation‘der
Actinidentargets in einer speziellen Anlage.



162

KFK-2022(1974)

BESTRAHLUNGSELEMENTE
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Target- abtrennung ——Brennelement -
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fabrikation Brennelement-
mittelaktive fabrikation
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Zwischenlager Zwischenlager
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Verfestigdng Verfestigung
Abfdlle

Fig.7.7 Rickfihrung von Actiniden in Kernredktoren; Brennstoff-u Targetkreisiufe
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- Die noch fehlende Technologie der Refabrikation der Actiniden
mifte fir die U—233-Rezyklierﬁﬁg in den HTR ohnehin entwickelt
werden und k&nnte in modifizierter Form unter‘BerﬁCksichtigung
der Erfahrung mit Bestrahlungseinsitzen, wie sie beisﬁiels—'
weise in der BRD im Projekt Actiniden /G7/ oder in den USA
entwickelt Wurdén, fiir die Actinidentargetierung anwendbar sein.

Einige Griinde fiir die separate Bestrahlung und Aufarbeitﬁng der

Actiniden lassen sich wie folgt zusammenfassen:

- Nach wiederholter Rezyklierung bauen sich Curium und Californium
auf, die ein Ansteigen der Neutronenstrahlung (durch Spontan-.
spaltung ﬁnd X,n-Reaktionen)  bewirken. Bei Mischung mit dem
Brennstoff /C1/ wﬁrden siéh flir die Wiederaufarbeitung kaum
zusdtzliche Probleme ergeben, jedoch miiBten die Brennelemente
fernbedient hergestellt werden. Es muB mit h&herer Abschirmung

als bei PlutoniumreZyklierung /B7/ gerechnet werden.

- Es dlirfte erheblich schwieriger Sein, die>geforderten_hohen
Trennfaktoren filir die Abtrennung4der Actiniden jeweils aus dem -
gesamten hochaktiven Abfallstrom der Kernbrennstoffwiederauf-
arbeitung zu erzielen, alsvfﬁr die deutlich kleinere Menge ink
einem speziellen Aufarbeitungsprozef fiir be?trahlte'Actiniden-

targets,

-~ Nach wenigen separaten PRezyklierungen der Actiniden wiirde ein
relativ kleiner Riickstand von Pu-242 und htheren Cm-Isotopen
entstehen, der durch getrennte Weiterbehandlung, insbesondere.
der Spaltung im schnellen Neutronenfluf (oder eventuell auch

SchuB in den Weltraum) beseitigt werden k&nnte.

Beim‘ReZYklieren der Transurane, d.h. weiterer Neutronenbestrahlung
wird der gr8Bere Teil iliber die spaltbaren Nuklide Pu-239, Pu-242,
Am=-242m, Cm-243, Cm=-245 und Cm-247 weggespalten, der kleinere

Teil wird in h&here Nuklide umgewandelt. Der Nuklidaufbau fiihrt
schlielich zu den langlebigen Isotcopen Pu-242, Pu-244, Cm-247

und Cm-248 mit Halbwertszeiten >3-1O5 Jahren und (von Cm~247 ab-
gesehen) niedrigen Neutronenwirkungsgquerschnitten. Es entsteht
letztlich ein Riickstand schwer umwandelbarer Nuklide /R2/, deren
Figenschaften in Tabelle 7.3‘aufgefﬁhrt sind.
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Tabelle 7.3 Eigenschaften langlebiger Plutbnium— und
~ Curiumisotope /C2, N1/

Nuklid Halbwertszeit , , Neutrdnenwirkungsquerschnitte

) Einfang Co Spaltung af'
égahre] [barns] /barns/
2425, 3,87 x 10° | 18,5 = <0,2
2445, 8,26 x 107 R o
246, 4820 1,3 0,17
247 1,56 x 107 | 60 90
2480 3,61 x 10° 4 0,34

Wie aus Fig. 7.6 und'Tabelle 7.2 hervorgeht, liegeh die Reduk-
tionsfaktoren des langfristigen Toxizitdtsindex nach dem4
ersten Abtrennen der Elemente Neptunium, Americium und Curium
aus dem hochaktiven Abfall (also vor der Rezyklierung) erheb~
lich héher als bei fortlaufender Rezvklierung liber den Brenn-
stoff. Die Menge des hochaktiven Abfalls aus der Brennelement-
aufarbeitung tibersteigt die Menge aus der Aufarbeitung der Be-
strahlungseinsitze um einen Faktor 102 bis 103. Hierin wird

ein Vorteil fiir eine Rickfllhrung der Transurane in separaten
Bestrahlungsstdben in LWR oder Spezialbrennelementen in HTR
gesehen, und es sollte m8glich sein, daB sich fiir die kleineren
Durchsdtze einer separaten Aufarbeitung der Bestrahlungseinsidtze

Trennprozesse mit hbheren Trennfaktoren entwickeln lassen.

