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Technologische Fragen des Briiterbrennstoffkreislaufs;
Zielsetzung und erste Ergebnisse

W. Marth, H. Lahr
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Projekt Schneller Briiter
Postfach 3640, D-7500 Karlsruhe

Zusammenfassung

Da die Zuarbeiten des Kernforschungszentrums Karlsruhe zum SNR 300-Bau
weitgehend erledigt sind und nunmehr bestrahlte KNK II-Brennelemente an-
fallen, ergeben sich die Moglichkeit und die Notwendigkeit, verstdrkt das
Gebiet des Briiterbrennstoffkreislaufs zu bearbeiten. Mit diesen Arbeiten
wurde im Jahre 1980 begonnen.

Die einzelnen Vortrdge dieses Seminars stellen einen Uberblick der bisher
vorliegenden Zwischenergebnisse dar.

Technological Questions of the Breeder Fuel Cycle: Target and First Re-
sults

Abstract

Since the contributions by the Karlsruhe Nuclear Research Center to
the construction of SNR 300 have been completed to a large extent and ir-
radiated KNK II fuel subassemblies have now become available, the possi-
bility and necessity arise of concentrating efforts on the breeder fuel
cycle. This work was started in 1980.

The individual papers presented at this seminar will provide a sur-
vey of intermediate results obtained until today.



1. Einleitung

Das Projekt Schneller Briiter besteht seit mehr als 20 Jahren. Untersucht
man die wahrend dieses Zeitraums behandelten F+E-Themen, so wird deut-
lich, daB sie zum ganz iiberwiegenden Teil die Etablierung der Reaktortech-
nik zum Ziele hatten. Es begann mit der Physik schneller Neutronen, setz-
te sich fort mit dem Bau von Versuchskreisldufen fiir die verschiedenen in
Betracht gezogenen Kiihimittel und miindete ein in theoretische Reaktorstu-
dien, welche unter den Bezeichnungen Nal, Na2, D1 und D2 bekannt geworden
sind. Nach der Auswahl des Kiihlmittels Natrium gegen Ende der 60er Jahre
iibernahm die Industrie zunehmend Verantwortung. Mit dem Baubeginn des
SNR 300 im Friihjahr 1973 war die Rolle des KfK im wesentlichen auf For-
schungen der Teijgebiete Sicherheit, Brennstab und Material, Instrumentie-
_ rung und Natriumtechnologie beschrédnkt.

Inzwischen sind die von KfK fiir den SNR 300 iibernommenen Arbeiten zum
GroBteil erledigf, auch wenn dies in Anbetracht des Fertigstellungsgrads
des Kernkraftwerks Kalkar iiberraschen mag. Etwa 15-20 % des PSB-Budgets
zielen direkt auf SNR 300, der restliche Aufwand dient der F+E-Absiche-
rung der Natriumbriiterlinie. Im Vordergrund stehen die theoretischen und
experimentellen Arbeiten zum Kernschmelzen. Ein wichtiges Ziel ist die ar-
gumentative Untermauerung, daB Bethe-Tait-Stérfalle im kiinftigen Genehmi-
gungsver fahren fiir GroBbriiter - anders als beim SNR 300 - nicht mehr als
Auslegungsstorfalle behandelt werden miissen. Auf dem Materialsektor ste-
hen die F+E-Arbeiten zur Akzeptanz des Leck-vor-Bruch-Kriteriums im Vor-
dergrund.

2. Arbeiten zum Brennstoffkreislauf

Die Vollastinbetriebnahme der KNK II im Jahre 1979 hat die Aufnahme eines
weiteren wichtigen Gebiets in das PSB-F+E-Programm ermioglicht: den Briiter-
brennstoffkreislauf. Zusammen mit dem Plutoniumlabor, den HeiBen Zellen,
der MILLI-Wiederaufarbeitungsanlage sowie den verschiedenen Einrichtungen
zur Konditionierung des Abfalls besitzt das Kernforschungszentrum Karlsru-
he, wie sonst keine Stelle in der Bundesrepublik, die geeignete Infra-




struktur, um Arbeiten auf dem Gebiet des Briiterbrennstoffkreislaufs er-
folgreich durchfiihren zu kdnnen. '

Da beim Briiter die Riickfiihrung des Brennstoffs unverzichtbar ist, gibt es
iiber die Notwendigkeit solcher Arbeiten keine Zweifel. Hinderlich sind je-
doch die Akzeptanzschwierigkeiten auf dem Gebiet der Wiederaufarbeitung,
ganz abgesehen von den Bemiihungen zur "direkten Endlagerung" bestrahlter
Brennelemente.

Das gegenwdrtige Programm zum Briiterbrennstoffkreislauf sieht folgende
Teilbereiche vor:

Betrieb der Brennelemente in der KNK II,

- Dekontamination der entladenen Brennelemente von anhaftendem Natrium,
- Transport und Zwischenlagerung der bestrahlten Brennelemente,

- Nachuntersuchen und Reparatur sowie Zerlegen und Zerschneiden der Brenn-
elemente bzw. Brennstibe,

- Aufldsen, Wiederaufarbeiten und Abfallbeseitigung (mit PWA),

- Refabrikation des wiedergewonnenen Brennstoffs und Riickfiihrung der
Brennelemente in KNK II,

- Reaktorphysikalische Berechnungen zu Aktivitdtsinventaren.

Mit der Aufstellung dieses Programms wurde 1979/80 begonnen; die seither
in Angriff genommenen Arbeiten stellen einen ersten Schritt dar. Sie sol-
len im Rahmen dieses Seminars einem groBeren Kreis unmittelbar Interes-
sierter vorgestellt werden, nicht zuletzt um weitere Anregungen zu erhal-
ten.

3. Erste Ergebnisse

Sehr befriedigend ist das Verhalten der  Mischoxidbrennstdabe in der
KNK IT. Bisher wurde mit 65.000 MWd/t bei mehr als tausend Brennstédben



der urspriinglich vorgesehene Zielabbrand (60.000 MWd/t) iiberschritten.
Eine Genehmigung der Behdrde zum Weiterbetrieb konnte aufgrund dieser giin-
stigen Ergebnisse bereits erlangt werden.

Die Reinigung der Brennelemente von anhaftendem Natrium wird von der Wie-
deraufarbeitung gefordert. Eine Waschanlage an der KNK II hat seine Bewdh-
rungsprobe im Zuge der KNK I-Kampagne bestanden. Weitere Arbeiten mit
KNK IT-Elementen sind zur Optimierung dieser Verfahrensstufen besonders
hinsichtlich Wasteanfall und Brennelementbelastung vorgesehen.

Die Zwischenlagerung bestrahlter Briiterelemente iliber langere Zeit ist si-
cher kein erwiinschtes Ziel, zumal sie das externe Brennstoffinventar und
die Verdoppelungszeit erh6ht. Nichtsdestoweniger wird man in der Anfangs-
phase der Briitereinfiihrung nicht ganz darauf verzichten kdnnen, so daB es
angeraten erscheint, sich auf diese Situation einzustellen. Die Ubertra-
gung des bereits existierenden Zwischenlager-know-how's auf die andersar-
tigen Randbedingungen der Briiterelemente war das Ziel dreier Studien fiir
NaB-, Trocken- und Behdlterlagerung.

Alle drei Verfahren sind generell durchfiihrbar, Jjedoch unterschiedlich
gut geeignet und bezogen auf KNK II-Elemente sehr verschieden teuer. Nur
die Behdlterlagerung soll besonders auch im Hinblick auf Abfalltransport
und -zwischenlagerung vertieft untersucht werden.

Das Zerlegen von KNK II-Brennelementen mit Gitterabstandshaltern konnte
an zwei defekt gewordenen Elementen geiibt werden. Erfreulicherweise berei-
tete das Ziehen von Brennstdben bis zu 5 % Abbrand kaum Probleme.

Auch das Identifizieren der defekten Stdbe ging beim zweiten Brennelement
sehr viel schneller vonstatten als beim ersten.

Ein Teil des Brennstoffs dieser Brennelemente wird in der Wiederaufarbei-
tungsanlage MILLI aufgeldst und abgetrennt. Die Kampagne des ersten defek-
ten Elements lief ohne Schwierigkeiten, die Wiederaufarbeitung des zwei-
ten Elements beginnt gerade. Der wiedergewonnene Brennstoff wird bei der
Firma Alkem fir Brennstabe zur Nachladung der KNK II verwendet, so daB




erstmals in der Bundesrepublik der Briiterbrennstoffkreislauf zumindest im
KilomaBstab geschlossen werden kann.

Die Verglasung des hochaktiven Abfalls aus der zweiten MILLI-Kampagne ist
fiir das Jahr 1982 vorgesehen.

Da die MILLI wegen ihrer begrenzten Kapazitdt nicht in der Lage ist, die
gesamten KNK II-Kerne aufzuarbeiten, wurde ein Entsorgungsvertrag mit dem
franzosischen CEA geschlossen. Er sieht die Wiederaufarbeitung von zu-
nichst drei Cores in der Anlage SAP-TOR in Marcoule vor. Dafiir miissen ver-
einzelte Brennstabe angeliefert werden. Die Vereinzelung soll in den
HeiBen Zellen des KfK geschehen; als Entlastung wird das Dismantling un-
ter Wasser im Becken des MZFR untersucht.

4., AbschlieBende Bemerkungen

Die Verstdrkung der Karlsruher Tdtigkeiten im Briiterbrennstoffkreislauf
ist notwendig, um ein wesentliches Gebiet der Briitertechnik abzudecken.
Effiziente Methoden beim Brennstoffkreislauf sind u.a. deshalb erforder-
lich, um die immer noch zu hohen Investitionskosten des Briiterreaktors
auszugleichen. Die Arbeiten werden in Absprache mit dem Projekt Wiederauf-
arbeitung und Abfallbehandlung (PWA) durchgefiihrt.

Frankreich und GroBbritannien arbeiten zielbewuBt auf die SchlieBung des
Briiterbrennstoffkreislaufs hin, wie sich aus der Aufarbeitung des Phénix-
und PFR-Brennstoffs im TonnenmaBstab erkennen 148t. Eine Zusammenarbeit
mit diesen Partnern auf dem F+E-Sektor wdre ein erstrebenswertes Ziel. Ei-
gene Anstrengungen werden dadurch aber nicht iiberfliissig, sondern sind
die notwendige Voraussetzung fiir eine erfolgreiche Kooperation. Insofern
begriiBt PSB/PL die Vorplanungsarbeiten fiir die MILLI II, eine Pilotwieder-
aufarbeitungsanlage fiir Briiterbrennstoff mit einer Kapazitdt bis zu fiinf
Tonnen/Jahr. ’



Die Brennelemente der KNK-II und ihr Betriebsverhalten

(1)
H. Mayer (2)

H. Richard

(1) INTERATOM, Internationale Atomreaktorbau GmbH,
5060 Bergisch Gladbach 1, Friedrich-Ebert-Str.
(2) Kernkraftwerk-Betriebsgesellschaft, 7501 Leopoldshafen

Zusammenfassung

Auslegung, Fertigung, Genehmigung und Betrieb der KNK-Kernele-
mente bedeuten flir die beteiligten Projektpartner den wichti-
gen Schritt von einem Entwicklungs- und Versuchsprogramm zur
Bereitstellung einer groBeren Zahl von Brennelementen flir eine
Kernkraftanlage.

Vorrangig ist die anfallende Betriebserfahrung, aber selbst-
verstdndlich sind die KNK-Brennelemente ein Teil des lang-
fristig angelegten Brennelemententwicklungsprogramms. Das

erste schnelle Core der KNK-II hat eine Standzeit von 273 Voll-
- lasttagen entsprechend einem Spitzenabbrand von 65.000 MWd/t

in finf Elementen erreicht. Die urspriingliche Zielstandzeit von
255 VLT ist damit bereits {iberschritten; eine Genehmigung zum
Betrieb bis 355 VLT liegt vor. Sowohl die langen Perioden des
Dauerbetriebes bei 100 % Last als auch die bisher erreichten
Abbrédnde zeigen, dafl die beiden aufgetretenen Brennstabfehler
(je 1 Stab pro Element) keine systematische Ursache haben k&n-
nen.

Abstract

Design, fabrication, authorization for operation and the
operation itself signify for the project partners involved the
step from an research and development program to the procur-
ment of a larger number of fuel subassemblies for a nuclear
power plant. Although priority is given to operations experi-
ence, those assemblies have to be part of the long-term fuel
development program. The first fast core of the KNK-II has
reached a residence time of 273 efpd corresponding to a peak
burnup of 65.000 MWd/tHM in 5 assemblies. By such, the origi-
nally planned target of 255 efpd has already been exceeded;
the authorization for an operation up to 355 efpd has been
granted. The extended periods of operation at 100 % load as
well as the reached burnup prove that the two fuel pin defects
(in two assemblies one pin each) do not have any systematic

origin.,




1. Die Brennelemente der KNK als Teil unserer Brennelement-
entwicklung

Mit der Auslegung, Fertigung und Betrieb der KNK-Kernelemente
haben die beteiligten Projektpartner den Schritt von einem Ent-
wicklungs- und Versuchsprogramm vollzogen zur Bereitstellung
einer gr6Beren Zahl von Brennelementen fiir eine Kernkraftanla-
ge, die in allererster Linie Informationen zum Betriebsverhal-
ten einzelner Komponenten und deren Zusammenwirken liefern
soll. Selbstverstdndlich miissen die KNK-Brennelemente ein Teil
des langfristig angelegten Entwicklungsprogramms sein / 1_/

und weisen daher auch wichtige Elemente von Versuchsvorhaben
auf.

Die Elemente der KNK entsprechen nahezu voll denen des KKW
Kalkar, wobei die Grundvoraussetzungen flir die Bereitstellung
grbBerer Kernladungen fiir Schnelle Reaktoren erstmals fir die-
sen ersten Kern der KNK mit Plutoniumbrennstoff erfolgreich
durchgearbeitet wurden, n&mlich:

. vollstdndige nukleare, thermische und mechanische Auslegung
groBer Brennelemente, Verifizierung von Auslegungsmethoden
/[ 2 / und deren Vertretung vor den Gutachtern der Genehmi-
gungsbehdrde;

. Erstellung von Fertigungsspezifikationen und der Vereinba-
rung mit dem Hersteller unter_den Gesichtspunkten einer
kostenglinstigeren Fertigung / 3_/.

. Einrichtung einer (Klein-)Serienfertigung und zugehdriger
MeR- und Priifverfahren, insbesondere flir Mischoxidkeramik
und Brennstédbe;

. Ausarbeitung von Betriebsvorschriften filir Brennelemente,
Verfolgung des Bestrahlungsablaufs sowie Erarbeitung von
Untersuchungsmethoden an bestrahlten groBen Elementen;

. den Betrieb mit Brennstabfehlern als zwar unerwiinschtes,
aber nicht unnormales Betriebsereignis / 4_/.

