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Kurzzusammenfassung

Beryllium hat ein sehr breites Anwendungsspektrum sowohl im kerntechnischen Bereich
als auch in der konventionellen Industrie. In Forschungsreaktoren wird Beryllium vor al-
lem als Reflektor- bzw. Moderatormaterial eingesetzt. In Leistungsreaktoren kommt Be-
ryllium hingegen vorwiegend als Material fur Primar- und Sekundarquellen zum Anfahren
der Reaktoren zum Einsatz. Im vorliegenden Bericht werden die Entsorgungsmoglich-
keiten fur bestrahlte berylliumhaltige Komponenten aus kerntechnischen Anwendungen
aufgezeigt. Hierfur wird ein Mengengerust fir die in Deutschland anfallenden bestrahlten
berylliumhaltigen Komponenten erstellt. Im Hinblick auf die Annahmebedingungen des
Endlagers Konrad werden diese hinsichtlich ihrer radiologischen als auch stofflichen Ei-
genschaften bewertet. AulRerdem findet eine Ausarbeitung zum aktuellen Stand von

W&T zu den Themen Konditionierung und Rezyklierung statt






Abstract

Beryllium has a very wide range of applications, both in the nuclear sector and in con-
ventional industry. In the nuclear sector, beryllium is primarily used as a neutron reflector
or moderator material in research reactors. In nuclear power reactors however, beryllium
is mainly used as a material for primary and secondary sources for starting up the reac-
tors. This report outlines the disposal options for irradiated beryllium-containing compo-
nents. To this end, a quantity structure is drawn up for the irradiated beryllium-containing
components produced in Germany. Regarding the acceptance conditions of the Konrad
repository, the irradiated beryllium-containing components are assessed primarily in
terms of their radiological and material suitability for disposal. In addition, the topics of

conditioning and recycling will be addressed
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1 Einleitung

Bei der Entsorgung radioaktiver Abfalle in der Bundesrepublik Deutschland spielt das
Element Beryllium, vor allem durch den Rickbau der Forschungsreaktoren, eine beson-
dere Rolle. Bestrahlte berylliumhaltige Komponenten zahlen in Deutschland zu radioak-
tiven Abfallen mit vernachlassigbarer Warmeentwicklung. Fir deren Entsorgung ist die
Endlagerung im Endlager Konrad vorgesehen, welches voraussichtlich 2029 fertigge-

stellt werden soll.

Fir die Einlagerung radioaktiver Abfélle im Endlager Konrad sind die ,Anforderungen an
endzulagernde radioaktive Abféalle* einzuhalten /BFS 15/. Diese enthalten neben Anfor-
derungen an die Endlagergebinde und radiologischen Eigenschaften der Abfalle auch
Beschrankungen bzgl. der Einlagerung nichtradioaktiver schadlicher Stoffe, welche aus
der gehobenen wasserrechtlichen Erlaubnis (GWE) hervorgehen /NIE 02/. Im Zuge des
Genehmigungsverfahrens fir die Errichtung und den Betrieb des Endlagers Konrad
(22. Mai 2002), wurde die maximal einlagerbare Menge an Beryllium auf 24,5 kg be-
schrankt. Es Uberschreiten jedoch bereits die in den deutschen Forschungsreaktoren
eingesetzten Berylliumkomponenten die Maximalmengen der GWE um ein Vielfaches
/BRU 19/. Zahlreiche berylliumhaltige radioaktive Abfalle werden aufgrund der Stoffmen-
genbegrenzung in den Endlagerungsbedingungen Konrad fiir Beryllium in den Abfallda-
tenbanken als ,ggf. nicht Konradgangig“ gefihrt. Darliber hinaus stellt die Aktivierung
der Berylliumkomponenten ein weiteres Problem dar. Aufgrund des hohen Neutronen-
flusses, welchem Berylliumkomponenten im kerntechnischen Betrieb ausgesetzt sind,
reichen geringste Mengen von Spurenverunreinigungen bspw. von Natururan aus, um
Aktinoide und Spaltprodukte zu erzeugen. Hier muss vor der Endlagerung gepruft wer-
den, inwieweit die radiologischen Endlagerungsbedingungen eingehalten werden kon-

nen.

Ziel des Forschungsvorhabens war es, mdgliche Entsorgungspfade fiir bestrahlte beryl-
liumhaltige Komponenten zu beschreiben. Daflir wurde unter anderem ein Mengenge-
rust erstellt, welches in Deutschland zu entsorgende berylliumhaltige radioaktive Abfalle
auflistet. AuRerdem wurde anhand einer Literaturrecherche eine Charakterisierung der
Eigenschaften im kerntechnischen Bereich eingesetzter Berylliumkomponenten erarbei-
tet. Darlber hinaus wurde aus der verfligbaren Literatur das radioaktive Inventar der in
den Forschungsreaktoren eingesetzten Berylliumkomponenten recherchiert. Durch eine
Abschatzung des radioaktiven Inventars konnte eine Einschatzung hinsichtlich der End-
lagerfahigkeit bestrahlter berylliumhaltiger Komponenten gegeben werden. Neben der

Einhaltung der radiologischen Endlagerbedingungen wurden auch die stofflichen
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Bedingungen flr die Endlagerfahigkeit gepruift. AbschlieRend wurde der aktuelle Stand
von Wissenschaft und Technik hinsichtlich geeigneter Verfahren zu Konditionierungs-
und Entsorgungskonzepten erarbeitet. Insbesondere zu Wiederverwendungsmaoglich-
keiten im kerntechnischen als auch konventionellen Bereich bzw. zu den Bedingungen

fur eine Rezyklierung wurde diesbeziiglich recherchiert.



2 Eigenschaften von Beryllium

Beryllium ist ein silberweiles, sehr hartes Leichtmetall, welches bei einer Temperatur
von 1285 °C schmilzt und bei 2477 °C siedet. Beryllium hat im Vergleich zu anderen
Stoffen ein deutlich héheres Elastizitdtsmodul, was zu einer geringeren Duktilitat und
einer hohen Anfalligkeit fur Sprodbruch fuhrt. Die Duktilitat von Beryllium ist dabei jedoch
von verschiedenen Faktoren, wie bspw. der Temperatur, der chemischen Zusammen-
setzung (einschlieRlich Verunreinigungen etc.) der Beschaffenheit der Korngrenzen und
dem Grad der Vordehnung des Materials, abhangig. Seine hexagonale Kristallstruktur,
die nur wenige Gleitebenen zulasst, verleiht Beryllium eine hohe Festigkeit und ist zudem
fir die anisotropen Eigenschaften des Elements verantwortlich. Ahnlich wie Aluminium
bildet Beryllium in Kontakt mit Wasser eine schitzende Hydroxidschicht aus, die einen
Angriff durch Wasser verhindert /WIB 01/. Zudem I&st sich Beryllium, im Gegensatz zu
anderen Elementen der zweiten Hauptgruppe, bei Erhitzung in wassrigen Alkalilaugen

auf.

Tab.2.1  Eigenschaften von Beryllium und Berylliumoxid /TOM 04/

Physikalische GroRe Be BeO
Dichte in g/cm? 1,85 3,01
Schmelzpunkt in K 1.558 2.575
Spezifische Warmekapazitat (J/kg K) 1.925 -
Thermische Leitfahigkeit in W/m K 216 300
Thermischer Expansionskoeffizient in E-06/°C 11,4 -
Elastizitdtsmodul in GPa 303 -
Flielkgrenze in MPa 186-262 -
Bruchfestigkeit in MPa 228-352 -
Makroskopischer Absorptionsquerschnitt fir thermische Neutro- | 0,00123 -
nen

Bremsverhéltnis Zs/Za 159 180

Berylliumoxid ist ein weiler Feststoff, der sich durch eine auflergewdhnliche Harte,
eine hohe Durchschlagsfestigkeit, sowie eine im Vergleich zu elementarem Beryllium
hoéhere Warmeleitfahigkeit auszeichnet. Die Durchschlagfestigkeit gibt die elektrische
Feldstarke an, welcher ein Stoff standhalt, ohne seine isolierende Eigenschaft zu verlie-

ren. Die Warmeleitfahigkeit belauft sich auf ungefahr 300 W/(m K) und entspricht damit
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dem DreiBigfachen der Warmeleitfahigkeit von Urandioxid. Berylliumoxid besitzt aul3er-
dem einen im Vergleich zu metallischem Beryllium deutlich héheren Schmelzpunkt von
2550 °C gegenuber 1285 °C. Aufgrund des im Vergleich zu elementarem Beryllium deut-
lich héheren Schmelzpunkts wird Berylliumoxid als Material fir sog. Hochtemperatur-
Leistungsreaktoren in Betracht gezogen. Die Dichte von Berylliumoxid, welches bei
Raumtemperatur gesintert bzw. gepresst wird, kann je nach angewendetem Verfahren
variieren. Die hdchsten Dichten weist Berylliumoxid in einem Temperaturbereich von un-
gefahr 1700 °C bis 1800 °C auf (3,03 g/cm?- 100,66 % der theoretischen Dichte). Bei
Temperaturen, die eine Grenze von 1800 °C Ubersteigen, fihrt ein rapides Wachstum
der Korngrofien zu einem Verlust an Festigkeit. Je nach Herstellungsverfahren variieren

auch die thermophysikalischen Eigenschaften stark.

21 Herstellung von Beryllium und Berylliumoxid

Beryllium wird in Landern wie den USA, Kasachstan aber auch Brasilien, Argentinien,
Indien, China und zentralafrikanischen Landern gewonnen. AulRerhalb der Vereinigten
Staaten, welche mit ca. 170 Mg ungefahr 66 % der weltweiten Gesamtférdermenge be-
rylliumhaltiger Mineralien férdern, folgt China mit ungefahr 26 % /USGS 20/. Seit den
1960iger Jahren stammt das in westlichen Landern eingesetzte Beryllium zu einem gro-
Ben Teil aus den USA, aus einer Fordermine in Utah, in der Be in Form von Bertrandit-
Kristallen (BesSi2O7(OH)2) vorliegt.

Ein gangiger Prozess zur Gewinnung von elementarem Beryllium ist die sog. Schmel-
zelektrolyse. Als Schmelzelektrolyt hat sich dabei basisches Berylliumfluorid bewahrt,
welches eine hohe Leitfahigkeit und geringe Flichtigkeit bei hohen Temperaturen auf-
weist. Des Weiteren ist es moglich elementares Beryllium bei niedrigeren Temperaturen
zu elektrolysieren und durch Umschmelzprozesse bzw. Sintern des komprimierten Be-
Pulvers bei 1150 °C herzustellen. Berylliumoxid kann entweder durch fluorhaltige Stoffe
oder Uber Schwefelsaureverbindungen hergestellt werden. Durch einen Aufldseprozess
in Schwefelsdure werden die berylliumhaltigen Mineralien gereinigt. Aluminium wird
durch die Ausfallung als Ammonium-Sulfat abgetrennt. Das Ubrig gebliebene sulfathal-
tige Pulver wird daraufhin kristallisiert und bei einer Temperatur von 1150 °C zu Beryl-

lium-Oxid kalziniert.

Je nach Herkunft, Produktionsverfahren und Produktionscharge variieren die Verunrei-
nigungen im Beryllium bzw. Berylliumoxid stark. Ein wesentlicher Unterschied der Zu-
sammensetzungen des Berylliums aus den USA im Vergleich zu Kasachstan ist der

Urangehalt. Fuar industrielle Anwendungen ohne Neutronenbestrahlung ist der



Urangehalt nicht von Interesse. Dies andert sich jedoch im kerntechnischen Betrieb, wo

die Neutronenbestrahlung von Beryllium zur Ansammlung von Transuranen fiihrt.

2.2 Chemotoxizitit

Laut EU Verordnung (EG) Nr. 1907/2006 (REACH) zahlt Beryllium in seiner Einstufung
zur krebserzeugenden Kategorie 1B und STOT RE1 und erfiillt damit die Anforderungen
fur SVHC-Substanzen (Substances of Very High Concern) /EUR 13/. Fur Beryllium be-
steht eine hohe Wahrscheinlichkeit fur eine krebserzeugende, fortpflanzungsgefahr-
dende als auch erbgutverandernde Wirkung. Dadurch, dass die biochemischen Pro-
zesse von Beryllium im menschlichen Korper immer noch nicht vollstandig geklart sind,
gibt es keine Schwellenwerte bei deren Einhaltung die gesundheitliche Beeintrachtigung
ausgeschlossen werden kann /NAG 16/. Wahrend eine orale Aufnahme weniger gefahr-
lich ist, kann es bei einer inhalativen Aufnahme schon bereits nach kurzen Einwirkungen
und bei geringen Mengen zu schweren Lungen-, Leber- und Hautschadden kommen. Ent-
scheidende Faktoren fir die Wirkung bei inhalativer Aufnahme sind dabei die Partikel-
gréRe als auch die Ldslichkeit in der Lungenflissigkeit. Kommt es zur Inhalation hoher
Berylliumkonzentrationen, kann dies zu akuter Berylliose (Pneumonitiden) fiihren. Wird
die Inhalation von berylliumhaltigem Staub, Dampf oder Rauch, Uber Jahre fortgesetzt
kann es auch bei relativ niedrigen Konzentrationen zu chronischer Berylliose (Chronic

beryllium disease - CBD) kommen.

2.3 Korrosion und Loslichkeit

Beryllium reagiert in Kontakt mit Wasser bzw. Luft und es kénnen sich dabei Berylli-
umoxid (BeO), Berylliumhydroxid (Be(OH)2) aber auch Berylliumhalogenide und andere

Verbindungen ausbilden. Die Hauptreaktionen sind:

Be + H,0 - BeO + H, (2.1)

Be + 2H,0 — Be(OH), + H, (2.2)

Die Bildung einer schitzenden Oxidschicht macht Beryllium fur weitere Korrosionsreak-
tionen Uberaus bestandig. Laut /DRU 19/ ist die Bildung von Be(OH). in einem pH-Be-
reich von 4 bis 10,7 thermodynamisch gunstig, was die sehr gute Passivitat von Beryl-
lium erklart. Korrosionsreaktionen laufen dementsprechend langsam ab und treten in

einem pH-Bereich von 2 bis 12,5 vorwiegend in Form von gleichmaRiger Korrosion auf.



Verunreinigungen im Metall kénnen jedoch dazu fuhren, dass die Passivierungsschicht
an einigen Stellen fehlt und es dadurch zu lokalen Korrosionsprozessen kommt
ISTR 62/, IMIL 67/, /HIL 98/. Halogenide wie bspw. Chlorid- und Sulfat-lonen kénnen
unter anderem Lochfral3korrosion hervorrufen /PUN 10/. Diese entsteht dadurch, dass
es zur Ausbildung einer galvanischen Zelle zwischen den Verunreinigungen und dem
elementaren Beryllium kommt /HAW 05/. Da Beryllium anodisch zu den meisten Metal-
len, mit Ausnahme von Magnesium, Zink und Mangan wirkt, kommt es in unmittelbarer
Nahe zu den Verunreinigungen zur Korrosion. Aulderdem kann es zu galvanischer Kor-
rosion kommen, wenn Beryllium mit anderen Metallen, wie bspw. Edelstahl, in Kontakt
kommt. In diesem Fall ist der nichtrostende Stahl kathodisch geschitzt und die Korrosion

des Berylliums beschleunigt sich.

Problematisch bei der Korrosion von Beryllium ist vor allem die Freisetzung von Was-
serstoff, welche zu Rissbildung und damit zur Mobilisierung von Radionukliden in den
Abfallgebinden fuhren kann. Die experimentelle Datenlage zur Korrosion und Reaktivitat
von metallischem Beryllium unter Endlagerbedingungen, in Bezug auf die Wasserstoff-
ausbildung, ist jedoch noch weitgehend unerforscht. In /LON 02/ wird beschrieben, dass
bestrahltes und nicht bestrahltes Beryllium hinsichtlich der Korrosion die gleichen Eigen-
schaften aufweisen. Um die Korrosionsraten fur Beryllium zu ermitteln, wurden am Idaho
National Lab (INL) Experimente durchgefuhrt. Beryllium-Proben wurden dafur in die Erde
eingebracht. In den Experimenten konnte eine Proportionalitat zwischen der Tiefe im
Boden und der Korrosionsrate festgestellt werden. Aus den Ergebnissen der Langzeit-
korrosionsexperimente, welche lGber einen Zeitraum von einem Jahr stattfanden, konnte
ermittelt werden, dass es 350 bis 1.600 Jahre bendtigt um 1 mm der Oberflache korro-
dieren zu lassen. Aullerdem wurden auf einigen der Coupons nach 3 Jahren Sulfit-Re-
duzierende Bakterien festgestellt. Laut /LON 11/ reagiert Beryllium empfindlicher gegen-
Uber Verunreinigungen im Wasser wie Chlorid-, Sulfat- bzw. Fluorid-lonen, welche die

Korrosionsprozesse beschleunigen.

In /BUK 24/ wurden die Korrosionsraten von metallischem Beryllium in alkalischen wass-
rigen Losungen, die den pH-Wert des Porenwassers in OPC-basierten zementhaltigen
Materialien nachahmen, mit verschiedenen Methoden untersucht. Die Korrosionsraten
wurden zum einen durch eine Messung des Massenverlusts aber auch durch eine Be-
stimmung der im Fluid gelosten Be-Konzentrationen bestimmt. Beide Messmethoden
konnten einen starken Anstieg der Korrosionsraten mit steigendem pH-Wert in hyperal-
kalischen Lésungen (pH > 12) aufzeigen. Die Korrosionsraten korrespondierten auf3er-

dem mit der Freisetzung von Wasserstoff. Mikroskopische Untersuchungen des



Berylliums vor und nach der Korrosion wiesen auf LochfralRkorrosion als Haupttreiber
der Korrosionsprozesse hin. Mechanische Defekte im Material wie Hohlrdume oder
Kratzkanten auf der Oberflache der Berylliumkomponenten konnten als Initiator fur die

Lochfral’korrosion ausgemacht werden.
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Abb. 2.1 Die in /BUK 24/ ermittelten Korrosionsraten von metallischem Beryllium und
Al im Vergleich zu verfugbaren Literaturdaten /PRO 66/, /ENG 55/, /CHA

52/, ICAU 14/

Interessanterweise konnte durch ergdnzende Experimente, welche mit Al-Folien unter
ahnlichen Bedingungen durchgefihrt wurden, aufgezeigt werden, dass die Korrosions-
raten von Al unter stark alkalischen Bedingungen um mehrere Gréf3enordnungen héher
sind als die von Be-Metall. Dies deutet darauf hin, dass das Korrosionsverhalten von
Aluminium nicht, wie in der Literatur mehrfach geschehen /DRU 19/, /LON 11/, fir die
Bewertung des Korrosionsverhaltens von metallischem Beryllium in zementhaltigen Um-
gebungen herangezogen werden kann. Dadurch, dass Beryllium unter stark alkalischen
Bedingungen deutlich weniger reaktiv als urspringlich angenommen ist, wird in /BUK
24/ darauf verwiesen, dass die Konditionierung von metallischem Be in zementhaltigen
Matrizen unter gewissen Umstanden eine praktikable Option sein kann. Problematisch
ist nichtsdestotrotz die Bildung von Wasserstoff und die damit verbundene Steigerung
der Porositat und Rissbildung. Aus diesem Grund sollte zur Konditionierung mit Zemen-

ten gearbeitet werden, die Porenlésungen mit einem pH-Wert von unter 13 aufweisen.