Der wichtigste Vorteil bestiinde jedoch in der Mdglichkeit,

nach zwei bis drei Zyklen die weitere Bestrahlung einer Charge
im thermischen Neutronenfluf zu stoppen und den mengenmifig
stark reduzierten "Riickstand" durch Bestrahlung im schnellen
Neutronenflu8 von Brutreaktoren zu beseitigen /W7/. Im schnellen
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NeutronenfluBS sind die Wirkungsquerschnitte schwerer Nuklide
insgesamt kleiner, aber zugunsten def,Spaltungen veréchoben.'
Weitere Transurannuklide, die mit langsamen Neutrcnen nicht
spalten, beéitzen flir schnelle Neutronen einen merklichen
Spaltquerschnitt. Eine Spaltproduktvergiftung spielt im

schnellen -FluB8 keine Rolle. Eine genauere Berechnung dieses
Bestrahlungskonzeptes liegt noch nicht vor. Erschwerend fir :
solche Rechnungen ist, das fﬁridie schwereren Kerne nur unsichere

Daten vorliegen.

Generell ist hier anzumerken, déB die bisherigen Rechnungen

auf andere Reaktortypen, wie HTR und SBR, und deren verschie-

dene Brennstoffkonzepte ausgedehnt werden miiBten: ,

- Insbesondere erscheint eine detailliertere Untersuchung und Op-
timierung der Reaktorbestrahlung rezyklierter Actiniden in
thermischen und schnellen Reaktoren und eine kombinierte Be-

strahlung in diesen Reaktortypen erforderlich.

- 7.3 Der SchuB in den Weltraum

In einigen Arbeiten wurden die Moglichkeiten und Kosten unter-
sucht, radioaktive Abf&lle durch Transport in den Weltraum ,
fir immer 2zu beseitlgen /P3, P2, S10/. Vorl&dufige Ergebnlqse
dieser Studien zeigen, daB diese Methode wegen der hohen Kosten
(mindestens § 2000. -/ kg Waste /P3/) und steigenden R151ken bei
hdufigen Starts und eventuellem Wiedereintritt in die Atmosphare
h6chstens auf den Transport von abgetrennten Tfansuranen, die
nicht mehr als 0,1 % bis 1 % Spaltprodukte enthalten, in

Frage kéme.
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Zur besonders sicheren Verpackung der Transurane sollen die
Oxide durch mehrfache Beschichtung umschlossen, abgeschirmt
und in einer Graphit- oder Metallmatrix in sehr bestﬁndigen
Kapseln, die eine Freisetzung von Radionukliden bei Fehl-
starts mit Sicherheit verhindern, verpackt werden /P2/.

Flir eine Flugbahn, die aus dem SonhensyStem hinausfithrt,;
kdnnen pro Flug ca. 190 kg Transuran-Waste‘tran3por£iert
werden /P3/, das entspricht der Transuranmenge von 155 bis
270 t LWR-Brennstoff (Tabelle 4.1). Im Jahr 2000 werden (ge-
miB der mittleren und maximalen Schitzung) allein in der

BRD 2,8 bis 3,4 t Americium, Curium und Neptunium erwartet
(siehe Kapitel 3.5), fiir die 15 bis 18 Raketenstarts erfor-
derlich wiren. Da dies offensichtlich unrealistisch ist, bliebe
nur die eventuelle M8glichkeit ibrig, den im Abschnitt 7.2.2
erwdhknten, mengenmdfig kleinen Riickstand (hoherer Pu- und
Cm~Isotope) in den Weltraum zu befdrdern.

Auch fir einige wenige Raketenstarts bestiinden die unbeant-
worteten Fragen '

- internationaler Zustimmung und Vereinbarungen
Unsicherheit politischer Faktoren

der Sicherheit hiufiger Raketenstarts und eventueller
Fehlschlige '
der schwierigen Riickholbarkeit des Abfalls bei Fehlstart
ode:iwiédereintritt in die Atmosphidre.

§
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Anhang: 1 -

Eine Prognose der Entw1cklung der Kernkraftwerke in der

BRD und in Westeuropa

A.1 Prognosezeitraum

Die Unsichérheit einer Prognose nimmt notwendigerweise

‘mit zunehmender Linge des betrachteten Zeitraums rasch
‘zu.'Davjedoch'erst‘in den~90ef_Jahren mit einem merklichen
Einsatz der Hoéhtemperaturreaktoren und Schnellen Briiter

zu ieChnen ist, wurde der Vorherségezeitraﬁm bis zum Jahre
2010 gewahlt (Einige Rechnungen wurden bis zum Jahr 2020
ausgedehnt, um alle fiir das Jahr 2010 gewlinschten Angaben

zu erhalten).