Wir koénnen zwar noch nicht groBe Zahlen bestrahlter Brennstédbe
vorweisen, aber wir k&nnen fiir uns in Anspruch nehmen, dag
unsere Arbeit unter den realen Bedingungen einer stdndigen
Wechselwirkung mit kritischen Kunden, Betreibern, Herstellern
und BehOrden ablauft.

2. Charakteristika der KNK-Pu-Elemente

Der KNK-Kern enth&dlt 7 Elemente mit PuO3-UO2-Brennstoff und

22 Treiberelemente mit UO2-Brennstoff (Abb. 1). Das Uran beider
Elementtypen ist in U-235 angereichert. Die Elementldnge be-
trdgt 2253 mm (KKW Kalkar: 3700 mm).
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Abb. 1: Kernquerschnitt KNK-II

Die Elemente der Pu-Zone sind in ihrem Querschnitt typisch
fir die Erstbeladung des KKW Kalkar, es werden verschiedene
Gitterabstandhaltertypen eingesetzt (Abb. 2):




Abb. 2: Gitterabstandhaltertypen der KNK-II, v.l.n.r.:

- Gitter flir die Treiberzonenelemente,

- funkenerodiertes Gitter flir die Kranzelemente der
Testzone, mit 6 Strukturstabpositionen;

- funkenerodiertes Gitter fir das Zentralelement der
Testzone, mit 3 inneren Strukturstabpositionen.
Querschnitt, Gitterteilung und Strukturstabposition
entsprechen genau KKW Kalkar, 1. Kern

Flir die Kernladung KNK II/2 werden neuartige Abstandhalterkon-
figurationen verwendet: neben einem Wendeldrahtelement sind es
im Ubrigen Gitterabstandhalter mit StrOmungsleitblechen, Abb.3:

Abb. 3: Funkenerodierter Gitterabstandhalter mit Strdmungsleit-
blechen fiir die 2. Beladung der KNK-II.
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Ebenfalls aus dem Brennelement-Entwicklungsprogramm hergelei-
tet ist der Einsatz unterschiedlicher Hiillrohrmaterialien, wo-
bei die Unterschiede bestehen kOnnen in der chemischen Zusam-
mensetzung, der thermo-mechanischen Behandlung und dem Herstel-
ler. Nun bedingen die KerngrdBe und der hohe Anteil an U-235,
daB bei gleichem Abbrand die in der KNK erreichte schnelle Neu-
tronendosis grob um den Faktor 2.4 kleiner als im SNR-300 ist,
ein Verhdltnis wie es auch z.B. zwischen Rapsodie und Phenix
besteht.

Was bedeutet das flir das Bestrahlungsverhalten der Hiillrohre
bzw, der Strukturmaterialien generell ? Die Graphik (Abb. 4)
zeigt, daB in der KNK Schwellaufweitungen, wie sie im Kern des
SNR-300 erwartet werden, an l8sungsgegliihten Materialien er-
reicht werden konnen, d.h. es ist dies die Art eines
"diagnostic experiment ",
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Abb. 4: Erwartetes Schwellen flir zwei typische l6sungsgegliih-
te und kaltverformte Hiillrohrmaterialien dexr KNK-II.
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Die Beanspruchung der Kdsten durch neutroneninduziertes
Schwellen und Kriechen ist geringer, aber flir Betriebsvorgidnge
ist dies sicher vorerst eine erwlinschte Erleichterung. Ande-
rerseits ist die Beanspruchung der Brennstabhiillen bei hohen
Abbrdnden vergleichsweise hbher durch mechanische Wechselwir-
kung des Brennstoffs mit der wenig schwellenden Hiille.

3. Betriebsverlauf und erreichter Element-Abbrandzustand

Aus unterschiedlichsten Griinden erfolgten im Betrieb der KNK
Betriebsunterbrechungen oder wurden solche vorgenommen. Immer-—
hin konnte zweierlei gezeigt werden (Beispiel: Betrieb 1980,
Abb. 5):

. dexr kontinuierliche Dauerbetrieb {liber mehrere Wochen;

. der Weiterbetrieb der Anlage mit einem Brennstabdefekt und
der daran anschlieBende Brennelementwechsel.

Wahrscheinlich waren wir beim Weiterbetrieb immer noch zu vor-
sichtig; weiterhin miiBte die Schadenslokalisation in einer
groBen Anlage rascher erfolgen. Man sollte aber ganz niichtern
feststellen, daB dies ein wesentlicher Erfahrungsgewinn ist,
der nur an einer Maschine wie der KNK zu gewinnen ist, und
nicht durch Papierstudien und Laborversuche erreicht werden
kann,

Sowohl die langen Perioden des Dauerbetriebes bei 100 % Last
als auch die bisher erreichten Abbrédnde zeigen, daB die beiden
aufgetretenen Brennstabfehler (zwei Elemente mit je einem de-
fekten Stab) keine systematische Ursache haben k&nnen.

Welchen Abbrandzustand haben wir bisher erreicht ?

Von den neun bisher eingesetzten Brennelementen haben flinf
einen wegen der filir die Testzone sehr flachen Leistungsvertei-
lung nahezu identischen Spitzenabbrand in Kernmitte zwischen
64.000 und 65.000 MWd/tgm erreicht, d.h. insgesamt

211 x 4 = 844 + 166 = 1010 Brennstdbe haben dieses Abbrand-
niveau.
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Typische Einzeldaten zum Zeitpunkt 27.08.1981 (planm&dBige
Abschaltung):

Vergleich
KNK II/1 SNR-300/
Mk Ia
Vollasttage VLT 273 -
Abbrand +) at/o 6,9 -
Mwd/kgSM 65,0 65,0
Neutronendosis +) n/cm2 ( 0.1 MeV) 4.5.1022 11.1022
Materialbean-
spruchung *+) dpa—-NRT 20 53
dpa-F 30 80
zu erwartendes
Schwellen +) AV/V % 0,3 2,5
1.4970, 450°C

+)

maximaler Stababbrand in Kernmitte
NRT = M.J. Norgett, M.T. Robinson, I. Torrens

Der Leistungsbetrieb wurde am 28.10.1981 nach Auswechseln eines
Absorberbiindels wieder aufgenommen.
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Das Referenzkonzept
zur Entsorgung der KNK II

G. Schnetgbke

Kernforschung Karlsruhe GmbH
Projekt Schneller Briiter
7500 Karlsruhe 1, Postfach 3640
Bundesrepublik Deutschland

Zusammenfassung

Das Referenzkonzept der KNK-Entsorgung bietet die vom Gesetzgeber
geforderte Vorsorge. Nach diesem Konzept 1lagern die abgebrannten
Brennelemente ca. 9 bis 12 Monate zur Abfuhr der Nachzerfallswdrme in dem
KNK-eigenen BE-Lager, bevor sie 1in einem Waschvorgang von anhaftendem
Natrium gereinigt und in speziellen BE-Biichsen verpackt werden. Die
beladenen Biichsen. werden zum MZFR transportiert, dessen Brennelementlager
zur Aufnahme von zwei KNK-II-Kernladungen umgeriistet wird. Durch dieses
IZwischenlager werden die Wartezeiten zwischen der Ausladung der Elemente
aus der KNK und der Vereinzelung in den HeiBen Zellen iiberbriickt. Nach
der Vereinzelung werden die Brennstdbe in Brennstab-Biichsen verpackt, die
sich im Aufbau und in der Geometrie von der BE-Biichse wesentlich
unterscheiden. Nach einer erneuten Zwischenlagerung der zerlegten
Brennelemente im MZFR werden 2zwei Kernladungen 1986 nach Marcoule
transportiert und wiederaufgearbeitet. Die Riickfilhrung der Produkte
erfolgt in Form von Pu-0Oxyd und Uranylnitrat.

Abstract

The reference concept of the KNK back end fuel cycle ensures the
provisions required by the Tlegislator. According to this concept the
spent fuel subassemblies are stored in the KNK subassembly storage
facility for about 9 - 12 months in order to remove the decay heat before
they are freed from the attached sodium in a scrubbing step and
subsequently packed into special subassembly cans. The loaded cans are
transferred to the MZFR reactor whose fuel subassembly storage facility
is being modified in order to be capable of accepting two KNK-II core
charges. By this intermediate storage facility the waiting periods are
-bridged between the withdrawal of the subassemblies from KNK and the
singulizing in the Hot Cells. After singulization the fuel rods are
packed into fuel rod cans which differ greatly from the subassembly cans
as regards their geometry. Following another intermediate storage of the
dismantled subassemblies in the MZFR reactor two core charges will be
transported to Marcoule in 1986 and reprocessed there. The products will
be returned as plutonium oxide and uranyl nitrate.




— 16—

Nach § 9a Abs. 1 AtG hat derjenige, der Kernkraftwerke errichtet,
betreibt, stillegt oder beseitigt, dafiir zu sorgen, daB anfallende
radioaktive Reststoffe {und dazu gehdren insbesondere die bestrahlten
Brennelemente) schadlos verwertet oder als radioaktive Abfdlle geordnet
beseitigt werden.

Fiir die Entsorgung eines Kernkraftwerkes ist daher vom Antragsteller und
Betreiber rechtzeitig eine ausreichende Vorsorge zu treffen und nachzuwei-
sen.

Diese Vorsorge wurde fiir KNK durch ergdnzende technische Anlagen-Einrich-
tungen und durch entsprechende Vertragsabschliisse mit Dritten getroffen.

Das Referenzkonzept der KNK-II-Entsorgung besteht aus folgenden 4 Phasen
(s. Abb. 1):

dem - Abklingen
- Waschen und
- Einbiichsen der Elemente in der KNK
der - Zwischenlagerung im MZFR
der - Vereinzelung der Elemente zu Brennstdben 1in den HeiBen Zellen
und
der - Wiederaufarbeitung des Brennstoffes in Frankreich, d.h.

in Marcoule

Zur Entsorgung kommen:

1 Zentralelement
6 Elemente der Kranzzone
22 Elemente der Treiberzone
5 Brutelemente
5 Absorber der Regeltrimmstdbe
3 Absorber der Zweitabschalteinrichtung

42

Im normalen Betriebsablauf, d.h. ohne BE-Schaden, werden die Brennelemen-
te nach Erreichen des Zielabbrandes von (355 VLT) aus dem Reaktor genom-



men und im KNK-eigenen Brennelement-Lager abgesetzt zum Abklingen der
Strahlung und Nachzerfallswdrme.

Das BE-Lager befindet sich im Sicherheitsbehdlter, wodurch die Elemente
vor Einwirkungen von auBen geschiitzt sind. Es ist zur Abfuhr der Nach-
zerfallswirme mit Natrium gefiillt und besitzt in einer drehbar gelagerten
Kassette 53 Positionen fiir die auszubauenden Kernelemente (s. Abb.2).

Die Lagerung der Brennelemente im BE-Lager ist eine betriebliche Notwen-
digkeit, die:

- die verzugsfreie Entladung des Reaktorkerns ermdéglicht,

- die erforderliche Abklingzeijt fiir die weitere Handhabung der

abgebrannten Brennelemente sichert, und
- die notwendige Flexibilitat bei unvorhersehbaren Ereignissen

wdhrend des Abtransportes oder der Weiterbehandlung im Rahmen des
Brennstoffkreislaufes herstellt.

Nach etwa 9 - 12 Monaten Abklingzeit erfolgt der Transport vom Brennele-
mentlager zur Na-Waschanlage, in der die Elemente von anhaftendem Natrium
gereinigt werden.

Zum anschlieBenden Einbiichsen der Elemente in -dichte Biichsen sind 3
Komponenten erforderiich (s. Abb.3):

- die KNK-interne Brennelementtransportflasche

- die Einbiichsstation und

- der Transportbehdlter.

Alle 3 Komponenten (Einzelgewicht ca. 20 t) werden zu einem ca. 12 m
hohen Einbiichsturm zusammengebaut, der auf einer Lastverteilerplatte
steht. ,

Die Lastverteilerplatte dient zur Begrenzung der spezifischen Boden-
belastung in der LKW-Schleuse und zur Aufnahme und Positionierung des
Transportbehdlters in Verbindung mit der Einbiichsstation. Die Trag-
konstruktion enthdalt auBerdem eine Teleskopspindel-Hubanlage fiir den
Beladevorgang der BE-Biichse, d.h. zum axialen Vorschieben der BE-Biichse
im Transportbehdlter.




Die ‘Brennelementtransportflasche zdh1t zu den genehmigten Betriebseinrich-
tungen der KNK und damit nicht zu den neuen Komponenten der Entsorgung.

Die Einbiichsstation besteht im wesentlichen aus einer Kammer mit einer
entsprechenden Abschirmung und einem SchlieBmechanismus fiir die BE-Biich-

sen.

Der Transportbehdlter (Henschelflasche, H.F1.) iibernimmt:
- den Transport der KNK-Brennelemente auf dem Geldnde des Kernfor-

schungszentrums und

- iiber ein Vielnutprofil in der zentrisch angeordneten Beladebohrung
die Halterung der Brennelement-Biichse wdhrend des Einbiichsvor-
ganges.

Die Brennelement-Biichse ist ca. 2,5 m lang und hat im Schaft einen Durch-
messer von 154 mm (s. Abb. 4). Der Kopfteil ist verstdrkt und besitzt

u.a. ein AuBenvielnut-Profil, das in das Profil des Transportbehdlters
und der Schleusstation eingreift und damit eine Verdrehsicherung bildet.
Die Abdichtung der BE-Biichse wird iiber einen Deckel mit BajonettverschluB
und einer Metalldichtung erreicht.

Der BiichsenfuB besitzt eine Mdglichkeit, die Biichse beim axialen Vorschub
im Transportbehditer an die Teleskopspindel-Hubvorrichtung anzukoppeln.

Fiir den Einbiichsvorgang wird der Transportbehdlter auf einem Tieflader
1iegend in die LKW-Schleuse gefahren, gedoffnet und mit einer 1leeren
BE-Biichse beladen (s. Abb. 5). AnschlieBend erfolgt die Montage der Tele-
skopspindel-Hubvorrichtung an die Lastverteilerplatte. Der Behdlter wird
aufgerichtet, in die Aufnahmevorrichtung der Lastverteilerplatte gesetzt
und gesichert. Dann erfolgt das Aufsetzen der Adapterplatte, der Einbiichs-
station und der Brennelementtransportflasche. Nach dem Offnen der Schie-
ber wird das Brennelement mit dem Flaschenhubwerk in die Biichse abgelas-
sen und die Biichse verschlossen. Die Abdichtung erfolgt iiber eine Metall-
dichtung, die iiber einen BajonettverschluB plastisch verformt wird. Die
so beladene Biichse wird mittels Hubvorrichtung in den Transportbehdlter
abgelassen und der DrehverschluB des Behdlters geschlossen. Nach dem Ver-
schlieBen aller iibrigen Schieber werden die Brennelementtransportflasche,



die Einbilichsstation und die Adapterplatte abgehoben und abgestellt. Der
geschlossene Transportbehdlter wird aus der Lastverteilerplatte gehoben,
auf dem Tieflader abgesetzt und in die horizontale Lage geschwenkt. Nach
der erforderlichen Strahlenschutzpriifung wird der Transportbehdlter zum
MZFR gefahren und dort im BE-Lagerbecken unter Wasser entladen. Die Ele-
mente werden in Lagergestelle mit insgesamt 70 Positionen abgesetzt.