24 Wasserloslichkeit von Beryllium

Zur Ldslichkeit von Stoffen gibt es unterschiedliche Definitionen. Die Grenze, ab welcher
Stoffe als unldslich beschrieben werden, hangt vom Anwendungsbereich ab. Allgemein
anerkannte Einstufungen stammen vom Europaischem Arzneibuch, der International
Union of Pure and Applied Chemistry (IUPAC) und dem CRC Handbook of Chemistry
and Physics. Einige gangige Einheiten in der die Ldslichkeit angegeben wird, sind
z. B.: Massenkonzentration (g/l), Massenanteil (g/g), Stoffmengenkonzentration. Nach
Einordnung der United States Pharmacopeial (USP) ist beispielsweise Calciumnitrat (ein
Diingemittel) mit einer Loslichkeit von 15,87 g/l (msm/mest = 0,63)" eine sehr gut 16sliche
Substanz (mism/mest <1) und Bariumsulfat (Weildpigment und Fllstoff) mit einer Los-
lichkeit von 2,45 E-3 g/l (misw/mest = 409.000) ein Beispiel fir eine unlésliche Substanz
(siehe Tab. 2.2).

Tab. 2.2  Loéslichkeiten nach USP und Beispiele

Loslichkeit mysm/MEsT Verbindung mysm/MEsTt

sehr gut I6slich <1 CaNO2 0,64

I I I I

schwer [8slich 100 bis 1.000 CaSO0q 490

kaum I@slich 1.000 bis 10.000 CaHPOq4 5.000

unléslich >10.000 BaSO4 409.000
Be(OH), pH > 12,5 | 10.000 bis 100.000*
Be(OH), pH ~7 1.000.000 /CEV 20/

Nach /CRC 13/, /CRC 86/, /WHO 16/ gelten Beryllium und Berylliumoxid als unléslich in
Wasser. Be(OH), wird nach /WIB 01/ als kaum l6slich in Wasser definiert. Aulderdem
wird in /KNU 08/ aufgefiihrt, dass die EU nach Uberpriifung der EPA-Datenbank Protec-
tion Agency AQUIRE (AQUatic toxicity Information REtrieval) und nach Auswertung von
Loslichkeitstests Beryllium in metallischer Form nicht weiter klassifiziert wird. Dies be-
statigt, dass Beryllium selbst unter extremen Bedingungen keine toxischen Mengen an
Beryllium-lonen freilasst. Die Tests umfassten dabei feines Berylliumpulver und einen

hohen Sauregehalt.

"' mLsm — Masse des Lésungsmittels, mrst — Masse des Feststoffs



25 Bestrahlungsverhalten von Beryllium und Berylliumoxid

Als Reinelement kommt Beryllium nur als Isotop Be-9 vor. Durch thermische Neutronen
kann es in Folge einer (n,y)-Reaktion in das Isotop Be-10 Uberfuhrt werden. Der Wir-
kungsquerschnitt fur diese Reaktion ist mit 0,0088 barn allerdings relativ gering und
Be-10 ist mit einer Halbwertszeit von 1,787 E+6 Jahren vor allem relevant fur die Endla-
gersicherheit /LIE 10/. In Folge der Bestrahlung von Beryllium mit schnellen Neutronen

sind folgende Kernreaktionen von Bedeutung:

°Be +n — 2 *He + 2n (E, > 2,7 MeV) (2.3)

°Be +n - "Li+%H (E, > 10,5 MeV) (2.4)

Li+n > *He+ *H+n

’Be +n — °He+3H (E, > 0,6 MeV) (2.5)
®He - SLi+ B0
*Li+n > 3H

Mit schnellen Neutronen fiihrt die Bestrahlung von Be-9 zur Bildung von inaktivem He-
lium, welches zum Aufquellen des bestrahlten Materials flhrt (siehe Gl. 2.3 — 2.5.). Au-
Rerdem kann sich, wie aus den Gleichungen 2.4. und 2.5. hervorgeht, Gber aufeinander-
folgende Reaktionen radioaktives  Tritium ausbilden. Die verschiedenen
Aktivierungswege von Be-10 bzw. von Tritium und von Helium sind in Abb. 2.2 noch
einmal dargelegt. Aufgrund des hohen Wirkungsquerschnitts fiir die Reaktionen mit

schnellen Neutronen, entstehen dabei signifikante Mengen an Tritium und Helium.



n absorption
(n, nd)
(n, p) [ decay

(n, o)
‘ 3H H He ‘ (n, 2m)

Abb. 2.2  Aktivierungswege fur die Bildung von Tritium und Helium /INL 07/

251 Aktivierung von Verunreinigungen

Dadurch, dass Verunreinigungen infolge der Bestrahlung durch Neutronen maR3geblich
zum Radionuklidinventar bestrahlter Berylliumkomponenten beitragen, spielen diese ge-
rade bei der Entsorgung berylliumhaltiger radioaktiven Abfalle eine zentrale Rolle. Bei
den Verunreinigungen sind insbesondere Eisen bzw. Cobalt von Bedeutung. Uber Neut-
roneneinfangreaktionen kann sich bspw. durch Eisen-Verunreinigungen das Isotop
Fe-59 bilden, welches als Beta-Strahler zu Co-59 zerfallt. Durch nachfolgende (n,y)-Re-
aktionen mit thermischen Neutronen entsteht Co-60 mit einer Halbwertszeit von 5,3 Jah-
ren, welches, bedingt durch die Doppel-Emission zweier Photonen mit Energien von je-
weils 1,17 MeV und 1,33 MeV, wesentlich zur Gammadosisleistung von Beryllium
beitragt. Co-60 kann aber auch Uber die Aktivierung von Co-59 gebildet werden, welches
zu Co-60 aktiviert wird /HZB 21/. Weitere relevante Aktivierungsprodukte sind C-14
(t12.=5.730 a), das durch Neutroneneinfang aus N-14 gebildet wird und Nb-94
(t12=20.300 a), das ebenfalls durch Neutroneneinfang aus Nb-93 entsteht. Gerade das
radioaktive Kohlenstoff-lsotop C-14, ist als Bestandteil unvermeidlich, da der Herstel-
lungsprozess, bei dem pulverférmiges Beryllium verpresst bzw. gesintert wird, in Luft
stattfindet. Hierbei lagert sich Stickstoff in Beryllium an, welcher dann zu radioaktivem
C-14 aktiviert wird.
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Abb. 2.3  Verschiedene Arten der Aktivierung von Transuranen-Verunreinigungen im
Beryllium. Ausschraffierte Isotope sind flir die Endlagerung von besonderer
Bedeutung /LON 11/

Weiterhin nimmt U-238 eine zentrale Rolle bei den Verunreinigungen ein. U-238 trans-
mutiert durch Neutroneneinfangreaktionen zu Plutonium und einer Reihe von langlebi-
gen minoren Aktinoiden wie bspw. Pu, Am und Cm (vgl. Abb. 2.3). AulRerdem kommt es
in Folge von Kernspaltungsreaktionen zur Entstehung einer Reihe von Spaltprodukten.
Hier sind insbesondere Cs-137 und Cs-134 zu nennen. Die Verunreinigung durch Uran
spielt aufgrund des hohen Neutronenflusses, welchem Berylliumkomponenten im Reak-
torbetrieb ausgesetzt sind, bei der Entsorgung eine entscheidende Rolle. Untersuchun-
gen in den USA hinsichtlich der Aktivierung bestrahlter Berylliumreflektoren am Idaho
National Laboratory ergaben so hohe Werte, welche die Einordnung der Berylliumkom-

ponenten als Transuranabfall zur Folge hatte.

Eine Ubersicht zu den fiir die Aktivierung relevanten Verunreinigungen ist in Tab. 2.3 fir
funf verschiedene Produktklassen anhand von Herstellerangaben aufgelistet. Aus den
Angaben in Tab. 2.3 ist ersichtlich, dass die Menge der Verunreinigungen, welche in
Beryllium bzw. Berylliumoxid auftreten, je nach Abbauort und Produktionsverfahren va-
riiert. So unterscheidet sich bspw. die Urankonzentration fir Beryllium aus den USA im

Vergleich zur Produktion aus Kasachstan signifikant.
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Tab. 2.3  Verunreinigungen in Beryllium flnf verschiedener Produktklassen in pug pro

g /JAE 04/
Aktivierungspro- | Verunreini- | S-65 S-200F S-200E TShG
dukt gung ILON 02/ IJAE 04/ /LON 02/
C-14 N 50 230 50 280
Co-60, Fe-60 Fe 600 790 600 500-1500
Co-60 Co 7 8 7 <10
Ni-59, Ni-63 Ni 100 109 100 10-100
Nb-94 Nb 50 50 10
Ag-108 Ag 5 <3 5 0,3
Pu-238, Pu-239 U-238 15 72 20-100
Pu-242, Am-241
Am-242, Am-243,
Cm-243, Cm-245,
Cm-246

In /KOL 16/ wurden 20 Proben von handelstiblichem Beryllium aus kasachischer Pro-
duktion (TShG) untersucht und es konnte gezeigt werden, dass die Urankonzentration
in kommerziellem Beryllium zwischen 0,16 und 18,0 ppm liegt. In destilliertem Beryllium

kann diese sogar auf Werte von 0,05 bis 0,92 ppm sinken.
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Abb. 2.4  Uran-Konzentration in Beryllium aus Mine aus Kasachstan /KOL 16/

Aus Abb. 2.5 geht hervor, dass die Beryllium-Legierungen der Firma Brush-Wellman aus
amerikanischer Produktion im Vergleich dazu deutlich hohere Verunreinigungen an
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Uran, in einer GréRenordnung von 20-120 pg/g, aufweisen. Laut /KOL 16/ betragt der
Urangehalt in Beryllium der Sorte S-65 bis zu 150 ug/g.
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Abb. 2.5 Uran-Verunreinigungen fir Beryllium-Legierungen der Firma Brush-Well-
man /LON 02/

Die in Deutschland eingesetzten Beryllium-Reflektoren und Moderatoren als auch An-
fahrquellen wurden gréftenteils von der Firma Brush-Wellmann (heute MATERION) her-
gestellt. So stammen die Spezifikationen S-65, S-200F und S-200E alle von Brush-Wel-
man. Bekannt ist, dass fur die Reflektoren der Forschungsreaktoren FRG-I/Il, FRM-I und
des BER-II die Spezifikation S-200F eingesetzt wurde /HZB 21/. Laut /LON 02/ weisen
die Produktklassen S-200F, S-200E und S-65 einen Beryllium-Anteil von 98,5 %, 98 %
und 99 % auf. BeO kommt dabei maximal zu jeweils 1,5 %, 2 % und 1,0 % vor. Beryllium
aus sowjetischer Produktion, mit der Spezifikation TShG, wurde in Deutschland nur im
Forschungsreaktor-RFR eingesetzt. Hier kann davon ausgegangen werden, dass die
Aktivierung der Berylliumkomponenten durch Transurane bzw. durch Spaltprodukte ge-
ringer ausfallt als bei den Berylliumkomponenten der anderen deutschen Forschungsre-

aktoren.

2.5.2 Auswirkungen der Neutronenbestrahlung

Die Bestrahlung von Beryllium bei Temperaturen unter 400 °C mit hochenergetischen
Neutronen generiert im Metall Versetzungsringe, sog. ,dislocation loops* /ISNE 05/, /GEL
92/. Aulderdem bilden sich in einem Temperaturbereich von 325 bis 600 °C intergranular
Gasblaschen aus Helium um die Versetzungen herum aus /GEL 94/ /BEE 67/. Laut /RAB
04/ spielt die Gasbildung von Tritium bzw. Helium in der Bewertung der strukturellen
Integritat und der Abschatzung der Lebensdauer bestrahlter berylliumhaltiger Kompo-
nenten dabei eine deutlich entscheidendere Rolle als durch Strahlung induzierte Gitter-

schaden. Heliumblasen, welche durch die Bestrahlung entstehen, verhindern unter
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anderem das Versetzungsgleiten, was zu einer eingeschrankten Duktilitat und einer er-
héhten Festigkeit und Harte fihrt /BEE 67/. Die Schadigung wird durch gasbildende Re-
aktionen mit schnellen Neutronen verstarkt und kann bei hohen Fluenzen zu einer Auf-
I6sung des Materials fuhren /HEC73/. Weiterhin ist die Bildung von Tritium von
signifikanter Bedeutung, was Sicherheitsaspekte in der Handhabung angeht. Das Be-
strahlungsverhalten bei niedrigen Temperaturen unterscheidet sich dabei deutlich von
dem bei hohen Temperaturen. Unterhalb von 500 °C schwillt elementares Beryllium un-
ter Neutronenbestrahlung nur gering an /BAR 00/. Ein signifikantes Anschwellen in einer
GroRRenordnung von >> 1 % tritt erst bei héheren Temperaturen auf. Neben der Tempe-
ratur wirkt sich auch die Korngré3e proportional auf das Anschwellen aus /BAR 00/. Ge-
nerell gilt, dass bei Temperaturen Gber 600 °C die Festigkeit von Beryllium signifikant

abnimmt.

Berylliumoxid zeigt bei erhdhter Temperatur eine Abnahme der Duktilitat bzw. der
Streckgrenze. Die Ursache hierfur ist nicht vollstandig erforscht, hangt wahrscheinlich
aber mit dem sog. ,Joop swelling“ oder der Ansammlung von Helium zusammen. Weiter-
hin nimmt die thermische Leitfahigkeit mit Zunahme der Neutronendosis ab. /ELS 61/
ermittelten eine um 80 % reduzierte thermische Leitfahigkeit bei einer Neutronendosis
von 6E+19 n/m? und einer Temperatur von 100 °C. Treten Mikrorisse im Material auf,
nimmt die thermische Leitfahigkeit noch einmal, gerade bei hohen Bestrahlungstempe-
raturen, rapide ab. Auch bei Berylliumoxid ist das Anschwellen proportional zur Anzahl
der schnellen Neutronen und stellt sich schon bei Temperaturen von ungefahr 100° C
ein. Die Ausdehnung ist dabei anisotrop und entlang der basalen Ebene ungefahr zehn-
mal so ausgepragt wie entlang der prismatischen Ebene. Die Schadigung durch Neutro-
nen bei niedrigen Temperaturen erfolgt zunachst durch Gitterexpansion, welche durch
die anisotrope Expansion der Kristallite zu einer Korngrenzen-Trennung fuhrt. Bei hdhe-
ren Temperaturen spielt die Schadigung durch Heliumblasenbildung eine deutlich gré-
Rere Rolle. Von /HIC 66/ wurde diesbezlglich ein Modell entworfen, welches das strah-
leninduzierte Anschwellen von Berylliumoxid ohne Rissbildung beschreibt. Ahnlich wie
bei elementarem Beryllium kommt es auch bei niedrigen Strahlendosen durch Verset-
zungsverankerungen zu einer erhohten Festigkeit und einem erhohten Elastizitatsmodul
/CLA 63/. Bei Neutronendosen von mehr als 1E+24 n/cm? und Energien von E> 1 MeV
kommt es zu signifikanten mikroskopischen Ausdehnungen und zu einer Zersetzung der
Gitterstruktur. Die Volumenausdehnung verhalt sich dabei proportional zu den auftreten-

den Strahlenschéaden.
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3 Verwendung von Beryllium und Berylliumoxid in kerntech-
nischen Einrichtungen

Im Folgenden soll auf den Einsatz von Beryllium als Moderator- und Reflektormaterial

als auch auf den Einsatz als Neutronenquellen eingegangen werden.

Elementares Beryllium als auch Berylliumoxid weisen ein gutes Bremsvermdgen fur
schnelle energiereiche Neutronen auf /HOU 22/. Hinzu kommt, dass beide Materialien
einen geringen Absorptionsquerschnitt flir Neutronen besitzen und sich gut als Reflek-
tormaterial in Reaktoren eignen, wo eine kompakte Bauweise wiinschenswert ist. Beryl-
lium als Moderator- bzw. Reflektormaterial einzusetzen, ist immer dann erstrebenswert,
wenn es darum geht eine verbesserte Neutronik bzw. Brennstoffausnutzung zu errei-
chen /HEC73/, /INL 07/. Darlber hinaus weisen elementares Beryllium als auch Berylli-
umoxid gute Eigenschaften bei hohen Temperaturen auf, wodurch sich ein breites An-
wendungsspektrum in Kernreaktoren ergibt /HOU 23/. Zu diesen Eigenschaften zahlen
unter anderem eine hohe Festigkeit und Elastizitat, eine hohe Warmeleitfahigkeit und
eine hohe chemische Stabilitdt bei erhdhten Temperaturen. Des Weiteren generiert Be-
ryllium unter Neutronenbeschuss, einmal durch eine (n,2n)-Reaktion und durch eine

(y,n+2a)-Reaktion, Neutronen.

31 Verwendung als Reflektormaterial

Die am haufigsten eingesetzten Materialien fir Neutronenreflektoren sind neben leich-
tem und schwerem Wasser vor allem Grafit, Beryllium und Berylliumoxid und damit fast
identisch mit den Materialien, die zur Moderation eingesetzt werden. Die Anforderungen
an die Materialien fiir Neutronenreflektoren ahneln generell denen von Neutronenmode-

ratoren und umfassen:
— einen niedrigen Absorptionsquerschnitt,
— einen hohen Reflexionskoeffizienten,
— einen hohen Streuquerschnitt und

— mechanische Stabilitat bei erhdhter Temperatur und Neutronenbestrahlung.

Zumeist fungiert Beryllium tatsachlich sowohl als Moderator als auch als Reflektor. Be-
ryllium verlangsamt die durch Spaltung erzeugten Neutronen und reflektiert diese zurlick
in den Reaktorkern. Der Einsatz von Beryllium als Neutronen-Reflektor kann also den

Verlust von Neutronen verringern und eine kompaktere Bauweise des Reaktorkerns
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ermoglichen. Auferdem ergibt sich bei der Bestrahlung mit schnellen Spaltneutronen
oberhalb einer theoretischen Energieschwelle von 1,85 MeV eine Wahrscheinlichkeit zu
einer (n,2n)-Reaktion, durch die Beryllium als zusatzliche Neutronenquelle die Kettenre-

aktion und damit die Neutronendkonomie positiv beeinflusst.

311 Forschungsreaktor Geesthacht (FRG-l und FRG-II)

Der auf dem Forschungsgelande Geesthacht betriebene Forschungsreaktor Geest-
hacht 1 (FRG-1) war ein Schwimmbadreaktor, vom Typ MTR. Der Reaktor war vom
23.10.1958 bis zum 28.06.2010 im Einsatz und wurde mit einer Leistung von 5 MW, bei
einem Neutronenfluss von 1E+14 n/cm? betrieben. Der zweite Forschungsreaktor
FRG-II war ebenfalls ein Schwimmbad-Reaktor vom Typ MTR mit einer thermischen
Leistung von 15 MW, und wurde vom 16.03.1963 bis zum 17.01.1995 betrieben. Beide
Reaktoren wurden zusammen in einer gemeinsamen Reaktorhalle, jedoch in unter-
schiedlichen Reaktorbecken betrieben /BRE 19/. Durch eine am 06.09.1967 ausgestell-
ten Betriebsgenehmigung, kdnnen beide Reaktoren (FRG-1 und FRG-2) als eine Reak-

toranlage angesehen werden.