Diéimaximale Prognose fiir den betrachteten Zeitraum (1970
bis 2010) zeigt einen Anstieg der EléktrizitétserzeugUng :
und der installierten elektrischen Leistung um mehr éls
den Faktor 10. Griinde, wie die resultierende hohe jéhriiéhé
Zubaurate oder der hohe Prokopfverbrauch lassen es nicht
sinnvoll erscheinen, den betrachteten Zeitraum weiter aus-
zudehnen. Andererseits sind die Faktoren, die zu einer
Reduzierung der jdhrlichen Zuwachsraten, d.h. zur S-Form
der Elektriéitétéerzeugungskurve, fihren werden, noch zu
wenlg bekannt. Deshalb soll die Bandbreite der hier aufge-
stellten Prognose auch nur den unteren Teil der S- formlgen

Energlekurve erfassen.

A.2 Wachstum des Primidrenergieverbrauchs

Dié'mittlére‘Wachstumsrate déé Primérenergieverbrauchs
zwischen 1950 und 1970 belief sich in der Europalschen
Gemeinschaft (der 6 Staaten) auf 5,3 % pro Jahr, 4,9 %
in der BRD und 3,5 % in den USA /M1/. In den USA gleicher-
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maBen wie in der BRD betr&gt der Anteil der elektrischen
Energie am Primdrenergieverbrauch gegenwdrtig ca. 25 %
/813,M1/. Die iUbrigen 75 % des Primérenergieverbrauchs
teilen sich auf andere Energietréger auf, die in Haushalt,'
Gewerbe, Industrie und Verkehr verbraucht werden. |

Die durchschnittliche Wachstumsrate der Elektrizititser-
zeuguhg war in der BRD zwischen 1960‘und,1970 7,9:%'pro
Jahr, woraus zu ersehen‘ist, daB der Anteil der,elektriSChen
Energie am Gesamténergieverbrauch weit liber seinen gegen-
wSrtigen\Wert von 25 % hinauswachsen wird. Der Grund liegt
in einem Substitutionseffekt der Elektrizitdt durch ihre
vielseitigen Einsatzmdglichkeiten und Umweltfreundlichkeit
gegeniliber anderen Priﬁérénergietrégern-~ ‘

Nach Voraussagen von MANpEL /M1/ £lir die BundeSrépublik

wird 1985 die elektrisché Energie ca. 39 % des Gesamtenergie-
bedarfs,ausmachen. Gegen Ende des Jahrhunderts diirfte sich
der Primérenergieverbzauch in der BRD mehr als vérdoppeln,
wobei der Anteil des Elektrizit3tsverbrauchs rund 50 % sein
wiirde /M1/. | | '

A.3 Wachstum des Verbrauchs elektrischer Energie

Die Bfuttoelektrizitétserzeugung belief sich 1970,ih der
BRD auf 242,6 TW_ h (8ffentliche Kraftwerke 167,2 TW_h,
indust;ielle Kraftwerke 75,4 Tweh), was gegen das voran-
gegangene Jahr einen Anstieg um 7,3 % darstellte. Die
durchschnittliche j&hrliche 2Anstiegsrate zWisdhen 1960
und 1970 war 7,9 %.

Um die Erzeugung an elektrischer Energie filir die n&chsten
50 Jahre abzuschédtzen, werden die beiden Bereiche, der
Sffentliche und der industrielle, getrennt betrachtet, weil
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das Wachstum in den genannten Sektoren nicht von denselben
Faktoren abhidngt, und folgende Annahmen gemacht:

- Flir die Abschitzung des oberen Grenzwerts:

- a) Konstante Wachstumsrate von 7,15 % pro Jahr auf dem
- 6ffentlichen Sektor von 1970 bis 2020. Das entspricht
einer Verdopplungszeit von 10 Jahren, wie sie etwa

‘gegenwédrtig vorliegt.

b) Konstante Wachstumsrate von 4,0 % im industriellen

Bereich im selben Zeitraum.

- Fiir die Abschitzung des unteren Grenzwerts:

a) Eine7linear abnehmende Wachstumsrate im &ffentlichen

Bereich von

197C bis 1980 7,15 % pro Jahr
1980 bis 1990 6,2 % " "
1990 bis 2000 5,1 & " "
2000 bis 2010 4,0 & " "
2010 bis 2020 3,0 & ° "

Hiermit soll der Anndherung an einen Sdttigungszustand

Rechnung getragen werden.

b} Gleichbleibendes Wachstum von 4 $ pro Jahr im indu-

striellen Bereich zwischen 1970 und 2020.
Die unter Berlicksichtigung dieser Annahmen berechneten
Werte fir die Elektrizitdtserzeugung wurden in Fig. 2.1

(Kapitel 2) grafisch dargestellt.