Nachdem eine Kernladung im MZFR zwischengelagert ist, kann die vom Wieder-
aufarbeiter geforderte Vereinzelung der Elemente in den HeiBen Zellen be-
ginnen.

Die gebiichsten Elemente werden mit dem Transportbehdalter (H.F1.) zu den
HeiBen Zellen und hier mittels einer Schleusstation in die Zelle 1 der
HeiBen Zellen transportiert (s. Abb. 6). Die Schleusstation besteht im
wesentlichen aus einer fahrbaren Kammer mit KugelverschluB und einem
Rohr, das durch die getffnete Drehschleuse in der Strahlenschutz-Tiir der
Zelle 1 hindurchragt und im vorderen Teil eine nach dem Doppeldeckel-Prin-
zip arbeitende Vorrichtung zum Offnen und SchlieBen der BE-Biichse
besitzt. Hinter der Schleusstation wird der beladene Transportbehdlter
(H.F1.) positioniert. Nach dem Offnen der Kugelverschliisse wird die
BE-Biichse durch ein zuvor anmontiertes Spindelhubwerk am Ende des Trans-
portbehdlters bis in den Bereich des Doppeldeckelsystems geschoben. Beim
Offnen wird der BE-Biichsenkdrper gegen den feststehenden Biichsendeckel
verdreht. Nach dem Offnen wird das Element mit Hilfe eines Manipulators
in die Zelle gezogen und zerlegt.

Ein besonderes Problem stellte die Forderung des Wiederaufarbeiters dar,
die vereinzelten Brennstdbe in verschweiBten Phénix-Biichsen anzuliefern.
Dieser Biichsentyp ist durch die Abmessungen fiir die Verpackung der Elemen-
te nicht geeignet, so daB nicht nur zwei unterschiedliche Biichsen vorlie-
gen sondern auch unterschiedliche Handhabungskomponenten zur Verfiigung
stehen miissen. Aus wirtschaftlichen Griinden werden entsprechende Adapter
vorgesehen, die der Schleusstation und dem Transportbehdlter die groBere
BE-Biichse vortduschen.

Nachdem das Element der Biichse entnommen wurde, wird die Schleusstation
zuriickgefahren, die Element-Biichse entfernt und gegen eine Stab-Biichse




Marke Phénix einschlieBlich Adapter ausgetauscht. Nach dem Beladen mit
Brennstdben wird die Biichse in SchweiBposition gebracht, der Deckel ver-
schweiBt, die Biichse mit den Adaptern mittels Hubspindelvorrichtung in
den Transportbehdlter gezogen und nach dem VerschlieBen des Behdlters zum
MZFR gefahren (s. Abb. 7). Im BE-Lagerbecken wird der Transportbehdlter
entladen.

Nach der Zerlegung werden die Brennstdbe in dieser Form bis 1986 zwi-
schengelagert. Zu diesem Zeitpunkt ist die Wiederaufarbeitung von 2 Kern-
ladungen in Marcoule geplant.

Die Auflosung des Brennstoffes erfolgt in dem noch im Bau befindlichen
Headend TOR 1, das zum gegenwdrtigen Zeitpunkt zu 75% fertiggestellt ist.
(s. Abb. 8) 1984 wird die Anlage den heiBen Betrieb aufnehmen. Die
Extraktion wird in der angrenzenden Anlage SAP und die Konversion von
Pu-Nitrat in Pu-Oxyd in der Cogema-Anlage UP 1 vorgenommen. Alle drei An-
lagen liegen auf dem gleichen Betriebsgeldnde in Marcoule. Die Anliefe-
rung der vereinzelten Stdbe aus den ersten beiden Kernladungen muB Anfang
1986 erfolgen, damit der fiir KNK reservierte Wiederaufarbeitungszeitraum
genutzt werden kann.

Der Terminplan zeigt den Zusammenhang zwischen der Bestrahlungszeit der
Elemente in der KNK und dem Wiederaufarbeitungszeitraum (s. Abb. 9). Bei
einer Anliefermenge von 1.72 t fiir die ersten beiden Kernladungen und
einer Anlagenkapazitdt von 1 t/Mon. wird der KNK-Brennstoff in ca. 2 Mona-
ten aufgearbeitet sein. Die Riickfiihrung der Produkte erfolgt in Form von
Pu-Oxyd und Uranylnitrat. Der Vertrag mit dem CEA, der auBerdem eine
Option fiir die Riicksendung des Wastes vorsieht, hat durch die Unterzeich-
nung der franzosischen und bundesdeutschen Regierung im August 1981
Gliltigkeit erlangt. Der vorgegebene Terminablauf macht die Anlieferung
der 1im Bau befindlichen Komponenten fiir den Einbiichsvorgang, die Ver-
einzelung und Zwischenlagerung fiir Anfang 1983 und die Zerlegung der
Elemente in den HeiBen Zellen ab Anfang 1984 erforderlich.
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DIE ENTFERNUNG DES NATRIUMS VON BRENNELEMENTEN

K.Ch. Stade, H. Breitlander
Kernkraftwerk-Betriebsgesellschaft m.b.H.

H.H. Stamm
Institut fir Radiochemie

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH

Zusammenfassung

Zum Entfernen des anhaftenden Natriums von intakten, abgebrannten
Brennelementen wurde bei KNK-1 das Dampf-Inertgas-Verfahren eingesetzt. 66
Brennelemente (= 2904 Brennstdbe) mit einém mittleren Abbrand von
5800 MWd/tg\ wurden von Dezember 1974 bis Februar 1975 nach einem Abklingen
im Core von 4 bis 6 Monaten nach -diesem Verfahren gereinigt. Die
Natriumentfernung war  vollstdndig;  Brennelementschidden durch ° den
ReinigungsprozeB traten nicht auf.

Zur Natriumentfernung von intakten Brennelementen des KNK-II und des SNR-300
ist das gleiche Verfahren vorgesehen. Obwohl mit dem Reinigen dieser Elemente
noch keine Ergebnisse vorliegen, ist bei einer schonenden Prozeffiihrung nach den
Erfahrungen von KNK-I und nach einem notwendigen Umbau der vorhandenen
Waschanlage zu erwarten, daB eine ausreichende Reinigung erreichbar ist.

Bisher wurden 2 defekte Brennelemente (Abbrand: 17400 bzw. 48000 MWd/tgp) aus
dem KNK-II Core entnommen und in den HeiBen Zellen des KfK in die Einzelstdbe
zerlegt. Eine partielle Entfernung des Natriums durch Abblasen mit heiBem Argon

erwies sich in diesen Fillen fiir die anschlieBende Zerlegung als ausreichend.

Abstract SODIUM REMOVAL FROM FUEL ELEMENTS

The steam-nitrogen method was used for the sodium removal from undamaged
KNK-I fuel elements. 66 fuel bundles (= 2904 fuel pins) with an average burn-up of
5800 MWd/ty\ were cleaned using this method, four to six months after the final
shut-down, during the time from December 1974 to February 1975. The sodium

removal was complete; no defects originated from the cleaning procedure.



The sodium removal from KNK-II and SNR-300 fuel without cladding failures will
be accomplished by the same process. At KNK-II, the existing plant has to be

modified before KNK-II elements may be treated.

So far, two defective fuel elements (burn-up 17400 MWd/tqn, and 48000
MWd/tiyn, respectively) have been removed from the KNK-II core. The limited
sodium removal achieved by blowing with hot argon was sufficient for the following

dismantling of these bundles in the KfK hot cell laboratories.




1. Einleitung

Wenn Brennelemente natriumgekiihlter Reaktoren aus dem Kernverband oder aus
einem natriumgekiihlten Zwischenlager gezogen werden, haften an dem gezogenen
Element unterschiedliche Mengen von Natriumresten. Wéhrend des Ziehvorgangs
missen die Elemente zur Abfuhr der Nachzerfallswérme (ca. 1,2 bis 5 KW pro
Brennelement) gekiihlt werden, was im allgemeinen mit einer Inertgasspiilung
erfolgt. Die nach solchen Spiilungen am Element verbleibenden Restnatriummengen
betrugen bei KNK-I im Mittel 48 + 15 g pro Brennelement. Zum Vergleich: Beim
japanischen Versuchsreaktor JOYO werden 50-60 g und beim amerikanischen

Versuchsreaktor EBR-II 5-40 g pro Brennelement angegeben.1,2

Der Wiederaufarbeiter fordert fiir die ersten drei KNK-II-Kerne eine Zerlegung der
abgebrannten Brennelemente in Einzelstdbe und den Antransport in gasdicht
verschweifiten "Phenix"-Bilichsen. Das Zerlegen der KNK-II-Brennelemente erfolgt
in den HeiBen Zellen der KfK-KTB, nachdem die intakten Elemente zuerst im
natriumgekiihlten BE-Lager der KNK einige Zeit (z.B. 180 bis 200 Tage bei den
Testzonenelementen mit einem Abbrand von ca. 90 000 MWd/tg\y) weiter abgeklun-
gen sind. Das Zerlegen einer groBen Zahl von Elementen bei KTB/HZ und das
anschlieBende, mehrjahrige Zwischenlagern in gasdicht verschweiiten Biichsen in
einem Wasserbecken (KBG/MZFR) erfordern, daB anhaftendes Restnatrium vorher
mdglichst vollstandig entfernt werden mufl. "Mdglichst vollstdndig" bedeutet, daB
bei Wassereinbruch in die zur Lagerung verwendeten Biichsen keine Gefahr einer
Natrium-Wasser-Reaktion besteht und die Wahrscheinlichkeit eines Korrosionspro-
zesses wihrend der Lagerung der Einzelstdbe (bei KNIKK-II etwa bis 1986) mit der
Folge eines Stabschadens mdglichst gering ist. ‘

Bei der Natriumentfernung von defekten Brennelementen ist zu beachten, daB
dabei die Gefahr eines Brennstoffaustritts mdglichst gering bleibt und die Ergebnis-
se der meist angestrebten Nachuntersuchung solcher Elemente von dem Reini-
gungsprozeB nicht beeinfluBt werden; dies kann u,U. bedeuten, daB auf ein
wiéssriges Verfahren zur Natriumentfernung vor dem Zerlegen in die Einzelstdbe
ganz verzichtet werden muB. Der dadurch erhéhte Aufwand in den HeiBen Zellen
(Schutzgas, gréBere Zugbeanspruchung beim Ziehen des BE-Kastens,...) ist in diesen

Sonderfallen gerechtfertigt.

Die weltweit zur Natriumentfernung von intakten und defekten Brennelementen

benutzten Methoden> sind in der Abb., 1 zusammengestelit. Sie_. sind in der

Reihenfolge der Hiufigkeit ihres Einsatzes genannt. Daraus geht hervor, daB das
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Intakte Brennelemente 1. Dampf-Inertgas- :Ar oder N3 (150°C)+ Wasserdampt
Verfahren (1bar,100-120°C),
Spulen mit Deionat, Trocknen

II. Wasserspriih - : Wasser durch Disen feinverteilt

inertgas-Verfahren *N2+C02.
9 ahre Spulen mit Deionat, Trocknen

III. Feuchtgas - : Ar mit H20 gesittigt,
Verfahren Splilenmit Deionat, Trocknen

Defekte Brennelemente | I. _Abblase-Verfahren :Abblasenmit heilem Inertgas
(150 -200°C)

1. Vakuumdestillation : Normale oder oszillierende Vakuum-
. destillation bei 570-650°C und
40-400Pa (03-3torr)

IIl. Flussigmetall-Vert. . Spiilen mit Pb-~Bi-Legierung

KBG Methoden zur Natriumentfernung von Brennelementen Abb1

Dampf-Inertgas-Verfahren derzeit am h&8ufigsten zur Reinigung intakter

Brennelemente benutzt wird. Beim Reinigen defekter Brennelemente hingegen

gibt es derzeit kein Verfahren, das eindeutig favorisiert wird.

Der Vorteil des Dampf-Inertgas-Verfahrens ist der geringe Zeitbedarf, das fast

vollstiandige Entfernen des Natriums bis auf Reste in engen Spalten (z.B. an
Abstandshaltern) und eine Dekontamination der Stababerfldachen im Hinblick auf
eine spitere, ungebilichste Zwischenlagerung in Wasserbecken. Nachteilig ist die
Gefahr lokaler Uberhitzungen durch die freiwerdende Wirme der chemischen
Reaktion

2Na + 2H20 = 2NaOH + Hz, g4H29gK = -141 kJ/Mol
der Anfall groBer Mengen radioaktiven Abwassers und - bei Nichtbeachtung

schonender ProzeBfilhrung - die Gefahr von Brennelementschédden durch den
Waschprozef.




Das Wasserspriih-Inertgas-Verfahren (in Frankreich Referenzverfahren) fiihrt zu

niedrigen ProzeBtemperaturen, aber auch zu wesentlich ldngeren Reinigungszeiten
(3-4 Tage gegeniiber 4-5 h beim Dampf-Inertgas-Verfahren). Der Zusatz von COp
bei dem Sprithverfahren soll das Abwasser neutralisieren und die Bildung von
korrosivem Natriumhydroxid an der Reaktionsstelle verhindern. Die Reinigung
enger Spalte nach diesem Verfahren wird durch eine Na;COsz-Krustenbildung
zusdtzlich beeintréchtigt. Eine Reduzierung des Abwassermengen wurde nicht
beobachtet.

Das Feuchtgas-Verfahren ist ebenfalls eine sehr schonende Methode fir den

Reinigungsvorgang mit hohem Zeitbedarf. In Verbindung mit einem vorausgeschal-
teten Abblasen mit Inerfgas 188t sich die Reinigungszeit jedoch auf 2-3 h verkiirzen
und das Verfahren auch fiir defekte Elemente mit "Leaker"-Schaden (d.h. ohne
Natrium-Brennstoff-Kontakt) verwenden.2

Allen 3 Reinigungsverfahren ist gemeinsam, daB Natrium aus engen Spalten nur

unzureichend entfernt wird.