Im FRG-1 war ein Beryllium-Metallblockreflektor zur Reflexion und Blindelung von Neut-
ronen eingesetzt und ermdglichte eine Optimierung von Experimenten. Im Jahr 1986
erfolgte ein Genehmigungsbescheid fiur den Einbau von 40 Berylliumreflektoren in
FRG-1 wodurch der Reaktorkern zunachst von 39 auf 26 Brennelemente reduziert wer-
den konnte. Im Jahr 2000 erfolgte eine nukleare Umstellung des Forschungsreaktors
und eine Reduzierung auf einen 3x4 Kompaktkern mit 12 Brennelementen (vgl. Abb.
3.1). Gegenstand dieses weiteren Genehmigungsbescheids war unter anderem der Ein-
bau eines Beryllium-Blockreflektors. Der Kern des FRG-2 wurde 1980 neben einem Gra-
phitreflektor auch mit einem Berylliumreflektor bestickt. Das verwendete Beryllium
stammt aus US-amerikanischer Produktion und entspricht der Spezifikation S-200F(H)
/KONEKT 2021/.
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Abb. 3.1  Belegung der Kernpositionen des FRG-I nach der zweiten Kernreduzierung
auf insgesamt 12 BE /SCH 98/

Insgesamt fielen am FRG-1 und FRG-2 681,2 kg berylliumhaltiger Abfalle an /HZB 21/,
davon sind 554,1 kg elementares Beryllium und 127,1 kg Berylliumoxid. Im Reaktorbe-
cken befinden sich 34 Berylliumoxidreflektoren von denen drei nicht bestrahlt wurden.
Die Aktivitat der Berylliumoxidreflektoren ist im Vergleich zu den Metallblockreflektoren

vernachlassigbar und tragt nicht zur Gesamtaktivitat bei /ISE 21/.

3.1.2 Rossendorfer Forschungsreaktor (RFR)

Der Rossendorfer Forschungsreaktor (RFR), ein Leichtwasser-moderierter Reaktor sow-
jetischer Bauart vom Typ WWR-S(M), wurde auf dem Gelande des Helmholtz-Zentrums
Dresden Rossendorf (HZDR) betrieben. Der Reaktor wurde am 16.12.1957 mit einer
Leistung von 2 MWy, in Betrieb genommen. Die Leistung konnte mit der Umristung von
low-enriched Uranium (LEU) auf medium-enriched Uranium (MEU) Brennelementen und
nach dem Einbau eines Berylliumreflektors bis zum Jahr 1968 sukzessive auf 10 MWy,
erhoht werden. Der RFR wurde bis zum 27.06.1991 betrieben. Die Entlassung aus dem

AtG wurde am 21.10.2018 durch den Betreiber beantragt /BRE 19/.

Der Reaktorkern bestand aus einem Spaltzonenkorb (Aluminium-Zylinder) auf einer

40 mm dicken Grundplatte. Der Spaltzonenkorb weist einen auflenliegenden festen
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Berylliumreflektor mit Bohrungen fir Bestrahlungskanale und eine hexagonale Innen-
zone mit insgesamt 217 hexagonalen Gitterplatzen fir Brennelemente, Absorberstab-
fuhrungskanale, feste Absorber, Berylliumreflektorelemente und vertikale Bestrahlungs-
kanale auf /BUN 97/. In Abb. 3.2 ist der Querschnitt des Reaktorkerns schematisch
dargestellt. Die Beryllium-Reflektorelemente entsprechen in ihrer duReren Form den
Brennelementen. Im duferen Bereich konnten einfache als auch dreifache Berylliumele-
mente angeordnet werden, um die Abmessungen des festen auflieren Berylliumreflek-

tors und damit seine Reflektorleistung zu variieren.

a Brennelement einfach (31)
@ rotoromment (38) F- Kanal
(10)

(8)
C- Kanal

31

Abb. 3.2 Kernaufbau des RFR mit Kernbeladung /BUN 97/

Insgesamt liegen beim RFR aus dem Normalbetrieb des Reaktors 368,26 kg bestrahltes
Beryllium vor. Das bestrahlte Beryllium ist auf zwei 580-Liter Fasser aufgeteilt welche im
Zwischenlager fur radioaktive Abfalle Rossendorf (ZLR) lagern. Im ersten Fass befinden
sich 193,05 kg bestrahltes Beryllium und 14,95 kg einer AIMgSi3 Legierung. Im zweiten
Fass ist Beryllium mit einer Masse von 175,21 kg und einem Massenanteil von 75,18 %
eingelagert /HZB 21/.

313 BER-II

Der BER-Il war ein Schwimmbadreaktor mit MTR-Brennelementen vom Typ TRIGA. Ur-
sprunglich fir eine Leistung von 5 MWy, konzipiert, erfolgte von 1985-1989 der Ausbau
auf 10 MWy, /HZB 15/. Im Zuge des Umbaus wurde der Reaktorkern verkleinert und mit
einer inneren und duleren Beryllium-Reflektorschicht ummantelt. Der rechteckige Man-
tel aus massiven Berylliumblécken wirkt als Reflektor durch welche die austretenden
Neutronen zurlickgestreut werden. Mit der Verkleinerung des Kerns wurde eine Verklei-

nerung der Kerngitterplatte von 60 auf 42 Positionen erwirkt. Auf den 42 Positionen der
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Kerngitterplatte konnten sowohl MTR-Brennelemente, als auch Kontrollelemente bzw.

Reflektorelemente beliebig angeordnet werden /HZB 21/.

Das im BER-II eingesetzte Beryllium ist vom Typ S-200F(H) mit einer Korngré3e von 6,9
bis 9,8 um und wurde vom US-Hersteller Brush Wellman (MATERION) bezogen
/HZB 21/. Da Modellrechnungen eine Versprodung der inneren Reflektorschicht voraus-
gesagt hatten, wurde die innere Schicht im Jahr 2006 ausgetauscht. Das ausgediente
Beryllium wird in einem MOSAIK-Behalter am BER-II gelagert. In /HZB 21/ wurde bei der
Beryllium-Bestandsaufnahme des BER-Il eine Gesamtmasse von 1.758,8 kg ermittelt.
Die Massen der inneren Reflektorschichten welche von 1991 - 2006 bzw. von 2006 -
2019 im Einsatz waren, betragen jeweils 611 kg. Die Masse der auflieren Reflektor-
schicht betragt 997,4 kg. DarUber hinaus kamen 16 Beryllium-Reflektorelemente mit ei-
ner Gesamtmasse von 118,4 kg sowie Beryllium-Reflektor-Stopfen mit einer Gesamt-
masse von 29,4 kg sowie Berylliumtabletten in den Zugankern mit einer Gesamtmasse
von 2,4 kg zum Einsatz /HZB 21/. Das Gesamtvolumen des anfallenden Berylliums be-
tragt 9,5E-01 m3.

314 FRM-I

Der FRM-I war ein Schwimmbadreaktor amerikanischer Bauart mit einer thermischen
Leistung von 4 MW, und einem Neutronenfluss von 7E+13 n/cm?. Die Anlage ging im
Jahr 1957 mit LEU-Brennelementen und einer Leistung von zunachst 1 MWy, in Betrieb.
Die LEU-Brennelemente wurden 1960 auf HEU-Brennelemente umgestellt. Zusatzlich
wurde die thermische Leistung des Reaktors schrittweise auf 4 MWy, im Jahr 1968 er-
héht. Im Jahr 1978 wurden 24 berylliumhaltige Reflektorelemente verbaut. Diese beste-
hen aus einem quaderférmigen metallischen Berylliumblock mit jeweils einem Kopf- und
FuBstlick aus AIMgs und waren bis Juli 2000 im Einsatz. Zwei unterschiedliche Typen
(Typ I und Typ Il) von Reflektor Elementen wurden im FRM-I verbaut, welche sich einzig
dadurch unterscheiden, dass Typ Il eine seitliche Aussparung hat (vgl. Abb. 3.3). Insge-
samt liegen 168 kg bestrahltes Be vor /LIE 10/.
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Abb. 3.3  Skizze der beiden Reflektortypen aus Beryllium, welche im FRM-I verbaut
waren /LIE 10/

Um Kosten zu sparen, wurde die Konditionierung der metallischen Beryllium-Reflekto-
relemente in einem Behalter angestrebt. Ausgehend von der Aktivitdtsberechnung
wurde ein zulassungspflichtiger Typ B(U) Behalter der Bauart Mosaik 11-15 El mit einer
zusatzlichen Blei-Abschirmung gewahlt. Zurzeit lagern die 24 Beryllium-Reflektorele-
mente auf dem Gelande des FRM-I /HZB 21/.

3.2 Verwendung als Moderator

Zu den am haufigsten eingesetzten Neutronen-Moderatormaterialien gehéren unter an-
derem leichtes Wasser (H20), schweres Wasser (D20), Grafit, Beryllium (Be) bzw. Be-
rylliumoxid. Gute Eigenschaften eines Neutronenmoderators zeichnen sich dabei durch
einen kleinen thermischen Neutronenabsorptionsquerschnitt, eine geringe Abbremsleis-
tung und ein hohes Moderationsverhaltnis aus. Die Eigenschaften einer Reihe von Mo-
derator-Materialien sind in Tab. 3.1 aufgelistet. Da Beryllium bzw. Berylliumoxid nur eine
geringe Tendenz dazu haben, Neutronen zu absorbieren eignen sich beide Materialien
sehr gut als Moderatormaterialien in /HEC73/. Das bessere Moderationsvermdgen ge-
genlber anderen Materialien wie Grafit ergibt sich aus einer héheren Dichte, einem ho-

heren Streuquerschnitt und héheren Energieverlusten pro Neutronenstol3.
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Tab. 3.1 Eigenschaften von Neutronenmoderator-Materialien /HOU 23/

Neutronen Absorbtions- | Abbremsvermo- Moderations-
querschnitt [1/barn] gen [1/cm] querschnitt /SNE
22/, /L1 2021/
H20 H: 0,333, O: 0,00019 1,35-2,63 62-72
D20 D: 0,00052, O: 0,00019 0,188-0,3700 2000-12000
Be Be: 0,0076 0,154-0,195 145-207,3/SNE
22/
BeO Be: 0,0076, O: 0,00019 0,13-0,151 180-266,9
Grafit C: 0,0035 0,064-0,079 165-249,9
3.2.1 FRM-II

Der modernste in Deutschland betriebene Forschungsreaktor ist die Hochflussneutro-
nenquelle FRM-II in Garching. Hierbei handelt es sich um einen leichtwassergekihlten
Schwimmbadreaktor mit einem Kompaktkern, beladen mit hochangereichertem Uran
(HEU) als Brennstoff und schwerem Wasser als Moderator /BRE 19/. Die Anlage weist
einen Neutronenfluss von 8E+14 n/cm? auf, was sie bei einer thermischen Leistung von
20 MWy, zu einer der flussstarksten Neutronenquellen weltweit macht. Die Inbetrieb-
nahme des FRM-II erfolgte am 02.05.2003 und am 02.03.2004 wurde erstmals Kritikali-
tat erreicht. Das Brennelement besteht im FRM-II aus einer zylinderférmigen Anordnung
von gebogenen Brennstoffplatten mit einem Au3endurchmesser von 24,5 cm, einem In-
nendurchmesser von 13 cm und einer Héhe von 70 cm (vgl. Abb. 3.4). Zur Kihlung wird
das Brennelement zentral von Wasser durchflossen. Im Zentrum des Brennelements
befindet sich ein beweglicher Regelstab, der aus einem Hafnium-Absorberteil und einem
unten abschlieBenden Beryllium-Moderator besteht. Zum Anfahren und zur Regelung
des Abbrands wird der Regelstab nach oben gezogen, wobei der unterhalb des Absor-
bers angebrachte Beryllium-Innenmoderator anstelle des Absorbers in die Mitte des
Brennelementes gelangt. Zur Abschaltung des Reaktors wird der Regelstab in den Kern
eingefahren, womit der Moderator aus dem zentralen Kanal entfernt wird und der Absor-
ber diesen Platz einnimmt. Der Berylliumabschnitt aus dem Innenmoderator des Regel-
stabes weist eine Masse von ca. 15 kg Beryllium auf. Der Regelstab samt Innenmode-
rator muss alle flnf bis sieben Jahre ausgetauscht werden /TUM 93/. Die bis zum
jetzigen Zeitpunkt eingesetzte Berylliummasse des Moderators belauft sich demzufolge

auf ca. 60 kg.
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Abb. 3.4  Querschnitt durch das Brennelement, den Regelstab und das Zentralkanal-
rohr des FRM-II /TUM 93/

3.3 Verwendung in Neutronenquellen

In Leistungsreaktoren werden sowohl Primar- als auch Sekundarquellen eingesetzt, wel-
che die Aufgabe haben, das Anfahren des Reaktors aus dem unterkritischen Zustand
sicherzustellen. Es lassen sich dabei drei unterschiedliche Typen von Neutronenquellen

klassifizieren:

¢ Alpha-Beryllium-Neutronenquellen: Mischung aus einem Alphastrahler und Be-
ryllium mit einem groRen Wirkungsquerschnitt fir eine (a,n)-Reaktion

o Gamma-Beryllium-Neutronenquellen: Mischung aus einem Gammastrahler und
Beryllium, mit einem groRen Wirkungsquerschnitt fir eine (y,n)-Reaktion

e Kombiquellen: Sekundare Sb/Be Quellen kombiniert mit nattrlichen Neutro-
nenemittern (meistens Cf-252)

Die im Betrieb der Leistungs- und Forschungsreaktoren am haufigsten eingesetzten Al-
pha-Beryllium und Gamma-Beryllium-Neutronenquellen werden im folgenden Abschnitt
genauer beschrieben.
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Primarneutronenquellen

Primarneutronenquellen vom Typ (a,n) bestehen im Gegensatz zu Sekundarneutronen-
quellen aus einem Alphastrahler, der mit metallischem Beryllium oder Berylliumoxid ver-
mischt ist. Die emittierte Alphastrahlung ruft im Beryllium eine (a,n)-Reaktion hervor, wo-
bei ein Neutron emittiert wird. Gangige Alpha-Emitter fir (a,n)-Neutronenquellen sind
Am-241, Cm-242, Po-210, Ra-226, Ac-227, Th-228 und Pu-238/239. Alpha-Beryllium-
Neutronenquellen, zum Anfahren von Leistungsreaktoren, produzieren Ublicherweise
5E+08 Neutronen pro Sekunde. Das Energiespektrum der freiwerdenden Neutronen
liegt im MeV-Bereich und hangt im Einzelnen von den verwendeten Nukliden und Mate-
rialien ab. Die am haufigsten eingesetzten (a,n) Neutronenquellen sind Pu-Be Quellen
/KRI 05/. Diese werden vor allem als Quellen fur schnelle Neutronen eingesetzt. Bei
Alpha-Beryllium-Quellen mit anderen Radionukliden wie bspw. Ra-226 entsteht nach
dem Neutronenbeschuss eine signifikante Menge an Gamma-Strahlung. Auf3erdem
wandelt sich Ra-226 bei der Bestrahlung in Ac-227 und Th-228, zwei weitere a-Emitter.
Die Produktion der Neutronen durch Beryllium wird fortan also nicht mehr nur durch die
a-Strahlung der Radium Nuklide, sondern auch durch Ac-227 und Th-228 angeregt. Dies
kann den Neutronenertrag um einen Faktor 50 steigern. Die Hullrohre der Neutronen-
quellen bestehen aus austenitischem Edelstahl, welcher besonders resistent gegentber
strahlungsinduzierter Spannungs-Riss-Korrosion ist. Neben der Warmeproduktion in
den Primarquellen Uber die a-Zerfallswarme, entsteht auch y-Zerfallswarme der Hullrohr-
und Quellmaterialien. Besonders die Heliumbildung in den Quellen in Folge der Neutro-
nenbestrahlung flihrt zum Aufbau eines Innendruckes, welcher Gber langere Zeitrdume
zur Rissbildung fuhren kann. Gewohnlicherweise werden Primarquellen nach einer ers-
ten Brennstoffkampagne, d. h. nach wenigen Monaten aus dem Reaktor entfernt. Der
Grund daflr liegt darin, dass sich die chemische Zusammensetzung der Isotope in der
Primarquelle durch den thermischen Neutronenfluss verandert und die Lebensdauer der

Quellen dadurch vermindert wird.
Sekundarneutronenquellen

Die Sekundarquellen brauchen im Vergleich zu den Primarquellen mindestens einen
Reaktorzyklus um ausreichend aktiviert zu werden und eine suffiziente Anzahl an Neut-
ronen im folgenden Zyklus zu generieren. Bei den Sekundarquellen erfolgt zuerst eine
Aktivierung des Antimons mit Hilfe von Neutronen, welches y-Quanten erzeugt, die in
Wechselwirkung mit Beryllium Neutronen produzieren. Dabei wird auf verschiedene Ar-
ten Helium gebildet (vgl. Kapitel 2.4). Im Reaktor produziert eine Antimon-Beryllium

Neutronenquelle nahezu monochromatische Neutronen mit einem dominanten Peak bei
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einer Energie von 23 keV. Im Vergleich zu Primarquellen produzieren die Antimon-Be-
ryllium Quellen eine hohe Anzahl an Photonen, was bzgl. des Strahlenschutzes zu
Schwierigkeiten flihren kann. Aktiviertes Antimon ist ein starker Gamma-Strahler mit ei-
ner Halbwertszeit von 60 Tagen. Au3erdem ist der Ertrag an Neutronen im Vergleich zu
(a, n) Quellen deutlich geringer. Die Sekundar-Neutronenquellen aus Antimon und Be-
ryllium sind im Vergleich zu Alpha Neutronenquellen relativ voluminés, wodurch sie sich
eher fir den Einsatz in Leistungsreaktoren eignen. Fir kleinere Reaktoren bspw. in

Atom-U-Booten bieten sie sich nicht an.

Ein Problem der Sekundarquellen im Leistungsbetrieb ist ihre thermische Stabilitat. In
Folge von elastischen und inelastischen Neutronenreaktionen und Absorbtionsreaktio-
nen der Gammastrahlen kommt es zu einer Selbsterhitzung der Sekundarneutronen-
quellen im Reaktorbetrieb /VAN 83/. Ein weiteres Problem ist das Anschwellen der Kom-
ponenten. Durch den Neutronenbeschuss wird neben Tritium auch Helium gebildet,
welches sich in der Kristallstruktur anlagert und fir ein Anschwellen und einen erhéhten
Innendruck in den Hullrohren sorgt. Dies fuhrt zu einem Aufplatzen der Edelstahlhdlle.
Aus diesem Grund muissen die Quellen in einem periodischem Zeitfenster ausgetauscht
werden /TRA 05/. Laut /SNE 05/ ist eine Neutronenquelle dabei insgesamt fir ungefahr
neun Reaktorzyklen im Einsatz, bevor sie ausgetauscht werden muss. Die Einsatzzeiten
der Sekundarquellen betragen laut /ARE 14/ ungefahr flnf bis sieben Jahre. Dadurch,
dass Antimon ein starker Gammastrahler ist, muss eine Kontamination des Kiuhlmittels

mit den Strukturmaterialien nach Mdéglichkeit vermieden werden.