A.4 Installierte elektrische Leistung

Die installierte elektrische Leistung kann aus der Elektrizi-
tdtserzeugung mit Hilfe der zugehSrigen Lastfaktoren errechnet
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werden. Zur Abschitzung des Maximums wurde pessimistisch
angenommen, daf bis 2020 die Ausnutzung der Kraftwerks-
stationen nicht besser als im Jahre 1970 sein wird, in

dem der flir die BRD giiltige Lastfaktor von 0,545 errechnet:

243 TW_h/a i

5T GW, 8760 B/a _ °0r°%°

Flir die Minimalabschédtzung wird optimistisch angenommen,

da8 in der BRD im Jahr 2010 der durchschnittliche  Lastfaktor
bei 0,7 in der gleichen GrdBe wie der in einigen Lindern
(Israel, DDR) heute schon erreichte Wert (0,685) liegt.
Durch lineare Interpolation ergaben sich die am Ende jeder
Zehnjahresperiode gﬁltigen Lastfaktoren zu:

1970 0,545
1980 0,584
1990 0,622
2000 0,662
2010 0,700

Die in Fig. 2.2 {(Kapitel 2) dargestellten Werte fiir die
installierte Leistung (EngpaSleistung) beruhen auf diesen
Annahmen.

A.5 Installierte Kernkraftwerksleistung

Um das Eindringen der Kernenergie in die Eléktrizitatser~
zeugung abzuschdtzen, wurden repr&éentative Zahlen der
vorauséichtlichen Marktdurchdringung derx Kernenergie ﬁbe:—,
nommen, die mit denen von MANDEL /M1/ und SPINRAD /S4/ in
Einklang sind.
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Diese sind filir die maximale Abschitzung fir die BRD:

- 1980: Maximalschdtzung von FORATOM /F1/, d.h. ca. 35 $%
der Elektrizitdtserzeugung durch Kernenergie
(Lastfaktor 0,8); '

- : 2000;'85 % der erzeugten Elektrizitit sei nuklearen
' Ursprungs; » |
- ?QZO:»&S % der gesamten installierten elektrischen
' Leistung ("EngpaBleistung”) sei nuklear, d.h{
Kernkraftwerke tibernehmen einen Teil der Spitzen- 
last. ; o

Fiir die minimale Absch&tzung wurden folgende Annahmen = 7
zugrunde gelegt:

- 1980§'Niedriger FORATOM=-Schédtzwert minus 2 GWé:iv“’"

- ab 2000: Nur die Grundlast, die 65 % der Elektrizitdts-
- erzeugung ausmacht, wlirde durch Kernkraftwerke
mit einem Lastfaktor 0,8 gedeckt.

Zwischenwerte wurden durch einfache Interpolation ermittelt,
Die erhaltenen Werte fiir die installierte Kernkraftwerks¢
leistung sind in Fig. 2.2 (Kapitel 2) dargestellt und mit
der gesamten installierten‘elektrischen Leistung verglichen.

Es ist von Interesse, einen Vergleich der hier Vdrgelegten
Ergebnisse und anderer Voraussagen anzustellen. Dazu wurden
Skalenfaktorén gebildet, die das Verh#ltnis der Elektrizi-
tétserzeugunq in anderen Teilen der Welt zu der in der BRD |
darstellengrbiesé N&herung ist sicherlich sehr grob und
enthdlt die Annahme; daB die durchschnittlichen Wachstums-
raten und_Auslastungen der Kraftwerke in den betrachteten
Gebietepugleich sind. Der Vergleich wurde daher auf Linder
ahnlicher’Induétriﬁliéierung wie die der Bundesrepublik
beschrdnkt. Die Skalenfaktoren wurden durch Mittelung iliber
die Jahre 1968 bis 1970 flir folgende Gebiete gewonnen:



- 192 -

EWG (6) 2,4
EG (9) 3,5
Westeuropa 4,7
Uusa 7,0

Die Darstellung in Fig. 2.3 (Kapitel 2) macht die relative
Entwicklung in der BRD, Westeuropa und den USA_deutlich.
Zusdtzlich sind einige friher verSffentlichte Voraussagen
/S4,U2,U3,A1/ sowie eine néuere P:ognosé /B15/ unter Zu-
grundelegung der bereits installierten Kernkraftwerke und

von Zubaﬁprogrammen eingeschlossen.

A,.6 Anteil verschiedener Reaktortypen

Flir die Strategierechnung zur Ermittlung des Zubaus der
einzelnen Reaktortypen wurden folgende Annahmen gemacht:

- Bis 1980 nur LWR mit Plutoniumrezyklierung,

- ab 1980 HTR und weiter LWR mit Plutoniumrezyklierung
bis zur Einfilhrung des SBR,

- ab 1987 LWR, HTR und SBR (Oxid).