Die Verfahren zur Entfernung des Natriums von defekten Elementen weisen noch

ungeldste Probleme auf. Die Abblase-Methode entfernt das Natrium nicht vollstan-
dig. Dies kann ausreichend sein, wenn fiir anschlieBende Nachuntersuchungen eine
volistdndige Entfernung des Natriums nicht notwendig ist. Sollte nach dem Zer-

legen eine Entfernung des Restnatriums von einzelnen Stiben gewiinscht werden, so

kann dies in den HeiBen Zellen z.B. durch Abwischen mit einem sduregetrankten
Schwamm erfolgen. Die Destillationsmethode4 ist nur zuverldssig, wenn das
benetzte Brennelement sauerstoff- und feuchtigkeitsfrei in den Destillationsbehil-
ter liberfiihrt werden kann. Andernfalls muB vor Beginn der Vakuumdestillation der
Destillationsbeh#lter mit frischem Natrium gespiilt werden. Die Beseitigung des
abdestillierten Natriums und die Gefahr einer 137Cs-Kontamination der Anlage
sowie Abgasprobleme machen dieses Verfahren aufwendig. Das Spiilen bzw, Ein-
biichsen der defekten Brennelemente in eine Pb-Bi-Legierung > in der Sowjetunion.
ist nur zum Langzeit-EinschluB gedacht und wird nur der Vollsténdigkeit halber in
Abb. 1 erwéhnt.

Die folgenden Ausfihrungen konzentrieren sich auf den Stand der Technik zur
Entfernung des Natriums von Brennelementen im deutschen Projekt Schneller
Briiter (PSB).
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Abb. 2 Schema der KNK-Waschanlage

II. Natriumentfernung von den KNK-I-Brennelementen

KNK verfiigt iiber eine Waschanlage nach dem Dampf-Inertgas-Verfahren (Abb.
2). Sie besitzt 2 Waschbehilter, von denen einer mit einem Volumen von 0,65 m”
nur fir das Waschen von Core-Komponenten vorgesehen ist. Pro Waschvorgang
kann darin ein Brennelement gewaschen werden. Da bis zum Ende des KNK-I-
Betriebes keine schadhaften Brennelemente festgestellt wurden, konnten alle 66
KNK-I-Brennelemente sowie Absorber, Versuchsstopfen und Reflektorelemente
nach diesem Verfahren gereinigt werden6:7,8, |

Gegeniiber den derzeitigen KNK-1I-Brennelementen hatten die KNK-I-Elemente in

Bezug auf die Anwendung der Dampf-Inertgas-Methode folgende Vorteile:

1. Das KNK-I-Brennelement (Abb. 3) bestand aus einem Innenmoderator, 2 Rei-
hen von je 22 ringférmig angeordneten Brennstiben und einem AuBenmodera-
tor. Vor dem Waschen wurden AuBenmoderator (im Reaktor) und Innenmodera-
tor (in einer Beobachtungsstation) entfernt, wobei ein Teil des anhaftenden

Natriums abgeblasen wurde bzw. abtropfte. Das aus Stiben, Abstandshalter,
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Abb. 3a und 3b

KNK-I-Brennelement

Kopf und Fu3 bestehende "Rest"-Brennelement konnte in dem Waschbehélter von
allen Seiten in ganzer l.dnge mit NaBdampf benetzt werden. Die sich bildende
Natronlauge lief gut ab; o&rtliche Uberhitzungen durch die Reaktionswirme

wurden weitgehend vermieden.

2. Die niedrigen Abbrinde der KNK-I-Elemente (3800 - 6700 MWd/tgp) verbun-

den mit entsprechend niedrigem Spaltgasdruck und geringer Versprddung der



Hillrohre gestatteten den Verzicht auf eine Zwischenlagerung im externen,
natriumgefiillten Lager und eine groBziigige ProzeBfiihrung in Bezug auf den
Ablauf der Dampfphase des Reinigungsverfahrens. Hinzu kam die niedrige

Restzerfallswarme von 0.35 kW pro Brennelement.
Der WaschprozeB lief in folgenden Schritten ab:

A. Inertisieren des Waschbehalters und Aufheizen mit trockenem N2 auf 150 °C
(£1 Vol. % Oy).

B. Zumischen von leicht iiberhitztem Wasserdampf (3 bar, 180 ©C) in 5 Schritten
von 5-85 % Dampf und Kontrolle der Reaktion durch Wasserstoffmessung im
Abgas (Grenzwert: 0,4 - 0,8 Vol. % Ho).

C. Spiilen der Brennelemente mit vollentsalztem Wasser von 80 - 90 OC. "Spiilen"
bedeutet hier das Fiillen des Waschbehdlters mit vollentsalztem Wasser, an-
schlieBendes Umwilzen und zum SchiuB Abpumpen in den Abwassersammel-
tank.

D. Spriihen des Brennelementes mit vollentsalztem Wasser. Mit "Sprihen" ist
gemeint ein Absprihen des Elementes bei gleichzeitigem Abpumpen des
Abwassers, sodaB das Element wadhrend des Vorgangs nicht in das Wasser
eintaucht.

E. Wiederholen des Spiilens ("C") bis der pH-Wert des Spiilwassers konstant blieb
und die Gesamt- y-Aktivitdt der letzten Spllwasserfraktion weniger als
1.85 x 108 Bq m-3 (= 5 x 10-3 Ci m-3) betrug.

F. Trocknen des Brennelementes mit warmem Stickstoff.

Mit 2 Elementen pro Tag wurden von Dezember 1974 bis Februar 1975 alle 66
KNK-I-Brennelemente gewaschen. Den Ablauf eines solchen Waschprozesses zeigt
Abb. 4.

Alle 2904 Brennstdbe Uberstanden die Handhabungen und die Natriumentfernung

ohne Hiillrohrschaden, sodaB sie in Spezialbehiltern der Fa. Transnuklear ohne

Kapselung in besonderen Biichsen zur Wiederaufarbeitungsanlage (C.E.A. Mar-
coule) transportiert werden konnten. Die vertraglich zugesicherte Natriumfreiheit
zum Vermeiden einer Natrium-Wasser-Reaktion beim Fluten der Transportbehil-
ter oder bei der Unterwasserentladung wurden eingehalten. Probleme ergaben sich
aus der vertraglichen Forderung des Wiederaufarbeiters, u.a. nur dann Brenn-
elemente als einwandfrei anzusehen, wenn die B-und y -Aktivitdt des ablaufenden
Spiilwassers, mit dem die Transportgehélter vor dem Entladen geflutet wurden,
3,7 x 107 Bg m=3 (= 10-3 Ci m-3) nicht ibersteigt. Um dieses Ziel bei méglichst
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Abb. 4 Ablauf eines KNK-I BE-Waschprozesses

geringem Waschwasserverbrauch zu ereichen, erwies es sich als optimal, nach dem
1. Spiilvorgang eine Spriihphase einzuschieben. Trotzdem konnte diese Aktivitats-
konzentration auch nach 7 Spiilvorgéngen nicht unterschritten werden, sodaB im
Hinblick auf die Abwassermenge eine untere Grenze der y -Aktivitdt im letzten
Spiilwasser von 1,85 x 108 Bq m-3 (= 5 x 10-3 Ci m-3) gesetzt wurde, die es zu
unterschreiten galt. Bei 88 % aller Brennelementwaschvorgénge wurde dies nach 3
- 4 Spiilvorgédngen erreicht, Trotzdem stellte sich heraus, daB die y-Aktivitdt des
Flutwassers vor dem Entladen an der Wiederaufarbeitungsanlage um den Faktor 10

Uber den vertraglich spezifizierten Grenzwerten lag.

Ausfiihrliche Untersuchungen von Proben aus allen Waschwasserfraktionen (mehr
als 500 Einkanal-Messungen; 550 Gammaspektren mit Ge(Li)-Detektor und Multi-
kanal-Gammaspektrometer) ergaben8, daB die Hauptmenge der Aktivitit (97,5 %)

bequem durch Filtration bereits mit einem Membranfilter von 8 pm Porenweite



entfernt werden konnte, anschlieBendes Filtrieren durch Membranen geringerer
Porenweite ergab weitere Abscheidung in Form eines diinnen, braunlichen Nieder-
schlages, vermutlich Eisen(IIl)-hydroxid. Bezog man die Aktivitdten der lbrigen
Radionuklide auf die Hauptaktivitit 182Ta, so lagen die Nuklide (°1cr, S4Mn,
59Fe, 98Co, 60Co und 95Nb) im stets gleichen Verhdltnis vor, unabhéngig von der
bei der Filtration verwendeten Porenweite der Membranen. Das zeigt, daB alle
gefundenen Nuklide an dem amorphen Niederschlag gebunden waren (in der
Radiochemie spricht man von "scavenger-Fillung"). Man kann daraus schlieBen,
daB durch einen mechanischen Verfahrensschritt (Filtration, Zentrifugieren) die
Hauptmenge der Aktivitdt abgetrennt werden und die Aktivitdtsbeladung des
Abwassers wesentlich reduziert werden kann. Die Effektivitat dieses Verfahrens-
schrittes kann gegebenenfalls durch Zusatz von Filterhilfsmitteln weiter erhdht

werden.

Die Abwassermenge ldBt sich sicher reduzieren, wenn nach den einzelnen Spil-
~ schritten langer als (bei KNK-I-Elementen iiblich) eine Stunde umgewailzt wird. Da
der Behdlter 0,65 m> Inhalt hat und die Pumpe einen Maximaldurchsatz von
1 m? h-1, wurde der Inhalt des Behilters noch nicht einmal doppelt durchgesetzt,
d.h. das ablaufende Spiilwasser konnte noch garnicht homogen (pH, Aktivitdten)
sein. Langsam verlaufende Vorgidnge wie z.B. die "Hydrolyse"' der Oberfldchen-
schichten (Herausldsen von Na(ZZNa) aus den Korngrenzen; Zersetzung von in Na
stabilen, gegeniber HpO aber instabilen Oberfldchen-Doppeloxiden,...) waren
offenbar in der zur Verfiigung stehenden Zeit noch nicht vollstindig abgelaufen,
sonst hitten in der ndchsten Fraktion weder Na(2ZNa), noch die Aktivierungspro-
dukte des KNK-Strukturwerkstoffes (1.6770) erneut auftreten kénnen.
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IlI. Die Entfernung des Natriums von KNK-II-Brennelementen

ITll. 1. Defekte Brennelemente

Bis jetzt traten beim Betrieb mit dem KNK-II-Erstkern 2 Stabdefekte im Bereich
der Testzone auf. Beide Elemente (Abbrand zum Zeitpunkt der Core-Entladung:
17400 bzw. 48000 MWd/tgp) wurden vor dem Abtransport in die HeiBen Zellen der
KfK 441 bzw. 275 Tage im natriumgekiihiten Abklinglager an der KNK-Anlage
zwischengelagert. Das Natrium wurde im Hinblick auf das anschlieBende Nach-
untersuchungsprogramm nur teilweise durch Abblasen mit 180 ©C heiBem Argon
(wdhrend des Ziehens aus dem Abklinglager in die KNK-Wechselmaschine) ent-
fernt. Das Abblasen erfolgte ca. 45 Minuten lang mit einer Spiilgasmenge von ca.
500 m3 h-1, In den heiBen Zellen zeigte sich, daB danach noch Natriumreste
sowohl auf der AuBenfldche des Hiillkastens als auch zwischen den Stiben' im
Bereich der Abstandshalter (Abb. 5) verblieben waren.

Abb. 5 Natriumreste an einem KNK-II-Brennelement nach Ziehen des Hiillkastens



Diese Natriumreste erschwerten die Entfernung des Hiillrohrkastens und das
Ziehen der einzelnen Stdabe aus dem Waben- bzw. funkenerodierten Abstandshal-
tern. Soweit die weitere Verwendung einzelner Stdbe, etwa zur Wiederaufarbei-
tung in der Versuchsanlage MILLI oder filir Blockadeversuche der MOL 7 C-
Experimente, die weitergehende Entfernung des Restnatriums notwendig machte,
erfolgte dies durch mehrmaliges Abwischen mit einem in verdiinnter Ameisen-
sdure bzw. verdiinnter Essigsdure (pH ca. 2,5) getrinkten Schwamm und an-
schlieBender Nachbehandlung mit einem wassergetriankten Schwamm. Nach dieser
"Schwamm-Methode" konnten 17-18 Stdbe pro Tag gereinigt werden. Diese
Methode ist fir das Reinigen von Stdben einzelner defekter Brennelemente
brauchbar, bei groBeren Zerlegungskampagnen jedoch nicht zumutbar.

Es seil noch erwdhnt, daB bei INTERATOM Versuche mit Dummy-Elementen zur
Natriumentfernung nach der Methode der oszillierenden Vakuumdestillation% als
mogliche Alternative fiir die Reinigung von defekten Brennelementen erfolgver-
sprechend durchgefiihrt wurden. Wegen des hohen apparativen Aufwands und der
erfolgreichen Zerlegung der beiden defekten KNK-II-Elemente ohne vollstdndige
Natriumentfernung wird diese Methode fiir KNK-II im Projekt derzeit nicht weiter

verfolgt.

- Abb. 6 KNK-II Brennelemente
der Testzone (links)
und der Treiberzone

(rechts)
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1II.2 . Intakte Brennelemente

Die Brennelemente der Test- und Treiberzone des KNK-II/1 Cores (Abb. 6)

unterscheiden sich in Bezug auf den ProzeB der Natriumentfernung in folgenden

Punkten grundlegend von den KNK-I-Brennelementen:

A.

Das Brennelementbiindel besteht in der Testzone aus 166 bzw. 211 Staben und
in der Treiberzone aus 102 bzw. 121 Staben; beide Biindel stecken in einem
hexagonalen Hiillkasten. Das Natrium muB entfernt werden, bevor das Abzie-
hen des Hillkastens und die Zerlegung in die einzelnen Stdbe in den HeiBen
Zellen beginnt, da die Elemente vor der Zerlegung in mit Al-Ringen gedich-
teten Biichsen im Lagerbecken des Reaktors MZFR zwischengelagert werden
missen?. Da die Ertiichtigung dieses iiber 15 Jahre alten Lagerbeckens fir
diese Lagerung bereits genug Probleme aufwirft, miissen Natrium-Wasser-
Reaktionen bei einem vom Cutachter untersteliten Undichtwerden der Biichsen

absolut ausgeschlossen werden.

Die Testzonenelemente haben Pu-U-Mischoxid als Brennstoff. Schédden durch
den Natrium-Wasch-ProzeB oder durch die unterstellte Undichtigkeit im
MZFR-Becken bei ungeniigender Natriumentfernung kénnen zu einer Pu-

Kontamination fiihren.

Der hohe Abbrand der zu reinigenden Brennelemente (ca.
90.000 - 100.000 MWd/tg\ fiir die Elemente der Testzone) verbunden mit
hohem Spaltgasdruck und erheblicher Versprédung des Hillrohrwerkstoffes
erfordert einen schonenden ReinigungsprozeB, der jede Gefahr von Schidden
durch die Reinigung ausschlieBt. AuBerdem ist die im Vergleich zu KNK-I

hohere Restwarme (ca. 2,5 kW pro Brennelement) zu beachten.