Zahlreiche Kernkraftwerke, vor allem Druckwasserreaktoren und Siedewasserreaktoren,
nutzen Antimon-Beryllium-Quellen als Sekundarquellen zum Anfahren des Reaktors
nach einem Brennelementwechsel. Fur einen Druckwasserreaktor der 1.300 MW-Klasse
werden zwei Brennelement-Positionen im Kern mit entsprechenden Sekundarquellen
belegt. Die Quellen haben die Form eines Steuerelementes, von dem 12 Stabpositionen
mit entsprechenden Quellstédben belegt sind. Die eigentliche Quelle besteht aus einer
1.000 mm hohen Saule, aufgebaut aus 100 Sb-Be Pellets. Das Sb-Be Material besteht
aus einer gesinterten 50-50 Vol. % Mischung von Antimon und Beryllium mit einer Dichte
von 3,4 g/lcm?. Das gesamte System, bestehend aus einer Sb-Be S&ule und einer unte-
ren und oberer Stiitzsaule, ist von einem Edelstahl-Hullrohr umgeben, welches an sei-
nem oberen Ende mit der Aufnahme-Spinne fur Quellen und Drosselfinger verschraubt
ist (vgl. Abb. 3.5).
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Abb. 3.5 Diagramm einer Standard Sekundar-Neutronenquelle /HAW 94/

34 Mengengeriist berylliumhaltiger Abfille

3.41 Mengen der Moderator- und Reflektormaterialien

In Deutschland wurde Beryllium in sechs Forschungsreaktoren eingesetzt. Die For-
schungsreaktoren sind zum jetzigen Zeitpunkt entweder abgeschaltet (BER-II, FRG-
1/2), befinden sich in Stillegung (FRM) bzw. sind aus dem Geltungsbereich des AtG
entlassen (RFR). Der FRM-II befindet sich als einziger Forschungsreaktor deutschland-
weit noch in Betrieb. Die durch den Einsatz als Moderator bzw. Reflektor in deutschen
Forschungsreaktoren anfallenden Beryllium-Mengen sind in Tab. 3.2 anlagenspezifisch

aufgelistet. Hieraus ergibt sich eine Gesamtmenge von ca. 3.036,26 kg.

25



Tab. 3.2  Ubersicht Gber Mengengeriist der in Deutschland in Forschungsreaktoren

eingesetzten Beryllium als Neutronenreflektor bzw. -moderator

Institution Anlage Be-Menge [kg] | Referenz
Forschungszentrum RFR Abschaltung 1991 und | 368,26 /HZB 21/
Rossendorf Entlassung aus AtG
2019
GKSS-Forschungs- FRG 1 Abschaltung 28.06.2010 | 681,2 /HZB 21/
zentrum Antrag auf Stilllegung
FRG 2 gestellt
Helmholtz ~ Zentrum | BER-I Abschaltung 11.12.2019 | 1.758,8 /HZB 21/
Berlin Antrag auf Stilllegung
gestellt
Technische Universi- | FRM 28.07.2000 in Stilllegung | 168 /LIE 10/
tat Mianchen
FRM II In Betrieb ca. 60 /TUM 93/
Summe 3.036,26
3.4.2 Mengen der Primar- und Sekundarquellen

In /HAW 94/ sind amerikanische Typen von Sekundarquellen fir Druckwasserreaktoren
(DWR) in ihrer Zusammensetzung beschrieben. Die Gesamtmasse pro Neutronenquel-
len-Element wird in einem Bereich von 91-226 g angegeben. Die Berylliummasse der
Primarquell-Elemente wird mit 91 g angegeben. Laut /NEE 97/ sind die Neutronenquel-
len-Elemente an zwei Positionen im Kern angebracht. Geht man davon aus, dass die
Gesamtlaufzeit der deutschen Reaktoren im Leistungsbetrieb insgesamt 707 Jahre be-
tragt (506 fur die DWR und 179 Jahre fur SWR) und die Quellen alle 5-7 Jahre ausge-
tauscht wurden so kann die Beryliummasse aus den Sekundarquellen konservativ mit
64 kg abgeschatzt werden. Dies deckt sich in etwa mit den Angaben aus /BUC 05/ wel-
che die Gesamtmasse an Beryllium aus dem Betrieb der Leistungsreaktoren mit

54,41 kg fur elementare Beryllium und mit 1,25 kg fur Berylliumoxid angeben.
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4 Einhaltung der Endlagerungsbedingungen Konrad fur be-
strahltes Beryllium

Fiar die Endlagerung berylliumhaltiger, bestrahlter Komponenten im Endlager Konrad
mussen eine Reihe stofflicher Rahmenbedingungen eingehalten werden. Zusatzlich
dazu gibt es eine Reihe radiologischer Anforderungen, die von den Abféllen aber auch
von den Abfallgebinden eingehalten werden mussen /BFS 15/. Auf die Endlagerfahigkeit
der bestrahlten Berylliumkomponenten, die anhand der Vorgaben der EBK gepruft wur-
den, soll im folgenden Kapitel naher eingegangen werden. Zuallererst soll jedoch auf die
Konditionierungsverfahren eingegangen werden, die fir die Endlagerung von Beryllium

in Frage kommen.

4.1 Konditionierungsverfahren

Um die Annahmebedingungen flir die Endlagerung einzuhalten, gibt es verschiedene
Verfahren zur Konditionierung radioaktiver Abfalle. Dies umfasst die Behandlung der Ab-
falle aber auch die anschlieftende Verpackung in entsprechend zugelassenen Behaltern.
Da es bei der Konditionierung bestrahlter Berylliumabfalle noch keine etablierten Entsor-
gungsrouten gibt und sich ein Grolteil der Konditionierungsoptionen in der Entwicklung
befinden bzw. sich bisher nur im Labormalstab realisieren lassen, ist eine Beurteilung
der Verfahren schwierig. Deswegen soll auf eine Einschatzung hinsichtlich der Eignung

einzelner Konditionierungsverfahren verzichtet werden.

411 Bituminieren

Der Prozess des Bituminierens wird vielfach bei der Konditionierung von schwach- und
mittelaktiven Schlammen, Verdampferkonzentraten und lonenaustauscherharzen ange-
wendet. Bei der Konditionierung von Beryllium kam der Prozess bisher nicht zum Ein-
satz, was unter anderem mit seiner technischen Komplexitat zu tun hat. Problematisch
bei der Konditionierung von Beryllium ist, dass es sich bei den Komponenten um grofRe
Bauteile handelt. Liegt das zu konditionierende Material in Form solch grofler Kompo-
nenten vor, hartet heilRes Bitumen, sobald es in Kontakt mit kalten Metallsticken kommt,
zu schnell aus. Dadurch entsteht das Problem, dass Bitumen die Zwischenrdume zwi-
schen den Berylliumteilen nicht vollstandig ausfiillt /DRU 03/. Dies ist vor allem hinsicht-
lich einer storfallfesten Verpackung von Bedeutung, bei der ausgeschlossen werden
muss, dass sich im Zuge der Konditionierung Hohlrdume ausbilden. Weiterhin proble-

matisch ist, dass in Folge des Bituminierens Korrosionsprozesse und eine damit
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verbundene Gasbildung auftreten kdnnen. Vorteilhaft ist, dass sich keine hohen pH-
Werte ausbilden, wodurch eine niedrigere Korrosionsrate zu erwarten ist als bspw. bei
der Zementierung. Bitumen besitzt jedoch ein geringeres Gewicht als bspw. Zement oder
Mortel, was bei der Einhaltung des zulassigen Gesamtgewichts pro Abfallgebinde von

Vorteil ist.

41.2 Verglasung

Die Verglasung wird als Konditionierung von hochradioaktiven Abféllen, die aus der
Wiederaufarbeitung bestrahlter Brennstoffe resultieren, angewendet. Der Prozess der
Verglasung setzt sich aus den Schritten Kalzinierung, Schmelzen, Glasguss und der
Nachbehandlung der Gussformen zusammen. Beim Kalzinierer handelt es sich um ein
elektrisch beheizten Drehrohrofen, in dem die hochradioaktiven Abfalle kontinuierlich
verdampft getrocknet und denitriert werden. Im Anschluss fallt das trockene Pulver in
einen induktiv beheizten Schmelzofen, wo es mit inaktiver Glasfritte vermengt und auf-
geschmolzen wird. Hier wird die Mischung erhitzt und dabei durch Zugabe von Argon
oder Luft durchmischt. Bei Erreichen einer Temperatur von 1150 °C fliel3t der Schmelz-
ofeninhalt in eine darunter platzierte Kokille. Laut /DRU 03/ kann der Prozess der Ver-
glasung auch auf berylliumhaltige Abfalle angewandt werden. Beryllium koénnte in Sal-
petersaure aufgeldst, anschlieRend kalziniert und das so erhaltene Berylliumoxid mit
geschmolzenem Glas vermengt werden. Die Verwendung von Glas als immobilisie-
rende Matrix fur die geologische Endlagerung von hochradioaktiven Abfallen in Ton-
schichten wurde unter anderem am SCK-CEN umfassend untersucht /ISE 99/. Hierbei
konnte festgestellt werden, dass das Langzeitverhalten von Beryllium, immobilisiert in
einer Glasmatrix, generell von Vorteil ist, da Beryllium wahrend des Verglasungspro-
zesses vollstandig oxidiert. Dadurch kénnen Korrosionsprozesse und eine damit ein-
hergehende Wasserstoffproduktion wahrend der geologischen Endlagerung nahezu
ausgeschlossen werden. Der verglaste Abfall ist duRerst bestdndig und weist nur ge-

ringe Korrosionsraten in der GroRenordnung von ungefahr 1 ym/Jahr auf /DRU 03/.

41.3 Phosphatierung

Phosphatkeramiken werden am IPN-Orsay in Frankreich als Materialien zur Konditionie-
rung von Uran, Plutonium und Neptunium untersucht /DRU 03/. Bei der Phosphatierung
handelt es sich um ein Nassverfahren, bei dem geléste Stoffe mit Phosphorsaure ver-
mischt, verdampft und anschlief3end bei einem Druck von 300-800 MPa und einer Tem-
peratur von 1250 °C gesintert werden. Phosphat-Matrizen, welche Radionuklide immo-

bilisieren, weisen besonders niedrige Korrosionsraten von nur etwa 0,003 pym/Jahr auf.
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Zum Verfahren gibt es zurzeit jedoch nur Versuche im Labormalstab und eine Realisie-
rung eines solchen Verfahrens im industriellen Maf3stab innerhalb der nachsten Jahre
ist fraglich /DRU 03/.

414 Konditionierung mit Wachs

In /INL 05/ wurde die Moglichkeiten der Konditionierung berylliumhaltiger Komponenten
mit einem auf Paraffin basierenden Maértel (WAXFIX) im Hinblick auf die Langzeitbestan-
digkeit untersucht. Bei dem Verfahren wird das Vergussmaterial injiziert und die Abfélle
dadurch verfestigt. So soll eine Wasserundurchlassigkeit der Komponenten erzeugt wer-
den. In /INL 05/ wurden fiir die Beurteilung des Verfahrens bestrahlte Proben aus Beryl-
liumblocken des Advanced Test Reactors experimentell untersucht. Die Ergebnisse
konnten zeigen, dass das Konditionierungsverfahren durch strahleninduzierte Schadi-
gung nicht signifikant beeinflusst wird und mehrere hundert Jahre stabil ist. Auch die
durch Strahlung induzierte Wasserstoffentwicklung hat keine negativen Effekte auf die
strukturelle Integritat des Mortels. Eine Degradation durch Mikroorganismen ist jedoch
mdglich. Modellrechnungen hierzu ergaben, dass eine 0,46 m dicke Paraffin-Schicht,
voraussichtlich nach einer Zeit von 1.000 bis 3.600 Jahren vollstandig korrodiert. Da das
Konditionieren mit WAXFIX bisher nur in Experimenten erprobt wurde, ist nicht abschatz-
bar, ob und wann es im industriellen Maf3stab fir die Konditionierung berylliumhaltiger

Komponenten eingesetzt werden kann.

41.5 Zementierung

Die Zementierung ist eine bewahrte Methode zur Behandlung schwach- und mittelaktiver
radioaktiver Abfélle bei der diese in einem Zementbett fixiert werden. Bei dem fur radio-
aktive Abfalle Ublicherweise genutzten Zement handelt es sich um sog. Standard-Port-
landzement (OPC). Haufig werden jedoch auch Zusatzstoffe wie bspw. Flugasche und
Hochofenschlacke hinzugefiigt, um die Eigenschaften der Zementmatrix zu verbessern.
Das Zementieren ist ein vergleichsweise, unkompliziertes und kosteneffizientes Verfah-
ren. Bei der Behandlung berylliumhaltiger Abfalle ist jedoch der sehr hohe pH-Wert der
Zementmatrix der Ublicherweise in einer GréRenordnung von ungefahr 12,5 liegt proble-
matisch, da es dadurch zu signifikanten Korrosionsreaktionen kommt /DRU 19/. Dabei
wird Wasserstoff freigesetzt, was wiederum den Austritt von Radionukliden begunstigt
und die Endlagersicherheit gefahrdet. In letzter Zeit gab es jedoch Ansatze, die Konditi-
onierungsmoglichkeiten bestrahlter berylliumhaltiger Abfalle in Zement neu zu untersu-
chen. In /BOU 22/ wurde fur funf unterschiedliche Zementtypen ermittelt , inwieweit sich

diese fur die Konditionierung von bestrahltem Beryllium einsetzen lassen. Neben
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aktiviertem Schlackenzement, Portlandzement und Calciumsulfoaluminatzement wur-
den auch Magnesiumphosphatzement und Brushit-Zement untersucht. Dadurch, dass
nur wenig experimentelle Daten zum Korrosionsverhalten von Beryllium vorliegen,

wurde aulierdem die Reaktivitat in Wasser in Abhangigkeit vom pH-Wert untersucht.

Basierend auf Pourbaix-Diagrammen, welche fir Beryllium in den 1960iger Jahren er-
stellt wurden, galt fir berylliumhaltige Abfalle, dass diese nicht in stark alkalischen L6-
sungen konditioniert werden kénnen. Das wirde aktivierten Schlackenzement, Portland-
zement und Calciumsulfoaluminatzement als Konditionierungsmaterialien ausschlief3en.
Bezuglich des pH-Wertes, ist Magnesiumphosphatzement als neutrales Medium die ein-
zige Zementsorte, welche eine sichere Konditionierung berylliumhaltiger Abfalle ermog-
licht. In /BOU 22/ wurden die Pourbaix-Diagramme fir Beryllium neu berechnet. Hierbei
zeigte sich, dass Beryllium auch in neutralen bis stark alkalischen Losungen durchaus
stabil ist. Auch andere aktuelle Arbeiten /BUK 24/, die das Korrosionsverhalten untersu-
chen, konnten zeigen, dass bestrahltes Beryllium bis in einen hohen pH-Bereich von
ungefahr 13,5 stabil ist. Beryllium wird vor allem durch die Hydroxid-Festphase Be(OH),
in OPC, CSA und MPC passiviert. Korrosion ist nur im Brushit-Zement und in der akti-
vierten Schlacke signifikant hoch und schlief3t diese als Konditionierungsmaterialien aus
/BOU 22/. Nuklearberyllium kann also durchaus in Portlandzement, Calciumsulfoalumi-
natzement oder Magnesiumphosphatzement konditioniert werden. In Korrosionsexperi-
menten konnte festgestellt werden, dass fur Magnesiumphosphatzement Korrosionsre-
aktionen wahrend der ersten Tage auftraten, wahrend Beryllium in OPC fir den
gesamten untersuchten Zeitraum stark passiviert war. Laut /BOU 22/ ist es also durch-
aus moglich, Beryllium mit Hilfe ausgewahlter Betonsorten zu konditionieren, ohne dass
es dabei zu einer beschleunigten Korrosion bzw. zu einer erhéhten Wasserstoffbildung
kommt. Problematisch an der Konditionierung mit Beton ist, dass es sich dabei um ein
schweres Vergussmaterial handelt und ein Uberschreiten der Masse fiir einzelne Ge-

binde geprift werden muss.

4.1.6 Verpackung ohne Konditionierungsmatrix

In Belgien wurde am SCK der Ansatz verfolgt, Beryllium ohne Konditionierungsmatrix
direkt einzulagern. Das bestrahlte Beryllium wurde hier in versiegelten Behaltern mit tro-
ckenem Sand zur Aufflllung der Zwischenrdume und einem auf3eren Behalter zur Ab-
schirmung gelagert. Die Gebinde wurden in einem belufteten Raum gelagert, um die
Ansammlung von Tritium durch Diffusion im Gebinde zu minimieren. Die direkte Endla-
gerung ist die kostengulinstigste Methode und bietet den Vorteil einer einfachen Wieder-

gewinnung des Berylliums, falls sich ein wirtschaftlicher Nutzen ergeben sollte. Die
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Nachteile dieser Methode sind die gleichen wie bei der Einkapselung in Zement oder
Bitumen. Es kommt zur Wasserstoffentwicklung durch Korrosion und die Toxizitat des

Berylliummetalls erschwert die Handhabung der Abfalle.

4.2 Stoffliche Annahmebedingungen

Die Menge an nichtradioaktiven schadlichen Stoffen, die im Endlager Konrad eingelagert
werden dirfen, wird im Planfeststellungsbeschluss Konrad (Anhang 4 - Gehobene was-
serrechtliche Erlaubnis zur Endlagerung von radioaktiven Abfallen im Endlager Konrad)
bestimmt. Darin wird die Einlagerung von Stoffen, die gemaR Liste | und Il der Grund-
wasserverordnung bzw. nach § 137 des Niedersachsischen Wassergesetzes das ober-
flachennahe Grundwasser schadlich verandern kénnen, geregelt. Die Verordnung regelt
bspw. die Einlagerung radioaktiver Abfalle mit den darin enthaltenen nichtradioaktiven
schadlichen Stoffen unter bestimmten Beschrankungen und Nebenbestimmungen im
Endlager Konrad. Zu den Nebenbestimmungen zahlt unter anderem eine fortlaufende
Uberwachung, Erfassung und Bilanzierung der in den Abfallgebinden enthaltenen, nicht-

radioaktiven schadlichen Stoffe.

Fur die Beschreibung der stofflichen Zusammensetzung der fiir das Endlager Konrad
bestimmten Abfalle wird mit einer sog. Stoffliste gearbeitet. Die Stoffliste enthalt Anga-
ben Uber die zur Einlagerung vorgesehenen radioaktiven Abféalle mit vernachlassigbarer
Warmeentwicklung einschliellich der dafur vorgesehenen Fixierungsmittel, Materialien
zum VergieRen von Resthohlrdumen und Behalterwerkstoffen. Auflerdem enthalt die
Stoffliste neben einer eindeutigen Stoffbezeichnung auch Beschreibungs- und Deklara-
tionsschwellenwerte zur Erfassung und Bilanzierung der schadlichen Stoffbestandteile.
Die Stoffliste weist jedem endlagerbaren Stoff einen bestimmten Code zur eindeutigen
Bestimmung zu und ermdglicht eine Beschreibung der im Abfall enthaltenen Stoffbe-

standteile auf Grundlage hierarchischer Ebenen /BFS 15/.