Die Zubaurate des HTR wurde von 10 % auf 25 % steigend an-
genommen /M1,B5,U1/ und zwar

- 1980 bis 1985 Anteil am Kernkraftwerkszuwachs 10 %
- 1985 bis 2000 " " w w 20 %
?~2000 bis 2020 " " " " 25 %

Der hieraus resultierende Anteil des HTR an derbgeSamten
installierten elektrischen Kernenergieleistung wurde vor-
gegeben, dem LWR f&llt der lUbrige Marktanteil zu.

Mit Beginn des Zubaus von Schnellen Briitern endet die Re-
zyklierung von Plutonium im ILWR. Der Briiterzubau erfolgt
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entsprechend der Menge in LWR und SBR erzeugten Plutoniums.
Um das Bild nicht unndtig zu kompllzieren wurde fiur die

hier gewahlte Strategie auf die Einfuhrung von karbidlschem |
Brennstoff fiir den Schnellen Briiter verzichtet.

Nach den aufgefiihrten Randbedingungen und zusﬁtzlicheﬁ'
reaktorphysikalischen Angaben fiir 1000 Mwe-Referenzreaktbren
(siehe Tabelle 3.1) wurde mit Hilfe eines Rechenprogramms
fiir Reaktorstrategie /J1/ der Anteil der Leichtwasserreak-
toren (je zur H&lfte Druck~ und Siedewasserreaktoren) und
der Schnellen Brutreaktoren berechnet und in Tabelle,2;1

und Fig. 2.4 (Kapitel 2) zusammengefast. |
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Anhang 2

Aufbau der Transdrane im Uran-Plutonium—-Brennstoffzvklus

In jedem Kernreaktor, dessen Brennstdbe neben dem Spalt-
stoff U~235 auch das mit thermischen Neutronen nicht
spaltbare U-238 enthalten, erfolgt durch das U~-238 ein
Einfang von Neutronén, wodurch auf dem Wege Uber kurz-
lebige Zwischennuklide Plutonium-239 gebildet wird:.

8 239

238 239 8~ 2
Un,v) ™70 53733 NP 33

(a~Strahler; 24400 a)

In erster N&herung gilt fiir den LWR, daB die bei der Spal-
tung entstehenden nutzbaren Neutronen zu etwa 60 % in Auf-
rechterhaltung dér Kettenreaktion weitere Spaltungen her-
vorrufen, zu etwa 40 % durch Einfang zum Aufbau hbéherer
Tranéuranisotope, wie in Fig. 3.2 dargestellt ist, fiihren /L2/.

Vom gebildeten spaltbaren Pu-239 wird wdhrend des Reaktor-
betriebs bis zur Entnahme der Brennelemente ebenfalls ein
Teil wieder gespalten und trdgt damit zur Energieerzeugung
bei, so daB gegen Ende des Abbrands ca. 30 % der Wirme-
energie aus Plutbnium erzeugt wird /H2/. Ein anderer Teil
des geblldeten Pu-239 fadngt wdhrend der langen Verweil-
zeit im Reaktor Neutronen ein, so daB sich ein Gemisch
hdherer Plutoniumisotope bis zur Massenzahl 242 aufbaut.

239 242

Pu(n,y) 24 %un,v) 4 putn,y) 24 2putn, ) #pu & *am

Das nicht abgebrannte Plutonium f&llt bei der Wiederauf-
arbeitung an und stellt einen wertvollen Kernbrennstoff
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dar. Bei hochabgebranntem LWR-Brennstoff liegt die Iso-
topenzusammensetzung des Plutoniums /H2, M9/ im Bereich
der in Tabelle A.2.1 angegébenen Werte. k

Tabelle A}2°1 Mittlere Isotopenzusammensetzung von LWR-

~ Plutonium .
, Ref. /HZ/ YANKEE-ROWE Rechnungen dieser Arbeit
Nuklid extrapoliert |gemessene Werte
auf ca. M9/, auf DWR (34000 MWd/t)
34000 MWd/t 34000 MWd/t 3,3 % Pu-Rezyklierung
(DWR und BWR) |interpoliert U-235 o
Pu-238 (0,4 ~ 1,38 | 1,5% 2% 2%
Pu=-239 48 - 57 59,4 58 49 - 51
Pu-240 24 - 33 20,9 24 24 = 25
Pu-241 12 - 15 13,9 ‘ 12 14
Pu-242 | 5 -9 4,3 4 9 - 11
spalt- ‘
bares Pu GQ -.70 73 70 62 - 64

Der Aufbau schwerer Isotope endet nicht beim Plutonium, sondern
fihrt, wie in Fig. 3.2 ersichtlich, weiter zu den Isotopen der
Elemente Americium und Curium, deren Menge in abgebrannten
Kernbrennstoffén vergleichsweise Tabelle 3.2 (Kapitel 3) ent-
nommen werden kann.