Zum Reinigen der intakten Brennelemente steht bei KNK-II nur das beschriebene

Dampf-Inertgasverfahren zur Verfiigung. Fir die mit Hiillrohrkasten versehenen

KNK-II-Brennelemente muB die vorhandene Waschanlage umgebaut werden

(Abb. 7). Dampf kann dann nicht nur iiber die bisherigen, senkrechten Dampfrohre,

sondern auch wahlweise lber den bisherigen Wasserspriihring einstrémen. Durch

den Einbau eines Dichtringes in den oberen Bereich des Brennelementwaschbehil-

ters wird der Dampfraum verkleinert und gleichzeitig der Dampfstrom bzw. der
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Abb. 9 Verlauf des Waschvorgangs einer Kernkomponente mit
engen, natriumgefiillten Spalten (AuBenmoderator KNK I)
bei schneller und hoher Dampfzumischung
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nachfolgende Splilwasserstrom zwangsgerichtet durch den Hillrohrkasten des
KNK-II-Elementes. Nach Freigabe vom TUV wird dieser Umbau im Januar 1982

erwartet. Zur Fiihrung des Waschprozesses der KNK-II-Brennelemente nach der |
Dampf-Inertgas-Methode liegen noch keine Erfahrungen vor, Beriicksichtigt man
die Erfahrungen von KNK-I (beispielsweise beim Waschen der Absorberelemente
und der AuBenmoderatoren), so ist wegen der vielen engen Spalten bei den KNK-
lI-Biindeln eine sehr schonende Steuerung der eigentlichen Dampfzumischung in
der Dampfreinigungsphase unbedingt zu empfehlen. Wird das nicht beachtet, so
zeigen Abb. 8 und Abb. 9 die mdglichen Folgen. Es ist daher erforderlich, vor
Beginn einer groBeren Entladungskampagne mit dem KNK-II-Erstkern Versuchs-
waschungen mit 1 bis 2 Elementen der Treiber- oder Testzone zur Ermittlung der

schonendsten Fahrweise durchzufihren.

IV. Natriumentfernung von den Brennelementen des SNR-300

Das Handhabungskonzept des SNR-300 fiir abgebrannte Brennelemente sieht vor,
im Sieben-Monatszyklus ca. 1/3 des Kerns (= 70 Elemente) zu entladen und in
natriumgefiillten Biichsen vom Reaktortank zum natriumgefiliten Brennelement-
lager (Kapazitdt: 210 Positionen) zu transportieren. Dort lagern die Elemente bis
zu einer Restnachzérfallsw‘airme von 2 kW pro Brennelement. Danach wird das
Natrium entfernt und die Elemente ohne Biichsen in einem mit Nz gekiihiten
Trockenlager (Kapazitdt: 202 Positionen) bis zu einer Restzerfallswdrem von 1,5
kW zwischengelagert. Danach werden sie in mit Helium gefiillte Biichsen umge-
setzt, in denen sie bis zum Transport zur Wiederaufarbeitungsanlage weiter
gelagert werden. Vor der Lagerung im N>-gekiihlten Trockenlager bzw. in den mit
Helium gefiillten Biichsen mu3 das anhaftende Natrium entfernt werden. Dazu
verfiigt der SNR-300 gleichfalls Uiber eine Waschanlage nach dem Dampf-Inertgas-
Verfahren. Beziglich Erfahrungen und ProzeBfiihrung gilt das fiir KNK-II Gesagte.
Ob die Entscheidung, die ProzeBfiihrung zu automatisieren, richtig war, muB
vorerst offen bleiben.

V. Zusammenfassung und SchluBfolgerungen

Das Dampf-Inertgasverfahren hat sich bei der Reinigung intakter KNK-I-

Brennelemente bewshrt. Die Natriumentfernung war vollsténdigs;

Brennelementschiden durch den WaschprozeB traten nicht auf, Die vertraglichen
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Fordefungen des Wiederaufarbeiters in Bezug auf Wasseraktivitdt bei Anlieferung
der gewaschenen Brennelemente konnte nicht erfiillt werden. Bei schonender
ProzeBfiihrung ist zu erwarten, daB mit dem Dampf-Inertgasverfahren auch die
intakten KNK-II- und die SNR-300-Brennelemente ohne die Gefahr von
Folgeschaden durch den WaschprozeB gereinigt werden konnen.

Die bisherigen Erfahrungen mit defekten Brennelementen haben bei KNK-II ge-

zeigt, daB auf eine vollstandige Entfernung des Natriums vor der Zerlegung in den
HeiBen Zellen verzichtet werden kann. Falls fiir die anschlieBende Nachuntersu-
chung eine weitergehende Natriumentfernung von einzelnen Stidben erforderlich
ist, geniigt die "Schwamm-Methode". Dies gilt nicht fiir Behandlung und |_agerung
defekter Brennelemente am SNR-300. Da der SNR-300 iiber keine Heie Zelle zur
Brennelementzerlegung verfiigt, miissen defekte Brennelemente entweder Uber
180 Tage hinaus unter Natrium in Bichsen zwischengelagert oder eine andere
Natriumentfernungsmethode (Vakuumdestillation?) dafiir entwickelt werden.

Der Wiederaufarbeitungsvertrag fir die KNK-II-Brennelemente verlangt u.a., dag
die anzuliefernden Stibe nur eine AuBenkontamination von 3.7 x 103 Bq cm-2
(= 10-7 Ci cm-2) B -Aktivitit und 3,7 x 102 Bq cm-2 (= 10-8 Ci cm-2)
o -Aktivitdt aufweisen diirfen. Aus den KNK-I-Erfahrungen ist die Mdglichkeit
zur Einhaltung dieser Grenzwerte, besonders fiir die B -Aktivitdt, fraglich. In
diesem Zusammenhang gewinnt die Frage nach dem Verhalten der von Natrium
befreiten Stdbe bei einer mehrjdhrigen Lagerung in gasgefiillten, dichten Biichsen
in Gaslagern oder Wasserbecken an Bedeutung. Die Natriumkorrosion wahrend des
Reaktoreinsatzes der Brennelemente fihrt durch selektives Ldsen von
Legierungselementen aus dem austenitischen Hillrohrwerkstoff zu einer
ferritischen  Struktur deér Oberldchen-Grenzschicht auf  austenitischem
Grundmaterial. Dies bietet bei Spuren von Feuchtigkeit ideale Voraussetzungen
fur eine elektrochemische Korrosion. Diese Korrosion fiihrt nicht zu einer
Zerstorung des Hillrohres wéhrend der angesprochenen Langzeitlagerung; sie ist
aber die Ursache dafiir, daB die genannten Grenzwerte fiir die
Oberflachenkontamination praktisch nicht eingehalten werden kdnnen und
eigentlich unrealistisch sind. Es wird daher empfohlen, dieses Langzeitverhalten
zu verfolgen, etwa durch jdhrliche Stichproben einzelner Biichsen mit KNK-II-
Brennstdben aus dem MZFR-Lager, Bei der Planung sollte das Durchfiihren solcher

Stichproben in den HeiBen Zellen mitberlicksichtigt werden.
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Zerlegen von Brennelementen

mit Gitterabstandshaltern

G. Bestenreiner

INTERATOM
Bergisch Gladbach 1

Zusammenfassung

Fiir die Wiederaufarbeitung des bestrahlten Brenn- und Brut-
stoffes der Brennelemente ist derzeit vorgesehen, die von den
Strukturbauteilen befreiten Brennstdbe einzeln oder gruppen-
weise einer Stabschere zuzufilhren. Die so gewonnenen Stabab-
schnitte werden anschlieBend im Aufldser ausgelaugt.

Im folgenden Beitrag werden die fiir die Zerlegung von Brenn-
elementen mit gitterfdrmigen Stababstandshalterungen bekannten
Randbedingungen aufgezeigt und der Zerlegeablauf fiir die Mk Ia
und Mk II Brennelementtypen des SNR 300 erl&utert.

Abstract

For the reprocessing of the irradiated fuel- and fertile
material from the spent subassemblies it is foreseen to chop
the single pins (or a small number of pins) before putting
them into the dissolver. The dismantling of the subassemblies
i.e. the removal of the fuel and blanket pins from the struc-
ture is the preparatory work for the subsequent chemical treat-

ment.

In this contribution the dismantling procedure for SNR-
300 Mk Ia and Mk II subassemblies equipped with grid spacers

is explained.




1. Einleitung

Fiir die Wirtschaftlichkeit der Schnellbriiter-Baulinie ist die
Wiederaufarbeitung des in den abgebrannten Kernelementen vor-
handenen Brenn- und Brutstoffes besonders wichtig. Die Zerle-
gung der Brennelemente fiir die nachgeschaltete mechanische
Zerkleinerung der Brennstdbe bzw. Auflésung des Brenn- und
Brutstoffes ist der erste Schritt des Wiederaufarbeitungspro-

zesses.

Am Beispiel eines Brennelementes der Erstbeladung des Schnel-
len-Natriumgekiihlten-Brutreaktors in Kalkar (SNR 300 Mk Ia)
bzw. am Beispiel des weiterentwickelten Mk II Brennelement-
Typs werden der Aufbau dieser Kernelemente, deren betriebsbe-
dingte Verformungen nach dem Reaktoreinsatz und das bei Inter-

atom entwickelte Zerlegeverfahren erliutert.

2. Aufbau der Schnellbriiter-Brennelemente

Die Abbildung 1 zeigt ein SNR 300 Mk Ia Brennelement.

2.1 AuBere Struktur

Im Gegensatz zu den Brennelementen der Druckwasserreaktoren

ist das Brennstab- bzw. Brutstabblindel eines Schnellbriiterkern-—
elementes von einem sechseckigen Hiillkasten umgeben. Oben bzw.
unten wird dieser Hiillkasten durch ein Kopf- und ein FuBteil
begrenzt. Kopf, Hiillkasten und FuB sind z.B. durch Stiftverbin-

dungen miteinander verbunden.

BuBere Hauptabmessungen: Linge 3700 mm
SW Hiillkasten A~ 110 mm
SW Pflaster 115 mm
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Abb. 1: SNR 300 Mk Ia Brennelement
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2.2 Biindelaufbau

Das Brennstabbiindel selbst setzt sich aus einer Vielzahl par-
allel angeordneter, diinner Brennstdbe zusammen, die durch git-
terférmige Abstandshalter auf einen minimalen bzw. maximalen

Abstand gehalten werden.

Bei den Brennelementen der Erstbeladung des SNR 300 (Mk Ia)

sind diese Abstandshaltegitter durch 3 Strukturstdbe, die Brenn-
stabpositionen einnehmen, in ihrer axialen Lage festgelegt.

Bei den sogenannten Mk II-Brennelementen konnte durch eine
weiterentwickelte Blindelkonstruktion d.h. durch die Einfihrung
von funkenerodierten Abstandshaltern, die mit StrSmungsleit-
schiirzen am Hiillkasten befestigt sind (Abb. 2), das Betriebs-
verhalten verbessert werden. Dies &duBert sich z.B. in einer
Reduktion der Temperaturgradienten iliber dem Stab- und dem Biin-

delguerschnitt. Die im Mk Ia-Brennelement notwendigen Struktur-

Hillkasten

Schiirze

Abb., 2: SNR 300 Mk II, Funkenerodierter Abstandshalter
im Hiillkasten befestigt



stdbe zur Halterung der Gitterabstandshalter k&nnen durch

diese MaBSnahme entfallen. Alle Zellpositionen im Blindelquer-

schnitt stehen fiir Brennstdbe zur Verfiigung.

Die Brennstidbe werden an ihrem unteren Ende in einer Stab-

haltevorrichtung gegen axiale Bewegungen und Verdrehung ge-

sichert. Diese Stabhaltevorrichtung - und somit das gesamte

Stabblindel - ist am ElementfuB befestigt.

Diese kurze Beschreibung der flir den SNR 300 vorgesehenen

Brennelementtypen zeigt nur deren Zustand zu begin-of-life

auf. Der Zustand der Kernelemente am Ende ihrer Einsatzzeit

(end-of-life) unterscheidet sich jedoch hiervon deutlich.

3. Reaktorspezifische Elementverformungen

" Die in einem Schnellen Reaktor auftre-
tenden hochenergetischen d.h. schnel-
len Neutronen bewirken nennenswerte,
bleibende Veradnderung der Geometrie
der im aktiven Bereich angeordneten
Bauteile. Sie schwellen und kriechen.
Das bedeutet der Hiillkasten, die Ab-
standshalter und die Brennstdbe ver-
dndern in Abh&dngigkeit von der Ent-
fernung zur Kernmitte ihre Ausgangs-
geometrie. Ihr Querschnitt vergréBert
sich und sie werden l3nger (Abb. 3).
Der Elementkopf und ElementfuB sind
aufgrund ihrer Entfernung von der
aktiven Zone hiervon nicht betrof-
fen, sie behalten ihre Ausgangsgeo-
metrie bei. Durch NeutronenfluBgra-
dienten liber den Biindelquerschnitten
treten an den einzelnen Flanken eines
Hiillkastens unterschiedliche Ldngun-
gen auf, die somit zusdtzlich zu Ver-

biegungen der Elemente fiihren.

- Abb. 3:

Verformung
eines Brenn-
elementes nach
Reaktoreinsatz
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In der folgenden Tabelle sind filir ein Mk II-Brennelement aus
dem Kernzentrum nach einem Abbrand von 80 000 MWd/to SM oder

90 dpa charakteristische Geometriednderungen dargestellt.

Lingendnderung ca. 10 = 15 mm

Kopfauslenkung ca. 5 =10 mm

Vergr8Berung des Stab-

durchmessers ca. 0,21 mm

Fiir die Entwicklung von Zerlegeverfahren sind ferner betriebs-
bedingte Anderungen der Materialeigenschaften wie z.B. Ver-
sprodung der Werkstoffe und Anderungen der Reibeigenschaften

Zu beachten.

4. Die Zerlegqung von Brennelementen mit gitterf&rmigen Stab-

abstandshaltern

Das bei Interatom entwickelte Zerlegekonzept ist in seinen we-
sentlichen Grundziigen fiir die Mk Ia und filir die Mk II Brennele-
mente gleich. Es'sieht vor, alle Brennstdbe eines Bilindels in
einem Arbeitsschritt nach unten aus der Struktur zu ziehen.

Die 6rtlich unterschiedlichen Verformungen der Bauteile fiihren
dazu, daB sich die Brennelemente keinesfalls mehr so leicht

zerlegen lassen, wie sie montiert werden konnten.

Wilrde man keine MaBnahmen zur Erleichterung der Zerlegung
treffen, so lieBen sich die Brennstidbe nur unter erheblichen
Zugkrdften mit ihrem Schwellbauch durch die auBerhalb des
hohen Flusses liegenden Abstandshalter ziehen. Deshalb miissen
schon in der Konstruktion Mafnahmen ergriffen werden, die eine

Zerlegung erleichtern.