Um die Zusammensetzung der Abfallgebinde zu erfassen, dabei jedoch eine erneute
stoffliche Charakterisierung fir jede Abfallcharge oder jedes Abfallgebinde zu vermei-
den, wird die stoffliche Zusammensetzung durch Stoffvektoren angegeben. Dies sind in
ihrer prozentualen Zusammensetzung abfallspezifisch definierte Stoffgemische anhand
derer sich Abfallstrome beschreiben lassen. Stoffvektoren setzen sich aus Bausteinen,
Werkstoffen oder Verbindungen zusammen, die wiederum aus chemischen Verbindun-
gen und Elementen bestehen. Es ist dabei erforderlich, dass alle im Stoffvektor als Be-
standteil eines Abfallstroms genannten Stoffe bereits in der Stoffliste vorhanden sind.

Die Angaben zur Zusammensetzung eines Abfallstromes kann dadurch auf die Ebene,
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der im Planfeststellungsbeschluss Konrad begrenzten Stoffe und Stoffgruppen herunter-
gebrochen werden. Die zur Beschreibung der Zusammensetzung notwendigen Substan-
zen sind in einem Verzeichnis gespeichert, welches zudem notwendige Angaben flr die
Erfassung und Bilanzierung von schadlichen Substanzen beinhaltet. Das Verzeichnis ist
Bestandteil einer zentral verwalteten, abfallspezifischen Datenbank und umfasst alle de-
klarationspflichtigen Komponenten der zur Endlagerung bestimmten Abfalle. Bei den An-
gaben zur stofflichen Zusammensetzung unter Verwendung der Stoffvektoren gemaf
der Stoffliste wird durch Deklarationsschwellen- bzw. Beschreibungsschwellenwerte das

zu bilanzierende Inventar der nichtradioaktiven schadlichen Stoffe erfasst.

421 Beschreibungs- und Deklarationsschwellenwert

Der Deklarationsschwellenwert (DSW) gibt den Massenanteil eines nichtradioaktiven
schadlichen Stoffes an, bei dessen Uberschreitung nachteilige Veranderungen im ober-
flachennahen Grundwasser nicht ausgeschlossen werden kénnen. Bei einer Uberschrei-
tung des DSW mussen die Massenanteile bilanziert werden und durfen die im Planfest-
stellungsbeschluss Konrad angegebenen Gesamtmassen nicht Uberschreiten. In der
Stoffliste sind die DSW fir Stoffe, chemische Verbindungen und Materialien zusammen-
gefasst /BFS 15/.

Der Beschreibungsschellenwert (BSW) gibt den Massenanteil eines nicht radioaktiven
schadlichen Stoffes im Abfallprodukt an, bei dessen Uberschreitung ein Abfallverursa-
cher verpflichtet ist, den Stoff als Teil eines Abfallgebindes namentlich und mit Mengen-
angabe in der Beschreibung des Abfallgebindes zu fuhren /BFS 15/. Mit dem BSW wird
also die Genauigkeit festgelegt, mit der die schadlichen Stoffe in einem Abfallgebinde
aufgeschlisselt werden mussen. FUr Neuabfélle betragt der BSW in der Regel 1 % der
Abfallbruttogebindemasse. Fur Altabfalle wird der BSW gewdhnlicherweise mit einem
Faktor finf multipliziert, liegt damit also deutlich hdher. So soll die stoffliche Zusammen-
setzung von Altabfalle nach einem ,best-estimate” abgeschatzt werden, ohne durch eine
erneute Uberpriifung eine unverhaltnismaRige Erhéhung der Strahlenbelastung fiir das
kontrollierende Personal zu verursachen. Stoffe, die ein groRes Gefahrdungspotential
fur die Qualitat des oberflachennahen Trinkwassers haben, kénnen jedoch auch deutlich
geringere Beschreibungsschwellenwerte haben. Gilt fir einen Stoff bspw. ein Beschrei-
bungsschwellenwert von weniger als 1 %, so gilt derselbe Wert auch fir den Deklarati-
onsschwellenwert /BFS 15/. Generell gilt, dass fur diejenigen Stoffe, die in der Regel
nicht in schadlicher Form vorliegen, Deklarationsschwellenwerte von > 100 % angege-
ben werden. Eine Ubersicht, der Beschreibungsschwellenwerte und den daraus abge-

leiteten Deklarationsschwellenwerten ist in Tab. 4.1 aufgefiihrt.
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Tab. 4.1 Beschreibungs- und Deklarationsschwellenwerte fir Alt- und Neuabfalle

/BES 15/
Wertebereich De- | Deklarations- Beschreibungs- Beschreibungs-
klarationsschwel- schwellenert Altab- | schwellenwert Neu- | schwellenwert
lenwert (DSWy) fall (DSWa,) abfall (BSWN) Altabfall (BSWA)
0<DSWNn=1% 5-DSWn DSWn DSWa
1% <DSWN<5% 5% 1% DSWa
5 %< DSWn DSWn 1% 5%

Die verbindlichen Beschreibungsschwellenwerte flir Stoffe, chemische Verbindungen
und Materialien sind in der sog. Stoffliste hinterlegt. Werden die in Tab. 4.1 aufgefihrten
Werte Uberschritten, so sind durch die Abfallverursacher entsprechend Angaben zu den
nichtradioaktiven schadlichen Stoffen zu machen. Diese missen dann einzeln von der

Bundesgesellschaft fur Endlagerung (BGE) geprift werden.

422 Stofflisteneintrag fiir Beryllium

Wie in Tab. 4.2 aufgeflihrt, existieren sowohl fiir 16sliches Beryllium (ABK085) als auch
fur elementares Beryllium (AAE004) und Berylliumoxid (ABK190) in metallisch massiver
Form Stofflisteneintrage. Diese wurden durch das Bundesamt fur Strahlenschutz bean-
tragt und durch den Niedersachsischen Landesbetrieb flir Wasserwirtschaft, Kisten-
und Naturschutz (NLWKL) am 18.04.2014 freigegeben.

Fir die Einlagerung fester metallischer Komponenten aus Beryllium gilt ein BSW von
1 % und ein DSW von 101 %. Fir einen DSW von 101 % existiert praktisch keine Mas-
senbegrenzung. Dieser Wert gilt jedoch ausdricklich fur Beryllium in nicht I6slicher
Form. Fur die Beschreibungs- und Deklarationsschwellwerte von |6slichem Beryllium
gelten mit jeweils 0,0001 % der Abfallgebindemasse deutlich strengere Vorgaben, da
hier von einem hdheren Gefahrdungspotential fir das oberflichennahe Grundwasser

ausgegangen werden kann.
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Tab. 4.2  Ubersicht iber Beryllium Basisstoffe mit entsprechenden Deklarations- und
Beschreibungsschwellwerten die fir die Endlagerung in Konrad freigegeben
sind /OFF 17/
Code Name Revi- | Verfah- DSW neu | BSW Giiltigkeitsbereich
sion rensstatus | in % neu in
%
AAE004 Beryllium | 3 Freigege- 101 1 Metallisch in massi-
ben ver Form (rein oder in
Legierungen)
ABK190 Berylli- 1 Freigege- 101 1 Metallisch in massi-
umoxid, - ben ver Form
hydroxid
ABKO085 Beryllium | O Freigege- 0,0001 0,0001 Beryllium als Be-
(I5slich) ben standteil von |6sli-
chen Verbindungen
welche keinem ande-
ren Basisstoff zuge-
ordnet werden koén-
nen
4.3 Radiologische Annahmebedingungen

Neben den stoffichen Rahmenbedingungen existieren fir die Einlagerung nicht warme-
entwickelnder radioaktiver Abfalle in den Endlagerbedingungen Konrad eine Reihe radi-
ologischer Rahmenbedingungen, auf die im Folgenden genauer eingegangen werden
soll. Die dabei zulassigen Aktivitdten von Radionukliden und Radionuklidgruppen resul-
tieren aus Sicherheitsanalysen flr die Betriebs- und Nachbetriebsphase des Endlagers
Konrad und finden sich in /BFS 15/. Sie basieren auf einer Reihe von Analysen, welche
sich mit den Auswirkungen der in das Endlager eingebrachten Abfalle auf das Wirtsge-
stein, die Kritikalitatssicherheit, Storfalle in der Betriebsphase, befassen. AuRerdem ist
der sichere Einschluss der ins Endlager eingebrachten Radionuklide entscheidend. Un-
terschieden werden muss zwischen einer realen bzw. einer scheinbaren Aktivitat. Wobei
sich die scheinbare Aktivitat rechnerisch aus unzureichenden Berechnungsverfahren er-
geben. Diese wird jedoch genauso bilanziert und es besteht die Mdglichkeit, dass die
Aktivitatsgrenzwerte ausgeschopft sind, obwohl die vorhandene Aktivitatsmenge diese
eigentlich nicht erreicht.

4.31 Aktivitatsbegrenzungen fiir den bestimmungsgemaRen Betrieb

Die Endlagerbarkeit von radioaktiven Abfallen mit vernachlassigbarer Warmeentwick-

lung wurde in Sicherheitsanalysen auf Grundlage eines 156 umfassenden
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Radionuklidspektrums untersucht. Aus den Sicherheitsanalysen konnten fiir 108 Radio-
nuklide Aktivitatsbegrenzungen abgeleitet werden. Die Garantiewerte pro Abfallgebinde
sind in Tabelle Il im Anhang der EBK aufgefuhrt. Die in das Endlager Konrad eingela-
gerten Aktivitaten der hier aufgefuhrten Radionuklide und Radionuklidgruppen mussen
nuklidweise bilanziert werden. Die Aktivitdt der Radionuklide H-3, C-14, [-129 und
Ra-226 muss dabei unabhangig von einem Deklarationswert angegeben werden. Zeigt
die Bilanzierung fir ein bestimmtes Radionuklid oder eine bestimmte Radionuklidgruppe
fur ein Betriebsjahr, dass die Richtwerte der pro Jahr in das Endlager Konrad einlager-
baren Aktivitat nicht ausgeschopft werden, kénnen auch Abfallgebinde eingelagert wer-
den, welche die Garantiewerte pro Abfallgebinde Uberschreiten. Hier ist jedoch die Zu-

stimmung der BGE vor einer Anlieferung der betreffenden Abfallgebinde erforderlich.

4.3.2 Thermische Beeinflussung des Wirtsgesteins

Die Grenzwerte der Radionuklide in einem Abfallgebinde welche sich aus der Analyse
der thermischen Beeinflussung des Wirtsgesteins ergeben, missen einem Summenkri-
terium genlgen, welches einem in Warmeausbreitungsrechnungen ermittelten Aktivi-

tatswert entspricht.

A(i)

SW(B) = Gw(i, B)

mit Sw(B) <1 (4.1)

Hierbei stellt Sw den Summenwert mit dem Index w fir Warme dar. A gibt die Aktivitat
des Radionuklids oder einer Radionuklidgruppe i im Abfallgebinde an. Gy, stellt den aus
Warmeausbreitungsrechnungen errechneten Aktivitatswert eines Radionuklids oder ei-
ner Radionuklidgruppe i. Die H6he des Aktivitatswerts G, ist dabei vom Abfallbehalter B
abhangig. Auch wenn Summenwerte Sw = 1 pro Abfallgebinde erreicht werden, ist die
Einlagerung prinzipiell méglich, wenn diese mit Abfallgebinden zusammen gelagert wer-
den, deren Summenwert entsprechend kleiner als 1 ist. Hier muss eine volumengewich-
tete Mittelung der Summenwerte vorgenommen werden und der so bestimmte mittlere
Summenwert muss unter 1 liegen. Grundsatzlich ist auch hier die Zustimmung der BGE
notwendig /BFS 15/.

4.3.3 Unterstellte Storfalle

Basierend auf einer Storfallanalyse gelten fir Leitnuklide und alle sonstigen nicht spezi-
fizierten Radionuklide bestimmte Aktivitdtsgrenzwerte in Abhangigkeit der Abfallbehal-
terklasse und der jeweils zugehdrigen Abfallproduktgruppe. In der Abfallbehalterklasse
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[l wird dabei nicht weiter zwischen einzelnen Abfallproduktgruppen unterschieden, son-
dern es gelten zusatzliche Anforderungen an den Behalter, welche Uber Prifzeugnisse
und Gutachten vom Behalterhersteller nachgewiesen werden mussen. Im Fall, dass in
einem Abfallgebinde verschiedene Radionuklide und Radionuklidgruppen enthalten sind
muss die Gesamtaktivitat folgendem Summenkriterium entsprechen:

A(D)

Ss(p,k)=F-% m mit Ss(p, k) <1 (4.2)

Hierbei steht Ss fir den Summenwert mit dem Index s fur Storfall. Ag gibt die Aktivitat
des Radionuklids oder der Radionuklidgruppe i im Abfallgebinde an. Gs(i,p,k) gibt den
aus Storfallrechnungen theoretisch errechneten Aktivitatsgrenzwert des Radionuklids
oder der Radionuklidgruppe i an, welcher von der Abfallproduktgruppe p und der Abfall-
behalterklasse k abhangig ist. Der Faktor F betragt 1, falls das Abfallgebinde im Endlager
einzeln gehandhabt wird oder 2, falls zwei Abfallgebinde auf einer Transportpalette ge-
handhabt werden. Laut den Endlagerungsbedingungen /BFS 15/ besteht die Moglichkeit
Abfalle storfallfest zu verpacken, um dadurch die Grenzwerte vollstandig auszuschop-
fen. Hierbei entfallt dann der Nachweis an die einzelnen Abfallproduktgruppen in der
Storfallbetrachtung. Die Abfalle missen dafur formstabil fixiert werden bzw. in Innenbe-
halter verpackt sein, die wiederum formstabil fixiert sind /HZB 21/. Vor einer Anlieferung
von Abfallgebinden mit Summenwerten gréRer als 0,1 ist die Zustimmung der BGE er-
forderlich. Insgesamt diurfen nur 1 % aller Abfallgebinde einen Summenwert haben der
groler als 1 ist. Ausgenommen hiervon sind radioaktive Abfalle in storfallfester Verpa-
ckung der Abfallbehalterklasse | Il /BFS 15/.

434 Kritikalitatssicherheit

Fur die einlagerbaren Aktivitdten von U-233, U-235, Pu-239 und Pu-241 in einem End-
lagergebinde, welche sich aus Analyserechnungen zur Kritikalitdtssicherheit ergeben,
gilt folgendes Summenkriterium:

A1)

Hierbei steht Sk fur den Summenwert mit dem Index k fur Kritikalitat. A wiederum gibt
die Aktivitdt des Radionuklids i im Abfallgebinde an. G(i,B,a) steht flr den in Kritikali-
tatsrechnungen ermittelten Aktivitatswert welcher vom Abfallbehalter B, dem Anreiche-

rungsgrad a und vom Radionuklid i abhangig ist. Ahnlich wie bei den Grenzwerten zur
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thermischen Beeinflussung des Wirtsgesteins gilt auch bei den Grenzwerten zur Kritika-
litatssicherheit, dass fir einzelne Abfallgebinde davon abgewichen werden kann und
auch solche mit Summenwerten Sk = 1 eingelagert werden kénnen. Dies gilt jedoch nur,
wenn diese mit anderen Abfallgebinden gemischt werden und der Summenwert entspre-
chend kleiner 1 ist. Fur die Durchmischung durfen nur Abfallgebinde mit annahernd glei-
chen Massen und geometrischen Verhaltnissen zusammengefasst werden. Die Aktivitat
der drei Radionuklide U-235, Pu-239 und Pu-241 sind unabhangig von einem Deklarati-
onswert anzugeben /BFS 15/. Fir U-233 kann eine Aktivitat von 1,8E+09 Bg/Abfallge-
binde angegeben werden, sollte keine Angabe des Radionuklids vorliegen. Um Schein-
aktivitdten zu vermeiden sollte jedoch laut /BFS 15/ auch bei Unterschreiten des
Deklarationswertes die tatsachliche Aktivitat von U-233 in einem Abfallgebinde angege-

ben werden.

4.4 Verpackungskonzepte

Fir die Endlagerung radioaktiver Abfélle in Konrad missen diese so verarbeitet bzw.
konditioniert werden, dass sie einer der in /BFS 15/ definierten sechs Abfallproduktgrup-
pen (APG) zugeordnet werden kénnen. Die APGs unterscheiden sich in Anforderungen,
die aus sicherheitstechnischer Sicht an die Qualitat der Abfallprodukte gestellt werden.
Erfillen die radioaktiven Abfalle die Qualitdtsmerkmale einer bestimmten APG kénnen
die aus den Untersuchungen bzgl. unterstellter Storfalle zuldassigen Aktivitatswerte die-
ser APG ausgeschopft werden. Fir storfallfest verpackte Abfalle der Abfallbehalter-
klasse | gelten die Aktivitatsgrenzwerte der APG 06. Wenn die Verpackung der Abfall-
produkte der Abfallbehalterklasse Il zugeordnet werden kann, kdénnen die APGs
nochmals héhere Aktivitatsgrenzwerte ausschopfen. Sollten die Aktivitaten der Abfélle
pro Gebinde immer noch zu hoch sein, besteht auch bei der Abfallbehalterklasse Il die
Maoglichkeit diese storfallfest zu verpacken. Bei den ABK I nicht storfallfest (nsf) kann zur
Fixierung des Inhalts Beton oder aber auch loses Verfullmaterial wie bspw. Sand bzw.
Bauschutt verwendet werden. Hierbei sind an die Eigenschaften des Betons keine An-
forderungen gestellt. Fur Behalter der Kategorie ABK | und Il sf sind die Anforderungen
héher und es muss sichergestellt sein, dass der Inhalt formstabil fixiert ist. Entsprechend
muss fir die Restholraumverfillung der Behalter als Vergussmaterial Beton verwendet

werden, der die Anforderungen der Prifzeugnisse erflllt.

Fir die Reflektorkomponenten des BER-II, die mit ungefahr 1.750 kg den weitaus groR-
ten Be-Anteil der deutschen Forschungsreaktoren ausmachen, wurden in /HZB 21/ eine

Reihe von Beladeszenarien fir die Endlagerung in Konrad gepruft. Zwei mogliche
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Beladekonzepte haben sich hier als realistisch herausgestellt und wurden genauer un-
tersucht. Als Behalter fir die berylliumhaltigen Abfalle kommen entweder MOSAIK®-Be-
halter der Firma GNS bzw. Konrad Container der Firma Eisenwerke Bassum (EWB) in
Frage. Nur diese beiden Hersteller haben zurzeit eine Zulassung ihrer Behalter fur das
Endlager Konrad. MOSAIK®-Behalter sind Rundgebinde, bestehen aus Gusseisen mit
Kugelgraphit und kénnen bei Bedarf auf der Innenseite zusatzlich mit bis zu 12 cm dicken
Blei-Linern zur Verstarkung der Abschirmung von Gammastrahlung ausgestattet wer-
den. Bei den Konrad-Containern handelt es sich um quaderférmige Behalter, die aus
mindestens 3 mm dickem Stahlblech, armiertem Beton oder Gusseisen gefertigt sind. In
die Container lassen sich entweder 200 |- oder 400 I-Fasser einlagern bzw. kénnen auch
groere, kontaminierte bzw. aktivierte Bauteile kerntechnischer Anlagen eingebracht
werden. Die Konrad-Container kdnnen der Abfallbehalterklasse | bzw. Il zugeordnet wer-
den. Eine Verpackung in einem Behalter der ABK | storfallfest bzw. der ABK Il storfallfest
ist fur die berylliumhaltigen Komponenten generell erstrebenswert. Fur storfallfeste Be-
halter der Abfallbehalterklasse Il (ABK Il) gelten die hdchsten Aktivitdtsgrenzwerte. Mo-
mentan liegen jedoch nur fir die Konrad-Container Typ lll, IV, V und VI solche Geneh-
migungen vor. Es wird jedoch geprft, ob die MOSAIK®-Behalter eine Genehmigung als
ABK Il storfallfest erhalten.