Auch beim U-235 fiihrt die Reaktion mit thermischen Neutronen
neben der Spaltung zu etwa 15 % Neutroneneinfang. Es ent-

steht U-236 und durch weiteren Neutroneneinfang (U=-237) mit
anschlieBendem Betazerfall das Transuran Neptunium—237s

2

235 23

Uln,y) 6U(nav)

37, B 237
Vg NP

(a-Strahler; 2,2:10%a)
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Np-237 wird andererseits auch aus U-238 mit schnellen
Neutronen durch (n,2n)-Reaktion gebildet:

u(n,2n) 237y g%?zﬂNp

238
In thermischen Reaktoren mit angereichertem Uran (> 1 %
U-235) und hohen Abbridnden erfolgt die Produktion von:
Np-237 ﬁberwiegend durch Neutroneneinfang /B4,V1/.

Da'dér'Einfangquerschnitt des U-236 im Bereich epithermischer
Neutronen durch Resonanzen ansteigt, liegt die Produktion von-
Neptunium=237 in Reaktoren mit "h&rterem" Neutronenspektrum
hdher (z.B. Druckwasserreaktoren gegeniiber Siedewasserreak-
toren). Zusdtzlich steigt die Neptuniumerzeugung beim Re-
zyklieren von U-236 in wiederaufgearbeitetem Uran./D1/, da.
nur etwa 40 % des U=-236 bei der Urananreicherung abgetrennt
werden /A4/.

In dhnlicher Weise steigt mit Zunahme der mittleren (ther-
mischen) Neutronenenergie der Einfangquerschnitt von Pu-239,
Pu-240, Pu-242 sowie von Am-241 und Am-243 und folglich die
Bildung der schweren Nuklide an.
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Anhang 3

Notizen zum Thorium-Uran-Brennstoffzyklus mit coated-

particle-Brennstoff

Wegen éeinér,kernphysikalischen Eigenschaften, die in
Tabelle A.3.1 zusammengestellt sind /H4/, eignet sich
Uran-233 besonders vorteilhaft als»Spaltstofflfﬁr
thermisché Reaktoren. Das Verhdltnis « von Einfang- M
querschnitt zu Spaltquerschnitt ist sehr klein (a = 0.089).
Die pro absorbiertem Neutron freigesetzte effektive Neu-
tronenzahl liegt im gesamten thermischen Bereich bei 2,2
'bis 2,3 und damit hoher als bei U-235 und Plutonium /137,
Rechnet man die unvermeidlichen Neutronenverluste durch
Abécrption (z.B. im Stxukturmaterlal etc.) und Leckagen
~aus dem Reaktorkern ab .dann erglbt sich ein Konver31ons- a
faktor von ca. 0,8 bis 0,9, d h. ein Reaktorkern mit U-233
als Spaltstoff’kann im Berelch thermischer Neutronen iiber
80 % des spaltbaren Materials, das er verbraucht, wieder
aus Thorium erbriiten. Die fehlende Menge muB durch U°233
aus anderen Reaktoren, z.B. Schnellen Briitern mlt Thorium-
blanket (vgl Kapwtel 3.3.4) oder durch U-235 erganzt wern-

den.

Uran-233 kann nach folgender Reaktionsgleichung gewonnéﬁf{

werden:

232, 233 B 233 233
Th(an) 7‘1 W Pa m U
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Tabelle A.3.1 Kernphysikalische Konstanten einiger spalt-
barer Nuklide fiir 0.025 eV Neutronen /H4/

233 235, 239, 241,
oc 531 580 742 1007
o ’ 47 98 271 368
a ’ 0.089 0.169 0.366 0.365
n 2.284 2,072 2.109  2.149
Ve ' . 2.487  2.423 2,880 2.934

¢ Verhiltnis von Einfangquerschnitt o _ zu Spaltquerschnitt of

n pro absorbiertem Neutron effektiv freigesetzte Neutronenzahl

E;mittlere pro Spaltung freigesetzte Neutronenzahl

In dieser Kernreaktionsgleichung’dér Th-232/U-233-Brut-
reaktion spielt das Zwischenprodukt Protaktinium-233 eine
wichtige Rolle /S5/. Es besitzt mit 27 Tagén Halbwertszeit
eine mehr als zehnmal so lange Halbwertszeit als das Np-239
in der U~-238/Pu-239 Reaktionskette. Dies hat folgende Kon-
sequenzen: ) o

- wihrend der Bestrahlung der Brennelemente im Reaktor baut
sich eine hohe Pa-233 Konzentration (0,2 bis 2 %) in der
Thoriummatrix auf. Pa=-233 fingt selbst Neutronen ein,

233 234 B” 234

““Pa{n,v) Pa m U

(a-Strahler; 2,47-10° a)
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die in der Gesamtneutronenbilanz»verloren gehen. Bei An-
-wesenheit von 1 % Pa=233 im Brutstoff gehen durch diese -
Absorption ca. 10 % der Neutronen verloren, wodurch der -

Konversionsfaktor um etwa 0.1 erqiedrigt wird /S5/.