Die wesentliche MaBnahme besteht darin, die Zellkreisdurchmes-
ser der unteren Abstandshalter, sie liegen auferhalb des akti-
ven Bereichs und werden daher durch die Neutronenstrahlung nur
wenig oder gar nicht verformt, soweit zu vergr&B8ern, daB es

méglich wird, die im aktiven Bereich aufgeweiteten Brennstédbe

aus der Bilindelstruktur zu ziehen. (Abb. 4)
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Abb., 4: SNR 300 Mk Ia
Stab- und Zellkreisdurchmesser nach Bestrahlung

Hiermit sind die Voraussetzungen geschaffen, daB8 ein Zerlege-
konzept entwickelt werden konnte, das eine Entfernung der
Brennstdbe aus der Struktur bei geringstmglichem Zeitaufwand
ermdglicht,

4.1 Die Zerlegung der Mk Ia— Brennelemente

Nachdem das abgebrannte Brennelement aus dem Transportbeh&l-
ter in die Zerlegezelle ilibernommen worden ist, wird es von
einem Schwerlastmanipulator in den Wagen der Zerlegevorrich-
tung gelegt und durch schraubstockdhnliche Klammervorrichtun-
gen festgehalten. Mit diesem Wagen kann jede Stelle des Ele-
mentes unter eine Biigels&dge gefahren werden. Im ersten Schritt
der Zerlegung wird der ElementfuB durch einen Schnitt kurz
unterhalb der Stabhalteeinrichtung vom Hiillkasten getrennt.
Dadurch werden die Strukturstabbefestigungen freigelegt und
danach die Befestigungsmuttern mit einer einfachen Uberset-
zungszange abgezwickt. AnschlieBend wird das Element soweit
verfahren, daB der Elementkopf durch einen Schnitt durch den

Hiillkasten kurz oberhalb des Blindels abgetrennt werden kann.




Eine Haltevorrichtung fixiert nun die drei Strukturstidbe des
Skeletts an ihrem oberen Ende gegeniiber dem Hiillkasten. Damit
ist'das Skelett, bestehend aus den 3 Strukturstiben und den

14 Abstandshaltern, fest mit dem Hiillkasten verbunden. Am
unteren Ende des Biindels wird an der Stabhalteplatte ein Grei-
fer éingehangt, der auBerhalb des Wagens an der Zerlegevor-
richtung befestigt ist. Im ndchsten Schritt fdhrt der Wagen
mit dem Hillkasten und dem Skelett vom Stabbiindel weg und zwei
Aufnahmeschalen nehmen das kontinuierlich freiwerdende Stab-
blindel auf. Ein S&geschnitt durch die Stabhalteplatte 1l&st die
Stabbefestigungen (Abb. 5). Dann liegen die Brennstdbe ohne
weiteres Strukturmaterial vor und k&Snnen in der Wiederaufar-

beitungsanlage zerkleinert und dem Aufldser zugefiihrt werden.

Abb., 5: L&sen der Stabbefestigung

4.2 Die Zerlegung der Mk II-Brennelemente

Das fortschrittliche Mk II Brennelementkonzept ermbglicht es,
daB einige der vorher filir das Mk Ia Konzept gezeigten Zerlege-
schritte entfallen kSnnen. So wird bei diesem Element, nachdem
es im Wagen der Zerlegevorrichtung abgelegt und geklammert
wur&e, nur der FuBl vom Hﬁlikasten durch einen Sdgeschnitt ge-

trennt.



AnschlieBend wird sofort mit Hilfe eines Greifers das Stab-
biindel aus dem Hiillkasten gezogen. Das kontinuierlich frei-
werdende Biindel wird, wie auch beim Mk Ia Element, von zwei
Aufnahmeschalen aufgenommen. Die Abstandshalter verbleiben

im Hiillkasten, da sie mittels der Strdmungsleitschilirzen fest
mit diesem verbunden sind. Im letzten Arbeitsschritt wird die
Stabbefestigung durch einen zweiten S&igeschnitt geldst. Die
Brennstdbe liegen jetzt ebenfalls ohne weiteres Strukturma-
terial vor und kdnnen in der Wiederaufarbeitungsanlage zerklei-
nert werden.

4.3 Versuchstechnische Absicherung

Die Untersuchung und Erprobung der einzelnen Verfahrensschritte

wie zZ.B.:

- Trennen des Kopfes und FuBes vom Hiillkasten

- Ziehen aufgeweiteter Brennstdbe durch nicht verformte Ab-
standshalterzellen

— EinfluB der Elementverbiegung auf die Zugkrédfte

- EinfluB der Oberflidchenrauhigkeiten auf die Zugkrifte

- LOsen der Stabbefestigungen

- Konstruktion und LErprobung von Hilfsvorrichtungen usw.

erfolgte bei INTERATOM im Rahmen eines umfangreichen F+E Pro-

grammes.

Die so gewonnenen Erkenntnisse fiihrten zur Uberpriifung des
Gesamtablaufes durch mehrere Zerlegeversuche an reaktorspezi-
fisch verformten Brennelementattrappen im OriginalmaBstab. Die
Ubertragbarkeit der Ergebnisse aus Einzelversuchen und deren
Zusammenwirken bei der Zerlegung eines gesamten Elementes konn-
te bestdtigt werden.

Die Verfahrensabldufe, die eingesetzten Werkzeuge und Vorrich-
tungen sind unter Beriicksichtigung der bekannten Betriebsbe-
dingungen HeiBer Zellen, wie Fernbedienung, Einsatz einfacher
und robuster Werkzeuge ausgewdhlt worden. Somit ist die Uber-
tragbarkeit der vorliegender Frgebnisse in die Praxis voll ge-—

wdhrleistet.
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5. SchluBfolgerung

Schon das SNR 300 Mk Ia Brennelement mit seinen an Struktur-
stiben befestigten Gitterabstandshaltern erlaubt eine einfache
Zerlegemethode zur Freilegung der Brennstdbe filir die nachge-

schaltete Zerhackung und Wiederaufarbeitung.

Fliir das weiterentwickelte Mk II-Brennelement,bei dem die Git-
terabstandshalter am Hillkasten befestigt sind, konnte auch

das Zerlegeverfahren noch weiter vereinfacht werden, so daB
eine #duBerst zeit- und kostenglinstige Zerlegung dieses Element-
typs ermdglicht wird. Besonderer Wert wurde bei der Zerlegung
beider Elementtypen auf die Minimierung der anfallenden Struk-

turteilvolumina im Aufldser gelegt.
So k6nnen als Ergebnis dieser Zerlegung nach dem Interatom-

Verfahren die Brennstidbe ohne weiteres Strukturmaterial, wie
Hiillkastenabschnitte und Abstandshalter, dem Aufldser zugeflihrt

werden.



Die Zerlegung und Nachuntersuchung des ersten und zweiten defekten
KNK II-Brennelements

H. Enderlein

W. Kathol
Kernforschungszentrum Karlsruhe
Hauptabteilung Kerntechnische Betriebe

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Projektleitung Schneller Briiter

Zusammenfassung

Der Vortrag behandelt die Zerlegung und Untersuchung der ersten beiden de-
fekten Brennelemente aus der KNK II. Der Aufbau der Zer]égevorrichtung und
die Vorgehensweise bei der Zerlegung der BE's und der Stabvereinzelung
werden beschrieben. Die Untersuchungen der Einzelstdbe haben das Haupt-
ziel, den oder die defekten Stabe zu identifizieren und die Schadensur-
sachen zu erkldren. Die wichtigsten dabei angewendeten Untersuchungs-
schritte werden aufgezeigt, ebenso einige gefundene Ergebnisse. SchlieB3-
lich werden Verbesserungen an einer zweiten geplanten Zerlegevorrichtung
beschrieben.

Abstract

The report contained the dismantling and the post irradiation
examination of the two first defective fuel elements of the KNK II-
reactor. The construction of the dismantling device and the process
of dismantling of the fuel elements are described. The main aim of
the examination of the fuel pins is to find the defective pin and to
establish the cause of the pin damage. The most important steps for
this are shown, also a few of the results: Finally improvements to a
planned second dismantling device are described.




1. Einleitung

Die HeiBen Zellen in Karlsruhe sammelten in den 60er und 70er Jahren Er-
fahrungen mit dem Zerlegen von Brennelementen aus dem FR2, dem MZFR und
dem KNK I. Die Stabzahl dieser Elemente war nicht sehr grof, sie konnten
ohne besondere Hilfsvorrichtungen zerlegt werden.

Die Demontage von KNK II-Elementen mit iiber 200 Stiben pro Element war
auf diese Art jedoch nicht mehr moglich. Deshalb begann 1978 die Kon-
struktion von speziellen Gerdten zur Vermessung und Zerlegung dieser BE's
sowie zur Nachuntersuchung der Einzelstdbe.

Der erste BE-Schaden trat jedoch noch wahrend der Konstruktion dieser
Vorrichtung im April 1979 auf Nach Entnahme des Defekt-BE's aus dem Reaktor
wurde im August 79 bei der zust@ndigen Aufsichtsbehdrde der Antrag auf
Genehmigung der Nachuntersuchung in unseren Heifen Zellen gestellt, dem
schlieflich im Juli 80 nach Erzeugung von rund einem Ordner voll Akten
stattgegeben wurde. Diese Prozedur war notwendig, weil die Betriebsge-
nehmigung der HeiBen Zellen auf den Umgang mit max. 10 kg Spaltstoff be-
schrankt ist, das Element jedoch ca. 18 kg enthdlt.

Die Zwischenzeit bis zur Erteilung der Genehmigung wurde dazu genutzt, die
noch nicht abgeschlossene Konstruktion der Zer]egeVorrichtung in Richtung
einer Vereinfachung hin zu Uberarbeiten, um ihre Fertigung beschleunigen
zu kdnnen. Die Vorrichtung wurde im Mai 80 fertiggestellt, in den HeiBen
Zellen schloB sich eine 6-wochige Erprobung mit einem BE-Dummy an.

2. Zerlegung des Brennelementes

Bild 1 zeigt den schematischen Aufbau eines KNK II-Brennelementes der Test-
zone. Es ist 225 cm Tang und enthdlt 211 Einzelstdbe von 6 mm ¢ und 156 cm
Lange.

Das Zerlegekonzept sieht vor, den Hiillkasten vor der Stabvereinzelung ab-
zuziehen. Dazu werden zuerst 12 verschweiBte Querstifte, die den Hiillkasten
mit der Stabhalteplatte verbinden, entfernt. Danach wird der Hiillkastenmit
dem Kopf vom Stab-Biindel iiber die 8 Abstandshalter abgezogen. Nach Ent-
fernen von 12 Schrauben zwischen Stabhalteplatte und FuBteil wird das FuB-



teil vom Biindel getrennt.

Die Stdbe selbst sind mit der Stabhalteplatte verschraubt, die Befesti-
gungsmuttern mit den Endstopfen der Stdbe verschweift. Zur Vereinzelung
der Stdbe werden die einzelnen Muttern mit dem Gewindestiick der Endstop-
fen in axialer Richtung abgebohrt, danach ein Stab nach dem anderen etwa
50 mm nach oben ausgestofen und von oben aus dem Stabverband herausge-
zogen.

Um den gesuchten Stabschaden nicht durch Reaktionen des Rest-Natriums zu
verdandern, wurden die Defekt-Elemente lediglich mit einem trockenen Gas-
strom abgeblasen. Hiillkasten und Stdbe sind infolgedessen mit den Ab-
standshaltern durch nicht abgetropftes Na verklebt; die gesamte Zer-
legung und Schadenssuche muB unter Intergas erfolgen.

Die Zerlegevorrichtung (Bild 2) wurde bei KfK entworfen und gefertigt.
Sie ist 510 cm lang und belegt dadurch 2 der 3 Arbeitsplatze der Eingangs-
zelle.

Im Prinzip besteht sie aus einem Grundgestell mit einem 1dngsverfahrbaren
Schlitten, der liber zwei Hydraulikzylinder bewegt wird, und 2 festen Wi-
derlagern an beiden Enden des Grundgestells. Auf dem Schlitten wird das
BE beim Abziehen des Hiil1kastens am FuB, beim Ziehen der Einzelstdbe an

2 Abstandshaltern gespannt und 1dngsbewegt. Beim Stabziehen stlitzt sich
das BE auBerdem axial iiber 6 Strukturstdbe seines Skeletts auf die Vor-
richtung ab. An den Widerlagern sind senkrecht stehende Koordinatentische
befestigt. Auf einem der Tische wird wechselweise die Bohrvorrichtung zum
Abbohren der Muttern und der Bolzen zum AusstoBen der Stdbe angebracht,
auf dem anderen die Spannzange zum Festhalten des jeweils ausgedriickten
Stabes. Das Biindel wird fiir jeden Stab zweimal gegen den ersten Tisch ge-
fahren zum Bohren und Ausstofen, danach zum gegeniiberliegenden Tisch, wo
der hervorstehende Stab gespannt wird. Beim Zuriickfahren zum ersten Tisch
wird dieser Stab aus dem Verband herausgezogen. Beide Tische wérden moto-
risch in die Koordinaten der Achse des jeweiligen Stabes gefahren mit
Hilfe einer digitalen Steuerung.

Die Zerlegung des 1. Brennelementes begann im September 80. Alle Einzel-
schritte liefen wie geplant ab. Insbesondere funktionierte die Zerlege-
vorrichtung auf Anhieb einwandfrei.



Der HiilTlkasten 10ste sich vom Biindel, nachdem 15 min lang eine Kraft von
660 kp aufgebracht wurde. Beim 2. BE waren es 10 min bei 750 kp. Seine
Zerlegung begann im August 81. Diese unerwartet hohen Krdfte sind durch -
das anhaftende Restnatrium bedingt. Es wirkt wie ein Klebstoff und ver-
ursacht offensichtlich eine Kraft-Zeit-Korrelation: Je hdher die aufge-
brachte Zugkraft, umso kiirzer die Wartezeit bis zum Moment des Los-

reifens.

Bilder 3-5 zeigen das Abbohren der Muttern, das AusstoBen und das Ziehen
der Stabe.

Die Druck- und Zugkrdfte konnen iber eine DruckmeBdose gemessen werden.
Die AusstoBkraft fiir einen Stab lag zwischen 9 und 12 kp, die Zugkraft
beim Ziehbeginn betrug 1,5 kp.

Temperaturmessungen ergaben

am Hiillkasten des unzerlegten Elementes max. 95°C beim 1.,135°C beim 2. BE,
im Stabbiindel mit abgezogenem Hiillkasten max. 144°C bzw. 23OOC,

an Einzelstdben max. 5 K iiber Raumtemperatur beim 1. BE.