Laut /HZB 21/ kann die Endlagerung der Beryllium Reflektoren des BER-II entweder in
6 MOSAIK®-Behaltern oder in einem Konrad Container erfolgen. Fiir beide Behalterkon-
figurationen ist diesbezlglich analysiert worden, inwieweit die radiologischen Endlage-
rungsbedingungen Konrad eingehalten werden kénnen. Beide Verpackungsoptionen ha-
ben jeweils Vor- und Nachteile. Problematisch ist bspw., dass im Falle der Konrad-
Container fur die Zulassung als ABK Il sf eine Fixierung der berylliumhaltigen Abfalle mit
Beton notwendig ist. Aufgrund der Tatsache, dass sich beim Kontakt von Beryllium mit
einem betonhaltigen, alkalischen Milieu Wasserstoff bildet, ist Beton als Vergussmate-
rial, wie in 4.1.5 beschrieben, nicht ohne weiteres geeignet. Das macht es unter Umstan-
den erforderlich, Innenbehalter zu verwenden, die den Kontakt von Beryllium und Beton
verhindern. Auferdem ist problematisch, dass beim Verguss mit Beton die zulassigen
Massenbegrenzungen nicht fir alle Konrad-Container eingehalten werden kdnnen. So
konnte fur die Beladeplanung der Reflektorkomponenten des BER-II ausgearbeitet wer-
den, dass die beiden Typen KC Il und KC V wahrscheinlich nicht in Frage kommen
[HZB 21/. Als realistisch kommen eher die beiden Behalter KC Il und KC IV in Frage,
wobei fur den KC Il zurzeit keine Genehmigung als ABK |l storfallfest vorliegt. Der Vorteil
von MOSAIK®-Behaltern gegeniiber Konrad-Containern ist, dass diese eine Genehmi-

gung als Typ B(U) Versandstlick aufweisen und nicht mit Beton vergossen werden
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mussen /HZB 21/. Nachteilig fir die MOSAIK®-Behalter ist jedoch, dass diese zurzeit nur
eine Zulassung als ABK | nsf besitzen. Bezlglich der Aktivitatsgrenzwerte gelten dem-

entsprechend strengere Richtlinien als beim Konrad Container Typ IV.

4.5 Einschatzung der Endlagerfahigkeit der berylliumhaltigen radioaktiven
Abfalle
451 Neutronenquellen

Wie in Kapitel 3.4.2 ausgefihrt, kann die Berylliummenge der Anfahrquellen aller Leis-

tungsreaktoren auf eine Gesamtmasse von ca. 64 kg abgeschatzt werden.

Tritium, welches sich beim Reaktorbetrieb in allen Berylliumkomponenten bildet, ist in
den Neutronenquellen ein deutlich geringeres Problem als in den Reflektormaterialien,
wo es den Hauptteil der Aktivitat ausmacht. Die Sb-Be Pellets der Neutronenquellen
weisen eine im Vergleich zu den Reflektormaterialien deutlich grofere Porositat auf. Far
die Freisetzung von Tritium, welches sich in den Hohlraumen ansammelt, gibt es
dadurch keine naturlichen Barrieren /VAN 83/. AuRerdem weisen die Hillrohrmaterialien
aus Edelstahl eine hohe Permeabilitat fur Wasserstoff und Tritium auf. Annahmen von
/VAN 83/ gehen davon aus, dass Tritium durch die Porositat der Pellets entweichen kann
und nahezu vollstandig in den Wasser-Primarkreis entweicht. Laut /SNE 05/ wird die
Tritium-Menge, welche nach dem Reaktorbetrieb in den Sekundarquellen verbleibt, als
nicht signifikant eingeschatzt. Fur die Neutronenquellen aus deutschen Reaktoren fehlen

hierzu jedoch experimentelle Daten, welche diese Einschatzung belegen.

Bezuglich berylliumhaltiger Anfahrquellen existieren nur begrenzte Informationen, wie
diese an den Reaktorstandorten entsorgt werden. Aus der Umweltvertraglichkeitsunter-
suchung (UVU) des Kernkraftwerks Philippsburg geht jedoch hervor, dass aktivierte und
nicht fest eingebaute Kernbauteile wie Drosselkérper, Steuerelemente und Anfahrquel-
len als Betriebsabfille zerlegt werden, in MOSAIK®-Behalter verpackt und ins Standort-
Abfalllager Philippsburg verbracht werden /FAI 17/. Da die Lebensdauer der Neutronen-
quellen nur funf bis sieben Jahre betragt, kann durchaus davon ausgegangen werden,
dass ein groRer Teil zum Zeitpunkt der Erstellung der Endlagerbedingungen /BFS 15/

bereits verpackt und konditioniert waren.

Zieht man in Betracht, dass ein MOSAIK-II Behalter ein Leergewicht von 5.730 kg besitzt
und fur Beryllium bzw. Berylliumoxid in fester metallischer Form ein Beschreibungs-

schwellenwert von 1 % gilt, so ergibt sich, dass Beryllium erst ab einer Masse von 57,3
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kg Beschreibungspflichtig ist (bei Altabfallen sogar erst aber einer Masse von 286,5 kg).
Fallt die Menge an Beryllium darunter sind keine Angaben erforderlich. Es ist also mdg-
lich, dass keine Angaben zu den Berylliummengen vorliegen und es auch im Nachhinein
nicht mehr mdéglich ist herauszufinden in welchen Gebinden sich Neutronenquellen tuber-

haupt befinden.

45.2 Moderator- und Reflektormaterialien

Bei den Berylliumreflektoren und -moderatoren ist die Frage der Endlagerfahigkeit auf-
grund der deutlich gréReren Massen und Aktivierungen komplizierter zu beurteilen als
bei den Neutronenquellen. Ob die fir die Endlagerung geltenden stofflichen und radio-
logischen Bedingungen, welche in den EBK festgehalten sind, eingehalten werden kon-

nen, soll im folgenden Abschnitt besprochen werden.

4.5.21 Endlagerfahigkeit aus stofflicher Sicht

Bei den Berylliumreflektoren bzw. -moderatoren, die den Hauptteil der in Deutschland
anfallenden Berylliumabfalle ausmachen, handelt es sich um massive metallische Kom-
ponenten. Zieht man die Stoffliste heran gilt flr solche Berylliumkomponenten ein De-
klarationsschwellwert von 101 % und damit praktisch keine Massenbegrenzung. Von
diesen Stoffen ist praktisch keine Gefahrdung im oberflachennahen Grundwasser zu er-
warten. Es kann also, entsprechend den Eintragen der Stoffliste davon ausgegangen
werden, dass Beryllium auch in Mengen, die 24,5 kg Ubersteigen, stofflich im Endlager
Konrad eingelagert werden darf. Aus Sicht der Autoren bezieht sich die maximal einla-
gerbare Menge von 24,5 kg, welche in der Gehobenen wasserrechtlichen Genehmigung

bzgl. Beryllium erwahnt wird, ausdricklich auf Beryllium in l6slicher Form.

Haufige Aktualisierungen des wasserrechtlichen Regelwerks flhren allerdings dazu,
dass die Endlagerfahigkeit von eigentlich produktkontrollierten Abfallgebinden nicht end-
gultig festgestellt werden kann /SPA 24/. Aus diesem Grund ist es bspw. so, dass alle
relevanten Behalter- und Stofflisteneintrage aufgrund von Verweisen auf die gehobene
wasserrechtliche Erlaubnis gesperrt sind und die BGE seit 2017 keine Abfallgebinde zur
Einlagerung Konrad mehr freigibt. Die Beurteilung, ob verandernde Grenzwerte Auswir-
kungen auf die stoffliche Endlagerfahigkeit bestrahlter berylliumhaltiger Komponenten
im Endlager Konrad haben, kann im Zuge dieses Eigenforschungsvorhabens nicht ab-

schlieRend beurteilt werden.
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4.5.2.2 Endlagerfahigkeit aus radiologischer Sicht

Wie bereits beschrieben besitzt Beryllium ohne vorangegangene Neutronenbestrahlung
keine signifikante Aktivitat. Erst durch die Neutronenbestrahlung entsteht in den Berylli-
umkomponenten ein signifikantes Radionuklidinventar, welches auf unterschiedliche
Weise gebildet wird. Die Berylliumkomponenten kénnen durch Spaltung von im Material
vorhandenen Spurenverunreinigungen wie bspw. U-235 aktiviert werden, wobei Radio-
nuklide wie bspw. Co-60 bzw. Cs-137 entstehen. Aulierdem kann es durch im Material
vorhandenes U-238 uber Neutroneneinfangreaktionen zur Bildung von Pu-239 bzw.
Am-241 kommen. Weiterhin kann Beryllium selbst zu Be-10 aktiviert werden bzw. zerfallt
zu radioaktivem Tritium. Zur Abschatzung des Aktivitatsinventars der Berylliumkompo-
nenten aus den deutschen Forschungsreaktoren BER-II, FRM-I, RFR, und vom FRG
wurde sich auf Angaben zu den Nuklidaktivitaten aus /HZB 21/ bezogen. Fur die Aktivitat
der Reflektormaterialien des FRM-I liegen dartber hinaus in /LIE 10/ detaillierte Informa-
tionen vor. Die Aktivitdten der Reflektorkomponenten der vier Forschungsreaktoren
BER-Il, FRM-I, FRG und RFR wurden flr ein gemeinsames Bezugsdatum zum
01.01.2030 mit der Software SCALE zerfallskorrigiert berechnet und sind in Tab. 4.3

aufgelistet.

Tab. 4.3  Aktivitatsinventar fir 7 Radionuklide aus den vier Forschungsreaktoren

BER-II, FRM-I, FRG und RFR bezogen auf deren Beryllium-Gesamtmenge
bei Annahme einer homogenen Verteilung. Bezugsdatum ist der 01.01.2030
/HZB 21//KAT 21//LIE 10/

Nuklid BER-II FRM-I FRG RFR Summe Prozentuale

Aktivitat
Aktivitat in Bq

H-3 1.94E+15 | 9.80E+13 | 3.28E14 1.64E+13 2.38E+15 98,0 %

Co-60 1.22E+13 | 1.49E+11 | 4.37E+11 8.84E+09 1.28E+13 0,53 %

C-14 3.46E+12 | 3.00E+11 | 9.46E+11 7.77TE+08 3.44E+13 1,42 %

Be-10 1.34E+11 | 5.00E+09 1.05E+10 1.50E+11 0,0061 %

Pu-238 | 3.86E+09 | 4.10E+09 2.08E+07 7.98E+09 0,00032 %

Cs-137 | 6.12E+10 | 2.81E+10 | 5.63E+10 1.59E+09 1.19E+11 0,0049 %

TI-204 3.01E+11 3.01E+11 0,0124 %

Fur den RFR wurden nur Angaben zur spezifischen Aktivitat aus einzelnen Messungen

gefunden. Fir die Berechnung der Gesamtaktivitat wurde daher von einer homogenen
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Zusammensetzung der berylliumhaltigen Komponenten ausgegangen. Aus den Werten
in Tab. 4.3 ist ersichtlich, dass die Aktivitat von Tritium in den Reflektorkomponenten des
BER-II am héchsten ist. Weiterhin auffallig ist die hohe Tritium-Aktivitdt der Komponen-
ten des FRG.

Die Gesamtaktivitat fir die 7 Radionuklide (H-3, Co-60, C-14, Be-10, Pu-238, Cs-137,
TI-204) betragt flr das Bezugsdatum 01.01.2030 2,43E+15 Bq. Tritium hat die mit Ab-
stand hochste Aktivitat (ungefahr 98 %) und macht die Entsorgung der berylliumhaltigen

Abfalle besonders kompliziert.
Garantiewerte aus dem bestimmungsgeméaRen Betrieb

Der Garantiewert fur Radionuklide und Radionuklidgruppen pro Abfallgebinde, der sich
aus der Sicherheitsanalyse fir den bestimmungsgemafen Betrieb ergibt, betragt fur Tri-
tium 1,9E+11 Bq. Aus Tab. 4.3 ist ersichtlich, dass das Aktivitatsinventar der Beryllium-
komponenten aller Forschungsreaktoren im Jahr 2030 den Grenzwert um mehrere Gro-
Renordnungen Uberschreitet. Damit werden die EBK nicht erflllt und die
Berylliumendlagerung kann aufgrund der hohen Menge and Tritium erst nach einer Ab-
klingzeit erfolgen. Die Lange der Abklingzeit hangt davon ab, in welcher Weise die Be-
ryliumkomponenten der Forschungsreaktoren aufgeteilt und verpackt werden. Fir die
Beladevarianten, welche vom /HZB 21/ fiir die Komponenten des BER-II betrachtet wur-
den, in dem die Be-Reflektoren auf insgesamt sechs Gussbehalter Typ-Il aufgeteilt wer-
den, konnen die Garantiewerte schneller erreicht werden als fiir den Fall, dass die Be-

Abfélle des BER-II in einen Konrad Container Typ IV eingelagert werden.

Ohne Ausgleichsgebinde und fir den Fall, dass die BER-Il Be-Komponenten in einen
Konrad Container Typ IV verpackt werden, missten die Abfalle ungefahr 160 Jahre ab-
klingen. Dementsprechend kann geschlussfolgert werden, dass die Abfalle Uber die Ge-
binde anderer Ablieferungspflichtiger ausgeglichen werden missen. Dies muss jedoch
von der BGE bzw. den anderen ablieferungspflichtigen Stellen entschieden werden.
Auch bei den Berylliumkomponenten der anderen Forschungsreaktoren kommt es zu
einem Uberschreiten der Garantiewerte und auch hier ist die Einlagerung nur tiber Ab-

klingzeiten bzw. Uber Ausgleichsgebinde mdglich.

Zieht man die einlagerbare Gesamtaktivitat far Tritium im Endlager Konrad heran, wel-
che 6,0E+17 Bq betragt, ergibt sich, dass fir das Bezugsdatum zum 01.01.2030 unge-
fahr 0,4 % der maximal einlagerbaren Menge an Tritium im Endlager Konrad durch die

Beryllium-Reflektoren ausgeschopft ist.
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Storfallsummenwert und Grenzwert zur thermischen Beeinflussung des Wirtsge-

steins

Aus den Recherchen von /HZB 21/ geht hervor, dass die Stérfallsummenwerte fur die
Berylliumkomponenten fir die beiden Beladevarianten (6 Gussbehalter Typ Il oder 1
Konrad Container Typ V) eingehalten werden kénnen. Die Werte flr die Berylliumkom-
ponenten des BER-II haben laut /HZB 21/ die grofte Masse, die langste Bestrahlungs-
zeit und die geringste Abklingzeit. Sie weisen dementsprechend (vgl. Tab. 4.3) die
grofite Aktivierung auf und sollten die Grenzwertbetrachtungen fiir die Berylliumkompo-

nenten der anderen Forschungsreaktoren abdecken.

Basierend auf MCNP-Modellrechnungen, welche am HZB fir die Aktivierung der Beryl-
liumkomponenten des BER-II gemacht wurden, konnte herausgearbeitet werden, dass
das Nuklid Thallium problematisch fur die Einhaltung der EBK ist. Die Aktivitat von TI-204
wird fur das Bezugsjahr 2021 mit einem Wert von 3,011E+11 Bq angegeben, wodurch
der Grenzwert zur thermischen Beeinflussung des Wirtsgesteins um mehrere Grolien-
ordnungen Uberschritten wird. Dies qilt fir beide Beladevarianten. Da die Verunreinigun-
gen mit Thallium jedoch unterhalb der Nachweisgrenze liegen, wurden hier konservative
Schatzungen zum Grad der Verunreinigung verwendet. Die tatsachlichen Aktivitatswerte
kénnen also deutlich unter den aus der Modellrechnung abgeschatzten Werten liegen.
AuRerdem liegt die Halbwertszeit bei nur dreieinhalb Jahren und es ware Uber eine Ab-
klinglagerung madglich, die Grenzwerte einhalten zu kdnnen. Unter der Annahme, dass
die gesamten Beryllium-Abfalle des BER-II in einem Konrad-Container konditioniert wer-
den, missten die Abfélle bis 2070 abklingen. Auch hier kdnnen bei Uberschreitung der
Grenzwerte zur thermischen Beeinflussung des Wirtsgesteins Ausgleichsgebinde einge-
setzt werden. In welcher Konzentration das Radionuklid TI-204 in den Berylliumkompo-
nenten der anderen Forschungsreaktoren vorliegt, kann im Zuge dieses Forschungsvor-

habens nicht beurteilt werden.

In /LIE 10/ wird erwahnt, dass die Aktivitat der Hauptnuklide Tritium und Co-60 zum Be-
zugsdatum 26.01.2005 bzgl. der Stdrfallanalyse einen Summenwert von 4,48 erreichen.
Der Summenwert gilt fur einen Gussbehalter, in welchem die Reflektorelemente seit der
Entnahme aus dem Reaktor zwischengelagert werden. Um das Summenkriterium aus
den Anforderungen der Storfallanalyse zu erfullen ist eine Abklinglagerung von ungefahr

30 Jahren notwendig. Diese 30 Jahre waren im Jahr 2035 erreicht.
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Kritikalitatssicherheit

Aus den EBK geht hervor, dass die BGE einzelne Abfallbehalter prift, sofern diese mehr
als 36 kg Beryllium, vermischt mit spaltbaren Stoffen bzw. mehr als 360 kg Beryllium
unvermischt mit spaltbaren Stoffen enthalten. Fir die Vermischung mit spaltbaren Stof-
fen gelten dabei verscharfte Begrenzungen bezuglich der Kritikalitatssicherheit. So dr-
fen die Aktivitatswerte von U-233 einen Wert von 1,8E+09 Bq pro Abfallgebinde nicht
Uberschreiten. AuRerdem gelten fir U-235, Pu-239, Pu-241 spezifische Grenzwerte je
nach Anreicherungsgrad und Abfallbehélter. Die Grenzwerte zur Kritikalitatssicherheit
sind fur die beiden Behaltertypen Gussbehalter Typ Il und den Konrad Container Typ IV
in Tab. 4.4 aufgelistet. Fir beide Beladevarianten gilt, dass die Grenzwerte zur Kritikali-
tatssicherheit bei den Berylliumkomponenten des BER-II eingehalten werden kdnnen.
Da es sich bei den Berylliumkomponenten der anderen Forschungsreaktoren um die
gleichen Produktklassen handelt bzw. im Fall des RFR-Forschungsreaktors um Beryl-
lium aus kasachischer Produktion, welches eine geringere Uran-Konzentration im Ver-
gleich zu Beryllium aus US-Produktion aufweist, ist nicht davon auszugehen, dass die
Aktivitatswerte bzgl. U-233 bzw. U-235 héher ausfallen. Ahnliches gilt fir die Aktivitats-
werte bzgl. Pu-239 und Pu-241. Die Aktivitatswerte fiir die Berylliumkomponenten des
BER-II sind als konservativ zu betrachten, da diese die langste Bestrahlungszeit und

geringste Abklingzeit aufweisen.