= Die léhgere Halbwertszeit des Pa-233 bedingt nach derx
Entnahme der Brennelemente aus dem Reaktor eine l&ngere
Lagerzeit bis zur chemischen Wiederaufarbeitung (270 d
bis 1. a), damit alles Pa-233 in Uran-233 zerfallen kann.

- Beschreibung des Brennstoffzyklus

Im Uran-Plutonium~ und im Thoriuvaran-BrennstoffkreiSiauf7 
sind ‘die prinzipiellen Verfahrensstufen, wie sie in Fig. 3.1
(Kapitel 3) dargestellt sind, weitgehend analog. Im folgen-
den,éollgauf einige Besonderheiten des ThOfium—Urah—zyklﬁg*

- hingewiesen werden.
Brennstoffkonzepte der HTR

Die Entwicklungsarbeiten im Thoriumbrennstoffzyklus kon=
zentrieren sich liberwiegend auf die Verwendung von i

- Uran-235 und Thorium. in einem nicht geschlossenen Brenn-
stoffzyklus' und ' , o ’

= der Rezyklierung des erbriiteten U-233 unter Ausgleich
des fehlenden Spaltstoffs mit U-235 in einem geschlossenen
Brennstoffkreislauf, " '

Beim gegenwédrtigen Entwicklungsstand der Hochtemperatur-
reaktoren und des Thorium-Uran-Brennstoffzyklus kann im
technischen MaB8stab noch nicht von einem geschlossenen Brenn-
stoffkreislauf gesprochen werden. Wesentliche Komponenten,
wie ein geeignetes Wiederaufarbeitungsverfahren und die Re-
fabrikatiohg‘befinden sich noch in der Entwicklung /H3,M4/.
Deshalb wird der offene U-235/Th-Zyklus den Referenzfall bis
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zur 2, Ha3lfte der 80-er Jahre darstellen, Bis dahin sollte
durch die installierte HTR Kapazitédt eine Wiederaufarbeitung
auch wirtschaftlich interessant werden /HS, T2/.

Brennelemente

Die Brennelemente der gasgekuhlten Hochtemperaturreaktoren
bestehen aus Brennstofftellchen, die in eine Graphitmatrix
eingebettet sind. Die Brennstoffteilchen sind 0,2 bis 0,8 mm
dicke Kiigelchen aus Uran~ und Thoriumoxid (oder -carbid),
die zur ersten, sehr effektiven Rickhaltung von Spaltprodukten
mit Schichten aus pyrolytisch abgeschiedenem Kohlenstoff ‘
(bzw. Siliziumcarbid) umhiillt sind (coated particles):/G1/.
Der Breﬁnstoff besteht entweder;aus4Miséhkristallpartikeln
beider Elemente oder nebeﬁeinagder aus Uran—Breﬁnstoffparf
tikeln einerseits und Thofium—Brutstoffpartikelnianderer—,
seits (Abbrand-Brutsystem; feed-breed system).

Mischkristallpartikel sowie Thoriumbrutstoffteilchen werden
mit einer porosen und dariiber mit einer sehr dichten (iso-
tropen) Pyrokohlenstoffschlcht versehen. Die U- 235 Abbrand-
partikel im feed-breed-System erreichen wihrend des Reaktor-
betriebes eine sehr hohe TeMperatur und haben deshalb zur
erhshten Spaltproduktriickhaltung zus&tzlich noch eine Sili-
ziumcarbidsc¢hicht und eine weitere Pyrokohlenstqffschicht,‘

Die Trennung des Spaltstoff~ und Brutstoffmaterlals in ver-
schiedene Partikel hat mehrere Griinde /S6/:

- Einfachere,und,billigere Handhabung des Thoriums in
groBen Mengen ohne Kritikalitidtsbegrenzung;

- Aufbau des Neutronenabsorbers U-236 iliberwiegend nur in
den mit Siliziumcarbid beschichteten U-235 Teilchen, die
in der Eingangsstufe der Wiederaufarbeitung getrennt be-
handelt werden konnen.
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Die relative Erzeugung verschiedener Uranisotope ist in

den beiden Brennstoffpartikelarten stark unterschiedlich. -

In den U-235 Abbrandpartikeln nimmt bei einem vierj&hrigen
Einsatz im Reaktor die U~235 Anreicherung von 93 % auf cé.