3. Nachuntersuchung der Einzelstdbe und Untersuchungsergebnisse

Nachuntersuchungsschritte zum Auffinden der Stabschaden und zur Analyse
der Schadensursache sind

I an allen Stéaben:
1. Visuelle Inspektion der Stdbe im Biindel
(danach Vereinzeln und Reinigen der Stébe)
2. Visuelle Inspektion der vereinzelten Stdabe
3. Lecktest im Silikondlbad nach Beaufschlagung mit AuBendruck
(nur beim 1. BE)
4. Hot-dry-sipping-test )

5. Gewichtsbestimmung g (nicht fur alle Stdbe des 1. BE's)



IT an Defektstdben und weiteren ausgewdhlten Stében:
6. Rontgenpriifung '
7. y-Spektrometrie
8. geometr. Dimensionskontrolle
9. Wirbelstrommessung
10. Messung der Spaltgase
11. Metallografische Untersuchung
12. REM-Untersuchung

Zur visuellen Inspektion der Stdbe im Biindelverband zeigen die Bilder 6
und 7 typische Ansichten. Die Menge an anhaftendem Natrium war beim 2. BE
geringer als beim 1., offensichtlich auf Grund der hoheren Temperaturen.
Ein Defektstab wurde bei diesem Untersuchungsschritt nicht gefunden.

Auch beim 2. Schritt, der visuellen Inspektion der vereinzelten Stabe,
wurde der Defektstab des 1. BE's trotz intensiver Suche nicht entdeckt.
Dafiir brachte dieser Schritt ein anderes sehr wesentliches und uberra-
schendes Ergebnis.

Alle Brennstidbe des 1. defekten Elementes NY 208 BN zeigen jeweils auf der
Hohe der Abstandshalter Reibmarken unterschiedlicher Grofe und unterschied-
licher Form (Bild 8). Zur statistischen Erfassung wurden die Reibmarken in
Intensitatsklassen aufgeteilt (Bild 9). Die Zuordnung zu den einzelnen Ab-
standshalterebenen ergab, daf die Intensitit der Reibmarken bei den drei
oberen Abstandshaltern deutlich groBer als bei allen librigen ist, wobei

die Marken am dritten Abstandshalter von oben am intensivsten sind.

Am Brennstab OB 142 - 3. AH-Ebene von oben - fand sich die nach visueller
Inspektion groBte Reibmarke. Mit einem RauhigkeitsmeBgerdt wurde ihre

Tiefe zu 120 pym bestimmt (Bild 10). Die entsprechende Messung der um

120° versetzten Marke der gleichen Ebene zeigt Bild 11. Metallografische
Schliffe durch die groBte Marke wiesen dagegen nur Materialabtragungen

bis zu 80 um auf @Bild 12). (Die Auslegungs-Wandstdrke der Hiillrohre ist

350 um). Ein Schnitt durch eine andere Reibmarke 1dBt anstelle einer Ma-
terialabtragung eine Auftragung eines anderen Werkstoffs erkennen (Bild13).
Das Hillrohr des zugehdrenden Stabes ist aus dem Werkstoff 1.4970, der Ab-
standshalter aus 1.4981 gefertigt.

Das 1. defekte Brennelement ist im Gegensatz zu allen iibrigen Elementen
des Erstcores KNK II mit "Wabenabstandshaltern" ausgeriistet. Die Konstruk-



tion dieses Abstandshaltertyps ist in Bild 14 zu erkennen. Da die Abstands-
halter aus den gleichen bzw. dhnlichen Werkstoffen wie die Hiillrohre be-
stehen, sind an den Abstandshalternoppen, die die Hiilllrohre beriihren, den
Reibmarken entsprechende VerschleiBerscheinungen aufgetreten (Bild 15).

Die Vermessung der Zellkreis-Innendurchmesser ergab maximale VergroRe-
rungen um 0,4 mm beim 3. Abstandshalter von oben.

Die Abtragungen an Staben und Abstandshaltern haben ihre Ursache in Vi-
brationen der Stdbe, deren maximale Amplituden in Hohe des 3. Abstands-
halters von oben Tiegen miissen. Zusdtzliche Drehbewegungen der Stabe

traten dabei nicht auf.

Der Inspektion schloB sich eine Dichtheitspriifung an, bei der je 5 Stibe
in einem auf 150°C aufgeheizten Rezipienten von auBen mit 30 bar Argon
eine Stunde lang beaufschlagt wurden. Danach wurden sie rasch in ein Si-
likondlbad gelegt, das ebenfalls auf 150°¢ aufgeheizt war. Ein kleines
Leck zeigt sich dabei durch Biasenbildung an, ein groBeres wird zuvor
bei der visuellen Inspektion entdeckt. Das Druckgas wurde beim Ent-
spannen zusdtzlich liber eine Ionisationskammer geleitet, die einen Aus-
tritt von Spaltgas anzeigen sollte, es wurde also eine Art sipping-test
durchgefiihrt. Das anhaftende Silikondl wurde anschliefend trocken abge-
wischt.

Die Priifmethode des Blasentestes wurde bereits mehffach erfolgreich ange-
wendet, ihre Brauchbarkeit wurde auch jetzt an einem Dummy mit einem
Testleck nachgewiesen. Bei den 211 Stdben des KNK-Elementes versagte sie
jedoch; es wurde kein Leck gefunden.

Parallel dazu wurde an 32 bereits gepriiften Staben, die zur Wiederaufar-
beitung in der MILLI bestimmt waren, der Spaltgasdruck gemessen. Dabei
stellten sich zwei der Stdbe als drucklos heraus; beim Auftrennen der
Stdbe wurde im Spaltgasraum eines Stabes eingedrungenes Natrium festge-
stellt (Bild 16). Damit wurde vorher nicht gerechnet. Nun war es verstand-
lich, warum der Blasentest negativ verlaufen war. Er wurde zwar bei Tempe-
raturen durchgefiihrt, die oberhalb der Natrium-Schmelztemperatur lagen,
aber das reichte offensichtlich nicht aus, um Natrijum-Reaktionsprodukte,
die sich im Stabinneren gebildet hatten und das Leck verklebten, zu schmel-
zen. Inzwischen hatte eine Wdgung des Stabes eine Gewichtszunahme um 4,8 g
ergeben, damit war eine zweite Indikationsmethode zur Entdeckung von de-
fekten Staben gefunden worden.



Auf Grund der negativen Erfahrungen mit der Dichtheitspriifung wurde
schlieB1ich beschlossen, alle noch fiir einen weiteren Defekt in Frage
kommenden Stabe einem sipping-test bei hGheren Temperaturen, und zwar

bei 400 bis 500°C, zu unterziehen (Bild 17). Jeweils 15 Stdbe werden dabei
in einem Rezipienten aufgeheizt, das Gas im Rezipienten abgesaugt, zu-
nachst in einer Kiih1falle gesammelt und danach iiber eine y-Durchfluf-
meBkammer geleitet. Ist deren MeBrate infolge Kr 85, das aus einem Leck
ausgetreten ist, deutlich hoher als der Nulleffekt, so wird die Messung
mit der Hdlfte der Stdbe wiederholt usw., bis der defekte Stab erkannt
ist. Parallel dazu findet eine Gewichtskontrolle der Einzelstabe statt.

Der hot-sipping-test wird in Frankreich seit 1972 bei der Priifung von
Rapsodie-Brennelementen erfolgreich angewendet.

Mit dem sipping-test und der Gewichtskontrolle wurden keine weiteren De-

- fektstabe entdeckt.

Einige Anstrengungen bereitete es noch, den genauen Ort des Lecks am De-
fektstab zu finden. Weder eine abermalige detaillierte visuelle Inspek-
tion, noch eine Wirbelstrommessung, noch eine Innendruckpriifung bei

450 bar und 220°C brachten den gewiinschten Erfolg. Erst beim versuchs-
weisen sipping-test brach das Leck infolge der htheren Priiftemperaturen
durch austretendes Natrium auf (Bild 18).

Es ist ein RiB in Umfangsrichtung iiber etwa ein Viertel des Hiillrohrumfan-
ges im oberen Bereich der Brennstoffsdule, 5 mm unterhalb des 3. Abstands-
halters von oben, an einem Stab der 3. Reihe von auBen. Die offene RiB-
fldche betrdgt etwa 0,4 mm2.

86 Brennstdbe wurden gerontgt,da auf einer ersten Rontgenaufnahme Leer-
stellen innerhalb der Brennstoffsdule festgestellt worden waren. Von die-
sen 86 Brennstdben wiesen 6 Spalte von 5 bis 10 mm, 34 Stdbe Spalte kleine-
rer Breite zwischen den Brennstoffpellets auf. In den Brutstoffsdulen wa-
ren keine Spalte vorhanden (Bilder 19 und 20). Bei 9 Stdben waren Brenn-
stoffpellets zerstort.

Fir die Untersuchungsschritte 7, 8, 9, 11 und 12 der Tabelle wur-

den nur noch 6 Stdbe, darunter der Defektstab, ausgewdhlt. Die bemerkens-

wertesten Ergebnisse dieser Untersuchungen waren

- bei der y-Spektrometrie des Defektstabes eine Cs-Ansammlung im Spaltgas-
raum,44 % des Cs fehlen in der Bilanz des Stabes,
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- bei der geometr. Dimensionskontrolle des Defektstabes eine schmale Durch-
messeraufweitung um ca. 20 um im Defektbereich, _

- bei der Wirbelstrommessung zahlreiche Anschldge, die noch nicht gedeutet
werden konnen. Hier stehen die Heifen Zellen noch am Anfang der Beherr-
schung dieser Untersuchungsmethode.

- Die metallografische Untersuchung ist erst bei 2 der 6 Stabe abgeschlos-
sen, der Defektstab ist in Arbeit. Bild 21 zeigt Verdnderungen an den
Korngrenzen des Brennstoffes im Defektstab durch das eingedrungene Na-
trium, Bild 22 Hiillrohr-Innenkorrosion bis maximal 100 um Tiefe. Als
Vergleich dazu zwei "normale" Ergebnisse: In Bild 23 ein typischer Quer-
schnitt durch einen der 6 Brennstdbe, in Bild 24 die zugehdrige a-Auto-
radiografie. '

- REM-Analysen haben noch nicht begonnen.

Das 2. Defekt-BE wurde im August und September 81 zerlegt, die reine De-
montagezeit betrug 110 Stunden. Sie muB im Hinblick auf die "groBe Ent-
sorgung" durch Einsatz einer verbesserten Zerlegevorrichtung und Anderung
der Zerlegetechnik auf etwa 20 Stunden reduziert werden.

Der erste Blick nach dem Ziehen der ersten Stdbe galten evtl. vorhandenen
Reibmarken. Auch hier wurden Reibmarken gefunden, die infolge des Ein-
satzes von funkenerodierten Abstandshaltern mit quasi-Linienberiihrung an-
ders aussehen als beim 1. Biindel (Bild 25). Ihre Intensitdtsverteilung
und Tiefe scheint jedoch der des 1. BE's zu entsprechen.

Bereits der zweite Blick erbrachte einen Defektstab. Er wurde bei der
Durchfiihrung des 2. Untersuchungsschrittes der Tabelle ent-

deckt, bei der visuellen Inspektion des 3. vereinzelten Stabes. Es han-
delt sich diesmal um einen AuBenstab (Bild 26), der Schaden ist ins Biin-
delinnere gerichtet. Der Defekt besteht aus einem 30 mm langen Langsrip

2 Offnungsfldache etwas liber der Mitte der Brennstoffzone,

mit ca. 20 mm
zwischen den Abstandshaltern 5 und 6. Ein weiterer ca. 30 mm langer Lings-
ri (Bild 27) mit 100 mm2 Uffnungsfldche befindet sich unterhalb der Mitte

der Brennstoffsdule zwischen den Abstandshaltern 4 und 5.

Sipping-Test und Gewichtsbestimmung sind an 175 der restlichen 210 Stdbe
durchgefiihrt, ohne weitere Ergebnisse zu bringen.



4.

Verbesserungen der gegenwartigen Zerlegetechnik

1984 beginnt die Zerlegung der Elemente des gesamten Erst- und Zweitkernes

der KNK II in unseren HeiBen Zellen, einschlieBlich der Nachuntersuchung

ausgewahlter Stabe. Der Abbrand der Elemente wird mindestens 7 at.% be-

tragen.

Zur Reduzierung der Zerlegezeiten ist eine neue Zerlegevorrichtung in Pla-

nung mit folgenden Verbesserungen:

Ansteuerung der Stabachsen iiber einen Rechner

Zusammenbau aus einzelnen Baugruppen. Bei Nichtgebrauch ist eine schnelle
Zerlegung moglich, um fiir anderes benttigten Zellenraum zu gewinnen
mechanischer Antrieb wegen geringerer Bauldnge und hdherer Zuverldssig-
keit in der Zelle

Bewegungsmoglichkeiten des Elementes auch in der y-Koordinate, um einen
Laserstrahl zum Trennen der Hiillkdsten mit einsetzen zu konnen.

Eine weitere Beschleunigung bei der Zerlegung von unbeschédigten BE's TaBt

sich erreichen, indem auf das Abziehen des Hiillkastens verzichtet wird und

als erstes zwei Trennschnitte durch Kopf und Stabhalteplatte vor der Stab-

vereinzelung vorgenommen werden. Das zerstorungsfreie Demontieren mit an-

schlieBendem Ausbohren der Stdbe kann dann entfallen, und anstelle von

Einzelstdben kdnnen Stabreihen oder sogar das ganze Biindel aus Hiillkasten

und Abstandshaltern gezogen werden. Die Vorgehensweise hdngt vom Typ des

Brennelementes ab und von den speziellen Untersuchungen, die daran vorge-

nommen werden sollen.
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Bild 3: Abbohren der Befestigungsmuttern der Einzelstdbe auf der

Zerlegevorrichtung



Bild 4: AusstoBen der Einzelstdbe aus dem Stabverband auf der Zerlege-

vorrichtung




Bild 5: Ziehen eines Einzelstabes aus dem Stabverband auf der

Zerlegevorrichtung



Bild 6:

Ausschnitt aus dem Stabblindel des 1. Defekt-BE's mit anhaftendem
Natrium nach Abziehen des Hiuillkastens



Bild 7:

Bild 8:

Ausschnitt aus dem Stabbiindel des 2. Defekt-BE's mit anhaftendem
Natrium nach Abziehen des Huillkastens

Reibmarke an einem Stab des 1. Defekt-BE's
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Bild 10:  Profil der groBten Reibmarke an einem Stab des 1. Defekt-BE's,
in Umfangsrichtung abgetastet. VergroBerung 1:1000
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2. Ebene

Bild 13: Met. angedtzter Schliff durch eine Reibmarke in gegeniiber
Bild 11 anderer Hohe des gleichen Stabes

KNKI BE - 2088N-0/64

Bild 14: Ausschnitt des 3. Abstandshalters von oben vom 1. Defekt-BE
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Bild 15: Ausschnitt des 3. Abstandshalters von oben vom 1. Defekt-BE
mit abgeschliffenen Noppen
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Bild 16: Aus der Schnittfldche des Defektstabes austretendes Natrium
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Bild 18: RiB im Defektstab des 1. Defekt-BE's. In 6 mm Abstand
davon eine Reibmarke des 3. Abstandshalters von oben

Bild 19: Betatron-Aufnahme von 2 Staben mit Leerstelle von 10 mm

Lange in der Spaltstoffsdule eines Stabes



Bild 20: Betatron-Aufnahme von 2 Stdiben mit zerstdrtem Brennstoff-

pellet




Bild 21:

Ausschnitt aus einem metallografischen Querschliff durch
den Defektstab des 1. BE's. Das Bild zeigt Veranderungen
der Korngrenzen des Brennstoffes durch eingedrungenes
Natrium, zwischen den Kornern Reaktionsprodukt des Natriums
mit dem Brennstoff
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Bild 22: Korrosion an der Hiillrohr-Innenseite eines Stabes aus dem
1. Defekt-BE
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Bild 23: Metallografischer Querschliff durch einen der Brennstéabe des
1. Defekt-BE's




Bild 24:

a-Autoradiografie des Querschliffes aus B. 23.
Die Pu-angereicherten Zonen erscheinen hell

Bild 25:

Reibmarke in Hohe des 3. Abstandshalters von oben an einem
Stab des 2. Defekt-BE's
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Bild 26: RiB im Defektstab des 2. Defekt-BE's
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Bild 27: Iweiter RiB im Defektstab des 2. Defekt-BE's
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Verfahren und Erfahrﬁngen zur
Wiederaufarbeitung von Schnellbriiterbrennstoffen

W. Ochsenfeld
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Institut fiir HeiBe Chemie
Postfach 3640, D-7500 Karlsruhe

Zusammenfassung

Ein Vergleich von nichtwdssrigen und wéassrigen Wiederaufarbeitungsverfah-
ren wird in der Einfiihrung gegeben.