Tab. 4.4  Grenzwerte fur die beiden Behaltertypen Gussbehalter Typ Il bzw. KC IV
und Aktivitaten fur spaltbare Stoffe ermittelt am BER-II /HZB 21/

Nuklid U-233 U-235 Pu-239 Pu-241
GW Gussbehél- | 1.8E+09 5.5E+06 8.7E+08 7.2E+11
ter Typ Il (Bq)

GWKC IV (Bq) | 1.8E+09 2.6E+05 4 1E+09 3.4E+12
Aktivitat (Bq) 1.6E-02 2.1E+03 1.4E+06 5.5E+11
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5 Wiederverwendungsmaoglichkeiten von bereits bestrahltem
Beryllium

Im folgenden Abschnitt soll auf eine mdgliche Rezyklierung und Anwendungsbereiche
von bestrahltem Beryllium im Bereich der Kerntechnik (in dotierten Kernbrennstoffen als
auch in Fusionsreaktoren) eingegangen werden. Auf3erdem wird die Verwendung in der
konventionellen Industrie kurz beschrieben. Da fur eine Rezyklierung bestrahlter berylli-
umhaltiger Komponenten eine chemische Reinigung bzw. Dekontamination notwendig
ist, wird auch auf die dafur notwendigen Schritte zur Verminderung der Restaktivitat ein-
gegangen. Abschlielend erfolgt eine kurze Einschatzung, inwiefern die Mdglichkeiten

zur Wiederverwendung in Deutschland als realistisch zu bewerten sind.

5.1 Beryllium dotierte Kernbrennstoffe

Ein grundlegendes Problem von reinen UO, Brennstoffen ist die niedrige thermische
Leitfahigkeit, welche ein limitierender Faktor in der Leistung eines Reaktors sein kann.
Durch die Verwendung von Brennstoffen mit einer erhdhten Warmeleitfahigkeit, redu-
ziert sich die maximale Temperatur innerhalb der Pellets. Dies flhrt zu einem geringeren
Temperaturgradienten zwischen Hiullrohr und Brennstoff und damit zu verringerten ther-
mischen Spannungen, wodurch die Tendenz zur Rissbildung in den Hullrohren sinkt
/BAI 99/, /[FRO 82/. Aullerdem kénnen zu hohe Temperaturen in den Brennstoffen zu
einem Anschwellen und Aufbrechen der Pellets und damit zur vermehrten Spaltgasfrei-
setzung fuhren /BAI 99/, /BEL 61/ /FRO 82/. Weiterhin lassen sich Storfalle, wie zum
Beispiel Brennstoffschmelzen bei Kihimittelverluststérfallen durch Brennstoffe mit er-
hohter Warmeleitfahigkeit und der damit einhergehenden verminderten Temperaturent-

wicklung leichter kontrollieren /NEA 18/.

BeO-dotierte Brennstoffe kdnnen Uber verschiedene Verfahren hergestellt werden. Hier
sind unter anderem das Heil3pressen, Kaltpressen bzw. Extrudieren mit anschlieRendem
Sintern zu nennen. Je nach Verfahren kénnen unterschiedlich hohe Dichten erzielt wer-
den. So liefert das Heil3pressen und Sintern 99 %; das Kaltpressen und Sintern 93 %
und das Extrudieren mit anschlieRendem Sintern 95 % bis 96 % der theoretischen Dichte
/REE 64/. Die Unterschiede in der Dichte der Dispersions-Brennstoffe kommt dadurch
zustande, dass unterschiedlichen Schrumpfungsraten des BeO-Matrixmaterials und des
Kernbrennstoffs im Sinterprozess auftreten. Dadurch kbnnen Hohlrdume zwischen der
Matrix und dem Kernbrennstoffmaterial erzeugt werden, was wiederum zu einer Reduk-

tion der Dichte fihrt. Um dies zu vermeiden ist es mdglich, Uber vorbeschichtete
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Brennstoffpartikel eine chemische Bindung zwischen dem Brennstoffpartikel und dem
Matrixmaterial zu erzeugen, was als sogenannter Co-Sinterprozess bezeichnet wird.
Hierbei werden Brennstoffpartikel wie (U, Th)O2 zunachst mit BeO-Pulver gemischt und
anschlieend getrocknet, gepresst und gesintert. Somit kann ein verbesserter Partikel-
Matrix-Kontakt hergestellt werden (siehe Abb. 5.1). Die mit Berylliumoxid vorbeschichte-
ten Brennstoffpartikel erreichen eine deutlich verbesserte chemische Bindung mit dem

Matrixmaterial.

Abb. 5.1  Hohlrdume in kaltgepressten und gesinterten Proben und (b) co-gesinterte
BeO and (U, Th)O. Brennstoffpartikel mit einer deutlichen Abnahme an
Hohlraumen /HOU 23/

Berylliumoxid ist als Matrixmaterial fir neuartige Kernbrennstoffe in der Literatur umfas-
send untersucht worden /CHR 64/, /INIS 64/, IREE 64/. Der Einsatz solcher Brennstoffe
findet zur Zeit jedoch nur vereinzelt statt und ist hauptsachlich Gegenstand von Labor-
versuchen /ZHO 15/. In sog. Dispersions-Brennstoffsystemen fungiert Berylliumoxid als
eine Kombination aus Neutronenmoderator bzw. -reflektor. Au3erdem kénnen durch die
Zugabe von Beryllium zum Brennstoff gasférmige Spaltprodukte zuriickgehalten wer-
den. Durch die Zugabe von Berylliumoxid lasst sich darliber hinaus eine verbesserte
Warmeleitfahigkeit erreichen. /MCC 08/ konnten fir das Verhalten von BeO-dotierten
Brennstoffen bei einem Kihimittelverlust feststellen, dass die Maximaltemperatur ent-
lang der inneren Achse der Pellets im Vergleich zu UO»-Brennstoff Pellets deutlich nied-
riger ist. Ein Anteil von 10 Vol.-% an Berylliumoxid kann die Warmeleitfahigkeit bereits
um 40 % erhodhen /ISH 96/. Die Warmeleitfahigkeit nimmt mit jedoch dem Abbrand ab
und ist stark von der Verteilung des BeO im UO-Brennstoff abhangig /NEA 18/.

Die Herstellung von mit Berylliumoxid dotierten Brennstoffen ist zwar aufwendiger und
teurer, kann durch die erhdhte Warmeleitfahigkeit und eine damit einhergehende hdhere

Spitzenbelastung der Reaktoren durchaus 6konomisch sinnvoll sein. Generell kann eine
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Proportionalitat zwischen dem Berylliumgehalt in den dotierten Brennstoffen und dem
maximalen Abbrand festgestellt werden, was erst einmal zu einer erhéhten wirtschaftli-
chen Rentabilitat fihrt. Hier gilt es jedoch zu bedenken, dass in einzelnen Landern der
maximale Abbrand geregelt ist. So ist dieser in Korea und den USA fir Kernbrennstoffe
aus Leichtwasserreaktoren auf 60 GWd/Mg SM bzw. 62 GWd/Mg SM festgelegt. Fur den
Fall, dass die Kosten fiir Beryllium dotierte Brennstoffe flinfmal so hoch sind wie die fir
Uran Brennstoffe, wurde von /Kim 10/ berechnet, dass der Einsatz von BeO-UO2-Brenn-
stoffen wirtschaftlich erst dann sinnvoll ist, wenn der Abbrand mehr als 60 GWd/Mg SM
betragt. Unter Umstanden kdnnen BeO-UO2-Brennstoffe also die Brennstoffleistung ver-

bessern und die Kosten des Kernbrennstoffkreislaufs senken.

In Deutschland wurden weder im Betrieb der Leistungsreaktoren, als auch in den For-

schungs- und Prototypreaktoren, berylliumdotierte Brennstoffe eingesetzt.

5.2 Beryllium als Breeding-Blanket in Fusionsreaktoren

In zukinftigen Fusionsreaktoren kann Beryllium sowohl als Abschirmmaterial des Plas-
maraumes als auch fir die Erzeugung des Brennstoffs verwendet werden. Fir die Fusi-
onsreaktoren gilt ein Gemisch aus gleichen Anteilen der Wasserstoff-Isotope Deuterium
(D) und Tritium (T) als der vielversprechendste Brennstoff. Durch die Neutronenbestrah-
lung von Beryllium wahrend des Reaktorbetriebs kdnnen signifikante Mengen an Tritium

erzeugt werden. Zum aktuellen Zeitpunkt sind zur Kernfusion vor allem die Projekte

¢ International Thermonuclear Experimental Reactor (ITER) in Frankreich,
e Joint European Torus (JET) in GroRRbritannien,

e und das Wendelstein 7-x Projekt in Deutschland,

zu nennen. ITER ist ein internationaler Zusammenschluss der Mitgliedsparteien China,
Europa, Indien, Korea und Japan und soll voraussichtlich 2035 in Betrieb gehen /PER
23/. Daruber hinaus ist der Bau des sog. ,Demonstration Power Plant* (DEMO) als Nach-
folgeprojekt von ITER geplant, der als erster Fusionsreaktor weltweit Strom ans Netz
liefern soll. In ITER werden Materialen, unter anderem auch Breeding-Blankets, fir den

spateren Einsatz in zuklnftigen zivilen Fusionsreaktoren getestet.

Wasserstoff kommt hauptsachlich als Protium (P; 'H; ein Proton; 99,98 % aller Isotope;
stabil), Deuterium (D; ?H; ein Proton und ein Neutron; 0,015 % aller Isotope; stabil) und
Tritium (D; ®H; ein Proton und zwei Neutronen; 1E-15 % aller Isotope; radioaktiv) vor. Im
Vergleich zur Produktion von Deuterium, welches relativ leicht aus Wasser gewonnen

werden kann, stellt die Produktion von Tritium eine groRere Herausforderung dar. Tritium
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ist, bedingt durch seinen radioaktiven Zerfall mit einer Halbwertszeit von ungefahr
12 Jahren, nur in minimalen Mengen auf der Erde vorhanden. Schatzungen gehen da-
von aus, dass in der gesamten Biosphare nur etwa 3,5 kg Tritium vorkommen, wovon
sich der Groldteil im Ozeanwasser befindet. In CANDU-Reaktoren, in welchen schweres
Wasser als Moderator eingesetzt wird, kann Tritium durch Neutroneneinfangreaktionen
auf kinstliche Weise erzeugt werden. Es ist jedoch technisch anspruchsvoll Tritium aus
den radioaktiven Abfallen zu isolieren. Darlber hinaus sind die erzielbaren Mengen re-
lativ begrenzt. Obwohl Fusionsreaktoren wie ITER nur wenige Gramm Tritium pro
Plasma bendtigen und einen Teil davon zurlickgewinnen kdnnen, wird die Fusionsan-
lage wahrend der geplanten 15 Betriebsjahre ungefahr 20 Kilogramm verbrauchen. Be-
zieht man zukunftige Fusionskraftwerke mit ein, werden erheblich mehr Mengen an Tri-
tium benétigt. So soll bspw. ein industriell genutztes, stromerzeugendes
Fusionskraftwerk durchschnittlich 70 kg Tritium pro Gigawatt thermischer Energie bend-

tigen.

Um dieses Problem zu l6sen, wird daran geforscht, Tritium durch die Fusionsreaktoren
selbst erzeugen zu lassen. Dieses lielde sich Uber sog. Breeding-Blankets, einer Schutz-
schicht, die die Innenwand des Plasmaraums abschirmt, erzeugen. Die 440 Blanket-
Module von ITER, die jeweils etwa 4,5 Mg wiegen, bestehen aus einer abnehmbaren
Berylliumwand. Dahinter befinden sich dicke Platten aus Kupfer und Edelstahl, die von
Kihlwasser durchstromt werden. Die Blankets fangen die wahrend der Fusion entste-
henden schnellen Neutronen ein und wandeln ihre kinetische Energie in Warme um. Um
Tritium aus den Blankets zu produzieren, mussen die Platten entweder flissiges Lithium
(z. B. Lithiumblei) oder feste Lithiumverbindungen (z. B. keramisches Lithiumsilikat) ent-
halten. Treffen die wahrend der Kernfusion freigesetzten energiereichen Neutronen auf

das Lithium, zerfallt Lithium in Helium und Tritium.

Um einen ausreichend hohen Neutronenfluss fiir das Briten des Tritiums gewahrleisten
zu kénnen, wird Beryllium als Neutronenmultiplier benétigt. Zur Zeit gibt es mehrere De-
signkonzepte fir Breeding-Blankets, welche im Forschungsreaktor ITER flir einen spa-
teren Einsatz im DEMO-Reaktor getestet werden /GIA 07/. Von insgesamt sechs Kon-
zepten beinhalten vier Beryllium als Neutronenmultiplier /VLA 14/. Abb. 5.2 zeigt den
mdglichen Aufbau eines Fusionsreaktorkerns und eines wassergekuhlten Kugelhaufen-
Breeding-Blankets (engl: pebble bed TBM), welches im ITER-Reaktor vorgesehen ist
/KON 17/. Die Breeding-Blankets sind zwischen dem Plasma und der Neutronenquelle
angebracht. Ein Aufbau der Breeding-Blankets in Form eines Kugelhaufens bietet den

Vorteil einer hohen Packungsdichte, guter thermischen Leitfahigkeit als auch
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Strukturintegritat. Fir ITER waren bei einem vergleichbaren Aufbau schatzungsweise
1 Mg Beryllium notwendig, fiir einen kommerziell nutzbaren Reaktor wie DEMO waéren
es ca. 300 Mg Beryllium /VLA 14/.
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Abb. 5.2  Querschnitt eines Moduls eines Heliumgekuhlten Kugelhaufen-Breeding-
Blankets /RAB 04/

Fur den Einsatz in ITER sind bspw. die Produktklassen S-65C, S-200F bzw. S-200E
vorgesehen /DOM 97/. Flr den Einsatz als Brutermaterial im DEMO-Fusionsreaktor wird
hingegen der Einsatz von Be1.Ti in Betracht gezogen /PER 23/. Im Vergleich zum Ein-
satz in Forschungsreaktoren sind die Grenzwerte fir Verunreinigungen in Berylliumkom-
ponenten flir Fusionskraftwerke noch einmal deutlich hoher. Bei den hohen Neutronen-
flussdichten und Temperaturen, die in einem Fusionskraftwerk auftreten, kdnnen selbst
kleine Veranderungen in der Zusammensetzung immense Auswirkungen auf die fragile
Fusionsreaktion haben. Wie in Kapitel 2.5.2 bereits beschrieben, fuhrt die Bestrahlung
durch Neutronen zur Heliumblasenbildung und damit zu einem Aufquellen der Berylli-
umkomponenten. Dies kann zu sich verandernden Kontaktflachen der Beryllium-Kugeln
mit den umliegenden Stahlplatten fihren, wodurch die Warmeleitfahigkeit und das Tem-
peraturprofil beeinflusst werden /SCA 95/. Eine verschlechterte Warmeleitfahigkeit wirkt

sich wiederum negativ auf die Fusionsreaktion aus.

Ahnlich zur Entsorgung ist auch fir die Fusionsreaktion die Bildung von Tritium in den
Berylliumkomponenten problematisch, da es zu jeder Zeit zu einer Freisetzung des ge-
samten Inventars kommen kann. Dies kann sowohl beim Transport, bei der Lagerung
als auch bei der Rezyklierung der bestrahlten Komponenten auftreten. In dem derzeit
als Referenz in den europaischen Studien betrachteten 1,5 GW Fusionskraftwerk kann
die Tritiumproduktion im Neutronenmultiplikator des gesamten Blankets auf etwa 24 kg

in 390 Mg Beryllium geschatzt werden /CHE 02/. Kdme es im Falle eines Storfalles zur
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Freisetzung einer solchen Menge an Tritium, hatte dies die Evakuierung des Standorts
zur Folge. Um dies zu vermeiden, wird versucht, einen Grofteil des im Beryllium produ-

zierten Tritiums kontinuierlich im Reaktorbetrieb freizusetzen.

5.3 Einsatzmoglichkeiten im nicht nuklearen Bereich

Gerade in der Luft- und Raumfahrt, sowie in militarischen Applikationen wird Beryllium
vielfaltig eingesetzt. Es wird bspw. in Raketen, Sensoren, Disenjagern, Hubschraubern,
Fahrwerken, Hitzeschutzschilden und Bremsen fir militarische und kommerzielle Flug-
zeuge eingesetzt. Komponenten aus Beryllium sind in Raumfahrzeugen oder militari-
schen Geréaten unerlasslich, da diese eine hohe Festigkeit und strukturelle Integritat er-
moglichen, ohne jedoch das Gewicht signifikant zu erhéhen. Der hohe Infrarot-
Reflexionskoeffizient macht Beryllium aufderdem zu einem idealen Material fur militari-
sche, Navigations- und Kommunikationssatelliten. Beryllium wurde beispielsweise im Ja-
mes-Webb-Weltraumteleskop, aber auch im Galileo-Navigationssatellitensystem einge-
setzt. Obwohl der Primarspiegel des James-Webb-Weltraumteleskops ungefahr dreimal
groRer ist als der des Hubble-Teleskops, wiegt dieser dank der Berylliumkomponenten
ungefahr 100 kg weniger. Durch die Anwendung, gerade im militarischen Bereich, gab
es in den USA die Empfehlung, Beryllium als kritisches Material zu bewerten, welches
fur die nationale Sicherheit von Bedeutung ist /LED 23/. Diese Einschatzung hat in den
USA dazu gefuhrt, Beryllium fur den Fall eines Notfalls auf Vorrat zu lagern. Neben der
Luft- und Raumfahrt sowie in militdrischen Anwendungen haben Beryllium-Komponen-
ten auch in der Telekommunikation, Konsum- und Automobilelektronik an Bedeutung
gewonnen. Diese Einsatzfelder machen mittlerweile 45 % des weltweiten Berylliumver-
brauchs aus. Die auRergewdhnliche Warmeleitfahigkeit und elektrische Isolierung von
Beryllium-Keramiken macht es zu einem hervorragenden Kihlkorper fur elektronische
Gerate, um die Miniaturisierung und das Design kompakter Komponenten zu unterstit-
zen. Dariber hinaus weisen Legierungen, die Beryllium in verschiedenen Anteilen ent-
halten, stark verbesserte Eigenschaften auf, die man sich unter anderem in Airbag-Sen-
soren, elektrischen Relais in Automobilen, funkenfreien Werkzeugen fir die OI- und
Gasexploration, ermidungsresistenten Federn und Gehausen flir Unterseekabel zu
Nutze macht. AuRerdem ist Beryllium aufgrund seiner niedrigen Ordnungszahl relativ
durchlassig fur Rontgenstrahlen und wird dementsprechend in Rontgenfenstern flir me-

dizinische und wissenschaftliche Gerate eingesetzt.
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54 Rezyklierung von bestrahltem Beryllium

Fir eine Rezyklierung bestrahlter Berylliumkomponenten sind generell zwei Schritte not-
wendig. Zuerst muss das durch die Bestrahlung entstandene Tritium entfernt werden. In
einem zweiten Schritt muss daflr gesorgt werden, dass alle weiteren Spalt- und Aktivie-
rungsprodukte aufgetrennt werden. Soll das bestrahlte Beryllium daraufhin wiedereinge-
setzt werden ist als dritter Schritt eine Wiederaufbereitung der zerkleinerten und gerei-
nigten Berylliumkomponenten notwendig. Je nachdem, ob die rezyklierten Komponenten
in Fusionsreaktoren in Form von Breeding-Blankets, als dotierte Kernbrennstoffe oder
auch im nicht kerntechnischen Bereich zum Einsatz kommen, unterscheidet sich dabei
die weitere Prozessfiihrung. Im folgenden Abschnitt soll ein kurzer Uberblick hinsichtlich
der Mdglichkeiten zur Entfernung von Tritium bzw. zu den Reinigungsprozessen gege-

ben werden.