28 % ab; das durch Neutroneneinfang entstandene U-236 macht .
bereitslcaa,ss % der Uranisoto?e aus. Trotz:des hohen ::

U-236 Anteils lohnt sich der Einsatz fiir eine weitere vier-
jéhrige Abbrandperiode /D2/, bevor es mit etwa 4 bis 5 3
U-235 und ca. 72 % U-236 als hochaktiver fester Abfall aus-
geschieden wird. ' : ‘ ;

Das ﬁran,in den Brutstoffpartikeln besteht vorwiegendiausi«¢.°
dem erzeugten U-233 (sowie daraus entstandenem U-234). ™

Durch wiederholtes Rezyklieren des erbriiteten U-233 bauen
sich auch weltere Uranisotope auf, so daB im Gleichgewichtsa
zyklus eine Zusammensetzung von 54 % U-233, 29 % U-234,~ "

10 & U-235 und 7 % U-236 erreicht wiirde /S6/. ’

Wiederaufarbeitung

In der Einganésstufe (head-~end) der Wiederaufarbeitungs-
anlage stellt sich das Problem, danpro‘1000 MWe°Jahr ca.

85 t -Graphit vom Schwermetall getrennt Werden miissen /H3/.

Das aussichtsreichste Verfahren zur Abtrennung des Graphits -
ist die Verbrennung. Nach dem Zerkleinern wird beim Ver-
brennen der Graphitmatrix auch die freiliegende Pyrokohlen-
stoffschicht der Partikel abgebrannt, nicht aber die Silizium-
carbidschicht der Uran-Abbrandkerne. Durch diese unterschied-
lichen Eigenschaften der Teilchen mit und ohne SiliZiumcarﬁidé
schicht ergibt sich die M&glichkeit entweder einer mechanischen
Trennung oder einer selektiven Aufl&sung der freiliegénden
Brutstoffkerne und Abtrennung der noch mit Siliziumcarbid be-
schichteten Abbrandkerne als unl®8slicher Riickstand. Die
Trennung in die ProzeBSstréme Spaltprodukte, Thorium und Uran
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erfolgt durch einen mehrstufigen ExtraktionsprozeB mit Tri-
butylphosphat (TBP) als Ldsungsmittel (vgl. Kapitel 4.2).

Nach Aufmahlen der Siliziumcarbidhiillen k&nnen dann auch
die Abbrandkerne geldst und separat aufgearbeitet werden.

Der sog. Interimprozéﬁ bei dem nur das Uran vollSténdig ab-
getrennt wurde, wahrend das Thorium beim radloaktiven Abfalljn
bleibt /K10/, soll hier nur erwidhnt werden, da angenommen
werden kann, da8 sich "dieser Weg langfristig aus wirtschaft-
lichen und grunsdtzlichen Erwdgungen heraus" verbietet /M4/.
Die Kosten der Behandlung und Lagerung des radioaktiven Ab-
falls wiirden erheblich hher liegen. Aus Griinden einer Roh-
stoffsicherstellung auf l3ngere Sicht sollte auBerdem auf |
die Wiederverwendung des Thoriums nicht verzichtet werden /M4/.

Refabrikation

Die Refabrikation von Uran-233 bringt besondere Schwierig-
keiten mit sich, bedingt durch einen Gehalt von 100 bis
1000 ppm Uran-232., Dieser a-Strahler (Halbwertszeit 71.7 a)
zerfillt in Thorium-228 (Halbwertszeit 1.9 a). In der Kette
der weiteren, stark radioaktiven Zerfallsprodukte

232 a 228 a . Zwischen- 208 N
Uit a T stufen  ccr o cp (stabil)

treten Nuklide auf, die sehr energiereiche, durchdringende
y-Quanten aussenden. Zusdtzlich werden durch (a,n)-Reaktionen

mit leichten Elementen Neutronen emittiert /B7/.

Deshalb muB8 zum Schutz des Bedienungspersonals die Refabri-
kation des Urans, aber auch des Thoriums fernbedient unter
starker Abschirmung (in HeiBen Zellen) erfolgen. Die starke
Radiocaktivitd&t des Thoriums ist nach 10 Halbwertszeiten

des Th-228, also nach ca. 20 Jahren Zwischenlagerung auf ein
Tausendstel, und damit ein "tragbares Mag" /M4/ abgefallen.
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Umgekehrt steigt dagegen die Radioaktivitdt des ffisch
abgetrennten U-233 durch Anwachsen der Th-228-Konzentration
im Laufe von 10 Jahren stark an, um dann mit der Hélbwerts— :
zeit von 71,7 a des Mutternuklids U-232 langsam abzufallen.

Es erscheint deshalb sinnvoll, die Refabrikation des Spalt-
stoffs U-233 mdglichst unmittelbar nach der Wiederaufar-

beitung in abgeschirmten Zellen anzuschlieBen (vgl. auch

Fig. 3.1, Kapitel 3). Geeignete Verfahren der fernbedienten
Partikelherstellung nach dem Sol-Gel-Proze$ sind im Oak

Ridge National Laboratory /P1,H7,H10/ und in der Kernforschungs-
anlage Jilich /M4/ in -der Entwicklung.