5.4.1 Entfernen von Tritium

Ein vielversprechendes Verfahren zur Entfernung von Tritium aus bestrahlten Beryllium-
komponenten ist das Ausheizen. Beim Ausheizen wird Tritium, welches im Beryllium in
Form von Oxideinschlissen gebunden ist, Uber das zuflhren thermischer Energie frei-
gesetzt. Tritium sammelt sich als mobiles Nuklid entlang der Korngrenzen an. Bei Errei-
chen hoher Ausheiztemperaturen kommt es entlang der Korngrenzen zu einer Schadi-
gung der Mikrostruktur, was zu einer explosionsartigen Freisetzung des dort
akkumulierten Tritiums fuhrt. In /CHA 23/ wird beschrieben, dass die Mikrostruktur von
bestrahltem Beryllium dabei stark von der Ausheiztemperatur beeinflusst wird. Die Tem-
peraturen, die fir die Entfernung des Tritiums notwendig sind, variieren von Studie zu
Studie. In /DYL 08/ wird erwahnt, dass Beryllium aus dem Betrieb eines Fusionskraft-
werks mindestens auf 1000 °C erhitzt werden musste, um eine vollstandige Entfernung
des Tritiums zu erreichen. Ein Einsetzen der Tritiumfreisetzung findet hingegen schon

bei niedrigeren Temperaturen statt.

Zur Freisetzung von Tritium wurden von /KOL 16/ Experimente an Beryllium der Pro-
duktklasse TShG-200 durchgefihrt, welches zuvor mit schnellen Neutronen (>500 keV)
von 3E+21 bis 1E+22 n/cm bestrahlt wurde. Die Experimente an bestrahlten Beryllium-
proben konnten zeigen, dass die Tritiumfreisetzung generell nicht diffusiv verlauft. Je
nach Eigenschaften der bestrahlten Berylliumkomponenten ergeben sich fir die maxi-
male Menge an Tritium, welche beim Ausheizen freigesetzt wird, unterschiedliche Tem-
peraturpeaks. Aulterdem wird durch /KOL 16/ beschrieben, dass Ausheiztemperaturen

von mehr als 600 °C die Porositat in den Berylliumproben signifikant erhhen. So kénnen
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bei Temperaturen von 600 °C - 1100 °C Porositatswerte von 30 - 60 % erreicht werden.
/KOL 16/ schlussfolgern, dass ein Ausheizen bei Temperaturen von 523 °C bis ungefahr

600 °C fur das Einsetzten einer Tritiumfreisetzung ausreichend sei.

Die optimale Temperatur fir eine effiziente Tritiumfreisetzung variiert jedoch nach Be-
strahlungsgeschichte und Aufheizrate in einem Bereich von etwa 400 °C bis 900 °C. Die
Aufheizrate der Berylliumproben ist hierbei ein weiterer Parameter, welcher generell zu
einer Abnahme der Spitzentemperatur fuhrt. Aulierdem hangt die Ausheiztemperatur,
bei der die héchste Freisetzungsrate erreicht wird, von der Neutronenfluenz, welcher die
Berylliumkomponenten ausgesetzt waren, ab /PER 23/. Grundsatzlich gilt, dass je héher
die Neutronenfluenz ist, desto mehr Tritiumatome sammeln sich an und desto niedriger
ist der Peak der Ausheiztemperatur. In Tab. 5.1 sind die Ausheiztemperaturen in Abhan-

gigkeit von der Energie der Neutronen und der Neutronenfluenz aufgelistet.

Tab. 5.1 Ausheiztemperatur von Tritium /DYL 08/
Energie der Neutronenfluenz (m- | Temperatur bei der | Temperatur bei der
Neutronen (MeV) 2) Freisetzung einsetzt | Tritium vollstidndig
(°C) freigesetzt ist (°C)
<0.1 1E+26 300-350 810
Thermische und | 1E+24 550 850
schnelle Neutronen
>1 2.1E+25 Keine Angabe 1000
>0.1 (0.5-1.6)E+27 445 745
5.4.2 Reinigung und Entfernung von Fremdstoffen

Die Reinigung von Beryllium kann mit Hilfe verschiedener Verfahren ermdglicht werden:

e Chloridverfahren
e Vakuumdestillation

e Zonenschmelzen

Im Folgenden soll das Chloridverfahren zur Reinigung genauer beschrieben werden.
Hierbei handelt es sich um einen zweistufigen Prozess, bei dem das bestrahlte Beryllium
zunachst chloriert wird. Im Anschluss findet eine Reduktion von Berylliumchlorid zur Ge-
winnung von hochreinem Beryllium statt. Berylliumhalogenide, zu denen Berylliumchlo-
rid-Verbindungen zugeordnet werden konnen, sind bei hohen Temperaturen relativ
flichtig. Beim Verfahren macht man sich zu Nutze, dass Verunreinigungen im bestrahl-

ten Beryllium hingegen nur eine geringe Flichtigkeit aufweisen. Beim Durchleiten von
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Berylliumchlorid bzw. Natriumchlorid-Dampf Uber erhitztes, unreines Beryllium kann

hochreines Berylliumchlorid durch fraktionierte Destillation gewonnen werden.

5.4.21 Reduktion von Berylliumchlorid

Nach dem Chloridverfahren ist es notwendig, Berylliumchlorid in einem weiteren Schritt
elektrochemisch oder thermisch zu reduzieren. Generell hangt der Reinigungsgrad von
der Anzahl der angewendeten Zyklen ab, welche die drei Prozesse Auflésung, Fallung
und Waschen umfassen. In Abhangigkeit der Anzahl der Prozessschritte, kann der De-
kontaminationsfaktor zwischen 100 und 10.000 liegen. Laut /PER 23/ kann die gesamte
Prozedur bis zu ein Jahr dauern. Die Dekontamination ist aufgrund der hohen Aktivitat
des Berylliums nur méglich, wenn die Arbeiten vollautomatisiert und ferngesteuert ab-

laufen.
Elektrochemische Reduktion

Die elektrochemische Reduktion von Berylliumchlorid kann bei niedrigen als auch bei
hohen Temperaturen durchgeflihrt werden. Fir die Reduktion bei niedriger Temperatur
(bei in etwa 370 °C) wird ein Gemisch aus Berylliumchlorid und Natriumchlorid elektro-
lysiert. Diese Reaktion findet in einem Nickelbehalter statt, der als Kathode fir die Elekt-
rolyse dient. Die Anode ist ein mittig angeordneter Graphitstab. Die Elektrolyse wird so
lange fortgesetzt, bis das Berylliumchlorid auf etwa 45 % des Elektrolyten reduziert ist.
Die sich dabei absetzenden Berylliumflocken werden entfernt, um die Fortsetzung des
Prozesses zu ermdglichen. Die Berylliumflocken werden dann abwechselnd mit ver-
dinnten Natriumhydroxid- und Salpetersaurelésungen gewaschen, um zum einen den
Aluminiumgehalt zu verringern und zum anderen die an der Oberflache anhaftenden
Oxide zu entfernen. In einem letzten Schritt werden die Berylliumflocken mit Methanol
gewaschen und getrocknet. Beim sog. Hochtemperaturverfahren werden 13 bis 15 %
Berylliumchlorid zu einer Mischung aus Natrium- und Kaliumchlorid hinzugefugt. Die
Schmelztemperatur betragt etwa 760 °C bis 790 °C. Zwischen einer Graphitanode und
dem Metallbehalter, der als Kathode dient, wird ein Gleichstrom von etwa 6 Volt ange-
legt. Nach Abschluss des Prozesses wird der Inhalt des Metallbehalters in einen anderen
Behalter umgeflllt, in welchem die Salze erstarren. Das reduzierte Berylliummetall liegt
dann in Form von Berylliumflocken vor. Auch hier werden die Flocken nach dem Aus-
harten mit Natriumhydroxid und Salpetersaure gewaschen, um anhaftende Oberflachen-

oxide zu entfernen.
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Thermische Reduktion

Eine weitere Mdglichkeit besteht darin, das Gas Uber ein Filament aus Silikoncarbid zu
leiten, wodurch eine thermische Reduktion von Berylliumchlorid stattfindet. Hierbei han-
delt es sich jedoch um ein Verfahren, welches in der technischen Umsetzung schwierig
ist. So ist es nicht trivial, einen stabilen Kontakt zwischen dem Gasstrom und dem Glih-
filament herzustellen. AulRerdem ist die Ausbeute der Reaktion dufRerst variabel. Der
Hauptvorteil der thermischen Reduktion ist, dass es dabei zu keinen zusatzlichen Ver-
unreinigungen kommt. Erfahrungen mit der elektrochemischen und chemischen Reduk-
tion von Berylliumchlorid konnten zeigen, dass mit beiden Methoden erhebliche Verun-

reinigungen im metallischen Beryllium einhergehen.

5.4.3 Realisierbarkeit der Rezyklierung

Dadurch dass Beryllium zu einem Absenken der kritischen Masse genutzt werden kann,
ist es fur militéarische Zwecke von Interesse. Deutschland hat aus diesem Grund ausge-
schlossen, Beryllium fur die Rezyklierung an das Ausland zu geben. Sollte diese Rege-
lung nicht gedndert werden, besteht in Deutschland zurzeit fir eine Rezyklierung eigent-
lich kein Nutzen. Selbst wenn ein Export méglich ware, stellt sich immer die Frage, ob
die Verfahren zur Rezyklierung wirtschaftlich profitabel sind. Das liegt daran, dass die
Reinigungsprozesse dullerst energieaufwendig sind. Auch sind die Verfahren zum Aus-
heizen Tritium, um die hohe radiologische Aktivitat abzusenken, zurzeit nicht etabliert
bzw. im industriellen Malstab verfigbar. Diese Einschatzung kann sich im Verlauf der
nachsten Jahrzehnte, in Abhangigkeit der Erfolgsaussichten von Fusionskraftwerken,
einen Anteil an der weltweiten Stromproduktion zu liefern, jedoch andern. Die weltweite
Berylliumproduktion betrug im Jahr 2019 etwa 260 Mg /USGS 20/. Dies liegt deutlich
unter der Menge an Beryllium, welche fir den Bau der Neutronenmultiplikatoren bzw.
des Abschirmmaterials des europaischen Demo-Fusionsreaktors mit ungefahr 560 Mg
veranschlagt wird /MAI 05/. Dartber hinaus gibt es weitere Lander wie bspw. China, Ka-
nada, USA und Russland, die ebenfalls planen, Fusionsreaktoren zu bauen, wodurch
sich der Berylliumbedarf weiter steigert. Berlicksichtigt man, dass die Einsatzfahigkeit
von Beryllium, aufgrund von Rissbildung und Quellung voraussichtlich nur etwa 5 Jahre
betragt /CAM 10/, ist nach Einschatzung von /KOL 16/ zukinftig eine Rezyklierung von
bereits bestrahltem Beryllium in den Produktionskreislauf mit einer damit einhergehen-
den Reinigung von Uran, transuranischen Strahlern, Spalt- und Aktivierungsprodukten,

eigentlich unvermeidlich.
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6 Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die Entsorgungsmdglichkeiten berylliumhal-
tiger radioaktiver Abféalle untersucht. Hierzu wurde ein Mengengerist erstellt, welches
eine Ubersicht (iber die in Deutschland anfallenden Mengen an Beryllium aus dem Be-
trieb von Leistungs- und Forschungsreaktoren liefert. Die Abfallstréme fur Beryllium in
der Kerntechnik setzen sich hauptsachlich aus der Verwendung als Neutronenmodera-
tor- bzw. als Neutronenreflektormaterial in Forschungsreaktoren und als Material in Pri-
mar- und Sekundarneutronenquellen in den Leistungsreaktoren zusammen. Mit einer
Masse von ungefahr 3.036 Mg fallt der weitaus grof3ere Teil der Be-Abféalle aus dem
Betrieb der Forschungsreaktoren BER-II, FRM-I/Il, FRG-I/lIl und aus dem RFR an. Die
Masse der Primar- und Sekundarneutronenquellen konnte mit ungefahr 64 kg abge-
schatzt werden. Verglichen mit der Menge der Beryllium-Reflektoren und Moderatoren

entspricht die Menge der Quellen etwa 2 %.

Weiterhin wurden die chemischen Eigenschaften und das Materialverhalten von be-
strahltem Beryllium untersucht. Auf Grundlage der verfligbaren Literatur konnte eine Ab-
schatzung Uber das Radionuklidinventar der Berylliumabfalle der vier Forschungsreak-
toren BER-Il, FRM-I, FRG und RFR gegeben werden /LIE 10/,/HZB 21/. Das fur die
Endlagerfahigkeit relevanteste Radionuklid ist dabei Tritium. Hier Ubersteigt die Aktivitat,
die in den Endlagerbedingungen Konrad festgelegten Grenzwerte, und eine direkte End-
lagerung ist nur Uber eine lange Abklinglagerung bzw. Uber Ausgleichsgebinde mdglich.
Auf Grundlage von Aktivitatsberechnungen der Reflektorkomponenten des BER-II, wel-
che von /HZB 21/ durchgefihrt wurden, konnte ermittelt werden, dass die Aktivitat an
Nukliden, welche die Kritikalitadtssicherheit gefahrden (U-235, Pu-238, U-238, Pu-239),
die Grenzwerte der Endlagerungsbedingungen /BFS 15/ einhalt und 360 kg Beryllium
pro Endlagergebinde eingelagert werden konnen. Die recherchierten Aktivitatswerte der
Berylliumkomponenten sind eine Abschatzung und missen im Zuge der Konditionierung
in jedem Fall messtechnisch verifiziert werden. Kommt es dabei zu h6heren Abweichun-
gen kann dies dazu fuhren, dass die Einlagerung aufgrund der radiologischen Rahmen-
bedingungen nicht moglich ist. So ist die einlagerbare Gesamtmenge an Tritium in der
Schachtanlage Konrad auf 6,0E+17 Bq begrenzt. Vergleicht man die Aktivitat mit der fur
2030 abgeschatzten Gesamtaktivitat von 2,43E+15 Bq, wird diese zu etwa 0,4 % aus-
geschopft. Der Gesamtanteil der Berylliumreflektoren am Gesamtvolumen des Endla-
gers Konrad betragt jedoch nur wenn 0,0094 %, wenn angenommen wird, fir die Abfalle
jedes Forschungsreaktors einen Konradcontainer Typ IV zu verwenden. Inwiefern die

einlagerbare Menge an Tritium durch die Abfalle anderer EVUs ausgeschopft wird und
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wie dann mit der Diskrepanz aus Aktivitat und Volumen umgegangen wird, konnte im
Zuge dieses Eigenforschungsvorhabens nicht geklart werden. Bei den Neutronenquel-
len, die basierend auf Recherchen der gangigen Literatur, keine gro3en Mengen an Tri-
tium aufweisen, ist die Entsorgung relativ unproblematisch. Hinzu kommt, dass diese
aufgrund der geringen Masse die Beschreibungsschwellenwerte der Abfallgebinde nicht
erreichen und eventuell gar nicht erfasst werden. Auch lasst sich die in den Altabfallen
bereits verpackte Menge an Beryllium aus den Neutronenquellen wahrscheinlich nicht

zu 100 % zurlckverfolgen.

Im Eigenforschungsvorhaben wurde weiterhin untersucht, ob die bestrahlten Beryllium-
komponenten auch stofflich die Endlagerungsbedingungen Konrad einhalten. Hier
konnte ermittelt werden, dass es fur elementares Beryllium bzw. Berylliumoxid in massi-
ver Form seit 18.01.2014 einen Stofflisteneintrag mit einem Deklarationsschwellenwert
von 101 % des Abfallgebindes gibt. Das bedeutet, dass es in dieser Form praktisch keine
Massenbegrenzung gibt. Die Massenbegrenzung von 24,5 kg, welche in den Endlager-
bedingungen Konrad festgehalten ist, gilt nach Meinung der Autoren nur fur Beryllium in
seiner schadlichen, d. h. wasserldslichen Form. Da Beryllium bzw. Berylliumoxid aus
dem Betrieb der Leistungs- bzw. Forschungsreaktoren jedoch in massiver metallischer
und nicht I6slicher Form vorliegt, lieRe sich dieses rein stofflich in Konrad einlagern. Laut
ISPA 24/ fuhren haufige Aktualisierungen des wasserrechtlichen Regelwerks jedoch
dazu, dass die Endlagerfahigkeit von produktkontrollierten Abfallgebinden nicht endgul-
tig festgestellt werden kann. Dies hat bspw. dazu gefuhrt, dass alle relevanten Behalter-
und Stofflisteneintrage aufgrund von Verweisen auf die gehobene wasserrechtliche Er-
laubnis gesperrt sind und die BGE seit 2017 keine Abfallgebinde zur Einlagerung in das
Endlager Konrad freigeben kann. Ob sich verandernde Grenzwerte auch Auswirkungen
auf die Endlagerfahigkeit bestrahlter berylliumhaltiger Komponenten im Endlager Konrad

haben, kann zum jetzigen Zeitpunkt nicht beurteilt werden.

Bezulglich der Rezyklierung von bestrahltem, radioaktivem Beryllium hat sich nach den
Recherchen nur eine Wiederverwendung in der Kerntechnik als realistisch herausge-
stellt. Fur die dafir notwendigen Verfahren (Ausheizen von Tritium und eine anschlie-
Rende Dekontamination) existieren jedoch zurzeit keine etablierten bzw. industriell er-
probten Verfahren. Dadurch Iasst sich der finanzielle Aufwand nur grob abschatzen. In
/HZB 21/ wird dieser mit 18,9 Mio. € fir das Ausheizen von Tritium und mit 90,4 Mio. €
fur die Dekontamination, insgesamt also mit ungefahr 110 Mio. € beziffert. Diese Kosten
Ubersteigen die der direkten Endlagerung selbst nach jahrzehntelanger Abklinglagerung

in Zwischenlagern signifikant und sind nach Beurteilung von /KAT 21/ fur Deutschland
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wirtschaftlich nicht sinnvoll. Vorteilhaft kénnte es allerdings sein, wenn durch das Aus-
heizen von Tritium und dem Absenken der Aktivitat die Abklingzeit deutlich verringert

wird und dies zu verringerten Kosten der Zwischenlagerung fiihrt.

Eine Freigabe der bestrahlten Berylliumkomponenten kann héchstwahrscheinlich nicht
erreicht werden, da unabhangig davon wieviel Reinigungsschritte ausgefihrt werden,
die bestrahlten Berylliumkomponenten am Ende der Prozesskette eine Restaktivitat auf-
weisen. AulRerdem ware hierfir eine Abtrennung des Isotops Be-10 erforderlich, was
technisch sehr aufwendig ist. Nach Einschatzung von /HZB 21/ betragen die Gesamt-
kosten fur den Fall einer Freigabe ungefahr 300 Mio. € und werden dementsprechend

wirtschaftlich als nicht sinnvoll beurteil
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