Die fiir die Wiederaufarbeitung von Schnell Briiter Brennstoff relevanten
Daten werden zusammengefaBt. Die Effekte verschiedener Core- und Blanket-
Mischungen und Kiihlzeiten auf die Wiederaufarbeitung werden betrachtet.
Die Moglichkeiten zur Beherrschung der erhohten Radiolyseeffekte bei Kkiir-
zeren Kiihl1zeiten von SBR-Brennstoff werden diskutiert. |

Versuche mit SBR-Brennstoff in der Laboranlage MILLI werden zusammenge?
faBt.

Abstract

A comparison of non-aqueous and aqueous reprocessing processes is
given in the introduction.

Data relevant reprocessing of FBR-fuels are compiled. The effects of
mixing core and blankets and of different cooling times are compared with
those of treating LWR-fuel. Possibilities of overcoming the effects of
enhanced radiolysis at short cooling times are discussed. |

Experiments with irradiated FBR-fuel in the MILLI facility are sum-
marized.
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Es wurde angeregt, im Rahmen meines Beitrages auch kurz auf den Stand der
nichtwédssrigen Wiederaufarbeitungsverfahren einzugehen.

Es mag wohl nicht allgemein bekannt sein, daB wir im Institut fiir HeiBe
Chemie in den ersten Jahren, von 1961 bis 1965, neben Extraktionsuntersu-
chungen ein breitgefdchertes Versuchsprogramm verschiedener nichtwdssri-
ger Verfahren (Abb. 1) hatten:

- Verfliichtigung durch Chlorierung, und spdter Teilnahme an Fluorierungs-
versuchen der CNEN Mol

- Air-ox-Verfahren

- Salzschmelzen, und spdter Verfolgen der belgischen Arbeiten mit Nitrat-
Schmelzen

- Mitarbeit eines Wissenschaftlers an dem "Skull Reclamation"-Verfahren
der Metallschmelzen in Argonne, USA.

f=——— KfK - Projekt Schneller Bruter -

r=— De Be Ne Lux - Kooperation —=

[}
|
|
Extraktion . r—Purex Adaptierung—=
| 1 !
Verflichtigung ! ! ) : 2
Salzschmelzen i *-——E EBA i— PWA —=
: : |
i L L
90 T o965 1967 1969 W7

Abb. 1

1) EBA= Entwicklungsprogramm Brennstoff - Aufarbeitung
2) PWA =Projekt Wiederaufarbeitung und Abfallbehandlung

Wie Sie sehen, waren im Institut nicht nur gute Literaturkenntnisse auf
verschiedenen Gebieten vorhanden, sondern es wurde auch - im Rahmen der
Gegebenheiten - an verschiedenen Verfahren experimentell gearbeitet.

Auch fiir wassrige Extraktionsverfahren wurden zu dieser Zeit verschiedene
Extraktionsmittel untersucht, wie Dibutyldther weiterhin Quarternire- und
Tertidre-Amine bevor man sich dann 1965 ausschlieBlich dem PUREX-Verfah-
ren zuwandte.



Argumente fiir nichtwdssrige Verfahren

Welches waren die erwarteten Vorteile, die die Untersuchungen der nicht-
wissrigen Verfahren rechtfertigten? (Tab. 1).

In der Tabelle 1 sind die erwarteten Vorteile und mbglichen Nachteile
dieser Verfahren zusammengefaBt.

Tab. 1: Nichtwdassrige Verfahren

Erwartete Vorteile:

1. ProzeBschritte weniger, manchmal einfacher.
2. Kurze Kiih1zeiten mdglich.

3. Raumbedarf - abgeschirmt - geringer.

4. Konversionsschritte vermeidbar.

5. Abfall-Volumina kleiner.

6. Festabfall direkt anfallend.

7. Kritikalitdt. Abwesenheit von Neutronenmode-
ratoren und Refiektoren.

Nachteile:
1. Entwicklungsstand gering.

2. Hohe Temperaturen erforderlich,
Handhabung schwierig.

3. Niedrige Dekontaminationsfaktoren
(Folge: Fernbediente Refabrikation)
Ausnahme: Fluorid-Verfliichtigung.

4. Plutonium-Ausbeute oft ungeniigend.

5. Massenbegrenzung wegen Kritikalitdt.



Vergleich verschiedener Wiederaufarbeitungsverfahren

Tab. 2: Vergleich PUREX - Trockene Verfahren

Verfahren:

Reinigungsef-

fekt

. Pu-VYerluste

Refabrika-
tionsverfah-
ren

Technischer
EntwickTungs-

stand

PUREX

wassrig, Extraktion
kontinuierliches Ver-
fahren.

: DF 107 - 108
: Pu <2 %

: Industriell angewendet.

Fiir SBR-BE 1okale Ab-
schirmung ndtig.

: Seit 25 Jahren indu-

striell fiir LWR ange-
wendet.
Fiir SBR anwendbar.

Trockene Verfahren

1
2

w N

N =

Metall-Schmelzen (EBR) chargen-
weise.

Verfliichtigung durch Fluorie-
rung kontinuierlich?

Air-ox: Behandlung abwechselnd
mit 02 und Hjp.

Freisetzung der fliichtigen
Spaltprodukte.

Kontinuierlich moglich.

Nach einigen Zyklen wéssrige
Pu-Riickgewinnung doch ndtig.

Gering, Pu-Verluste betrdcht-
lich.

106, Pu-Verluste betrichtlich.
Nur fliichtige Spaltprodukte, ge-
ringe Pu-Verluste.

Nur Metalle, Pilot-MaBstab.
Etwas ungiinstiger als - nach
PUREX.

Fernbediente Refabrikation,
nicht entwickelt, teuer.

In Pilot-MaBstab EBR II fiir me-
tallische Brennstoffe. Wegen
der Pu-Verluste im Schmelztie-
gel zusdtzlich "Skull-Reclama-
tion" entwickelt.

Im kleinen Pilot-MaBstab in der

USA, UdSSR, Frankreich, Belgien

Instabilitdt von PuFg, Pu-Verlu-
ste.

Kritikalitdtsproblem.

Air-ox nur LabormaBstab.

Bei grdBeren Durchsdtzen Wirbel-
schicht oder Drehofen, Kritika-
litdtsfragen, Aerosolabtrennung

und Ru im Abgas unerwiinscht.

In der Tabelle 2 ist ein Vergleich des PUREX-Verfahrens mit den drei am
weitesten entwickelten und erfolgversprechendsten nichtwdssrigen Verfah-




“ren - der Metallschmelze, der Fluorierung und dem Air-ox-Verfahren - ver-
sucht worden.

Die Metallschmelzen sind fiir metallische Brennstoffe geeignet. In den USA
wurde das Verfahren fiir EBR II-Brennstoffe angewandt. Die Anlage war fiir
fernbedienten, chargenweisen Betrieb ausgelegt. Zur Riickgewinnung der be-
trichtlichen (20 %) Plutoniumverluste im\Tiege1materia1 muBte ein zusdtz-
licher - nicht einfacher - Schnitt, das sogenannte "Skull Reclamation"
entwickelt werden.

Heute wird eine Salzschmelzen-Raffination (Molten Salt Refining) fiir die
Reinigung von Plutonium-Metall in industriellem MaBstab 1in Rocky Flats,
USA, verwendet. Allerdings erfordert dieser Prozess auch einen aufwendi-
gen wissrigen NebenprozeB zur Plutonium-Riickgewinnung aus den Salzriick-
stdnden. Das Americium wird aus den Salzriickstdnden durch Ionenaustausch
abgetrennt.

Yon den Verfliichtigungsverfahren seien hier nur zwei erwdhnt: die Fluorie-
rung und das Air-ox-Verfahren.

Mit der Fluorierung kann man durch Verfliichtigung der Hexafluoride des
Urans und Plutoniums in einem Schritt hohe Dekontaminationsfaktoren (107
bzw. 105) erreichen, zum Unterschied gegeniiber den anderen Verfahren mit
geringeren Dekontaminationsfaktoren. Entscheidend fiir Briiter-Brennstoffe
ist jedoch, daB Plutoniumhexafluorid instabil ist, sich leicht in/weniger
fliichtige Verbindungen zersetzt, die sich an den Wanden und in den Rohren
der Anlage ablagern. Dies fiihrt zu Verlusten und Kritikalitdtsgefahr. Hin-
gewiesen sei noch auf Werkstoffprobleme, die sich infolge der Korrosivi-
tdt des Fluors bei den notwendigen Reaktions-Temperaturen von ~400 OC er-
geben.

Im Air-ox-Verfahren werden durch abwechselnde oxidative (Sauerstoff) und
reduktive (Wasserstoff) Behandlung des Brennstoffs bei erhohter Tempera-
tur gasformige (Jod, Edelgase) und fliichtige (Cs, Ru) Spaltprodukte frei-
gesetzt. Die erreichbaren Dekontaminationsfaktoren sind gering. Das an
sich einfache Verfahren ist nur gekoppelt mit einer fernbedienten Refabri-
kation - die noch entwickelt werden miiBte - anwendbar. Dariiber hinaus ist
nach einer gewissen - heute noch unbestimmten - Zahl von Zyklen des Brenn-



stoffs doch noch eine Reinigung und Abtrennung des Plutoniums nach einem
wdssrigen Verfahren notwendig.

Das PUREX-Verfahren

Nach diesem kurzen Uberblick iiber die nichtwissrigen Verfahren, mochte
ich mich dem zur Zeit technisch einzig angewandten PUREX-Verfahren zur
Wiederaufarbeitung mittels Fliissig-Fliissig Extraktion zuwenden.

Das PUREX-Verfahren wird fiir LWR-Brennstoffe seit langem in Anlagen bis
zu 5 t/Tag betrieben. Fiir SBR-Brennstoff 1liegen Erfahrungen im
Pilot-MaBstab in England, Frankreich und moglicherweise UdSSR vor, im
Labor-MaBstab in den USA und in der Bundesrepublik Deutschland.

Aus Handhabungsgriinden, weiterhin um die Bedingungen der Wiederaufarbei-
tung zu erleichtern schlagen wir vor, Core- und Axial-Blankets gemeinsam
aufzuarbeiten. Die Menge des Brennstoffs gegeniiber der des Cores allein
wird dabei um etwa 66 % erhoht, gleichzeitig jedoch die Plutonium- und
Spaltproduktkonzentration um ca. 37 % erniedrigt. Das radiale Blanket,
mit geringer Pu-Konzentration (ca. 1,6 %) und geringem Abbrand, sollte am
besten in einer Anlage fiir LWR-Brennstoffe aufgearbeitet werden. Bemerkt
sei hier nur, daB die pro GW(e) jahrlich zur Wiederaufarbeitung gelangen-
de gesamte Brennstoff-Menge aus dem Briiter von 38 to etwa gleich der aus
_LWR anfallenden Menge von 34 to (-~ 34000 MWd/t) ist.

Vergleich SBR - LWR

Bei der Wiederaufarbeitung von Schnell-Briiter Brennstoff kann auf die Er-
fahrungen der LWR-Wiederaufarbeitung gebaut werden. Die wesentlichen Un-
terschiede gegeniiber LWR-Brennstoffen sind die etwa 10 fache Pu-Konzentra-
tion und die - hauptsdachlich durch die erwiinschten kurzen Kiihlzeiten be-
dingte - groBere Strahlenbelastung des Extraktionsmittels. Die Exposition
des Extraktionsmittels ist proportional der Radioaktivitdt der Brennstoff-
16sung bei gleichbleibender Kontaktzeit.

Die Zerfallswdarme des Gemisches von Core- und Axijal-Blanket ist etwa 60 %
bis 80 % hoher als die eines LWR-Brennstoffs (Standard-Abbrand
34000 MWd/t) derselben Kiihlzeit. Kiirzung der Kiihizeit von 1 Jahr auf
160 Tage verdoppelt die Zerfallswirme (Tab. 3).




Tab. 3: Pu % und radioaktive Zerfallswarme nach Abbrand

SBR LR

Core Core- und Core- und
Ax.-Blanket ges. Blanket

Abbrand
MWd/kg 77,5 48,5 33 34
Pu % 17,1 11,0 7,8 1

Therm. Leistung
(W/kg) Kiihlzeit

30d 137 85 58 47
90 d 78 48 33 27
160 d 55 34 23 19
365 d 28 17 12 11

Folgen der erhdhten Strahlung

Erhohte Radioaktivitit hat Folgen im 1. Extraktionszyklus. Die Zerset-
~ zungsprodukte - HDBP und HpMBP - des Tributylphosphats (TBP) bilden mit
Spaltprodukten, hauptsdchlich Zirkon und Ruthen, Verbindungen die zu
Emulsionen und Ausfallungen in den Extraktoren fiihren konnen. Diese Aus-
scheidungen, auch "Crud" genannt, kdnnen mit chemischen Mitteln unter-
driickt bzw. behoben werden. Beispielsweise durch hohe Beladung der organi-
schen Phase oder durch Komplexierung des Zirkons mittels Fluorid-Zugabe.
Beide MaBnahmen jedoch koénnen bei nicht Einhalten der Betriebsgrenzen zu
Storungen fithren.

Am effektivsten ist die Anwendung von Extraktoren, die einerseits eine
kurze Aufenthaltszeit, demzufolge geringe Strahlen-Exposition, anderer-
seits eine leichte Entfernung eventueller Ausfdllungen ermdglichen. Im
1. Extraktionszyklus wird man deshalb Pulskolonnen wdhlen, die eine etwa
4 mal kiirzere Kontaktzeit und bei kontinuierlicher organischer Phase,
d.h. der Phasengrenze am Boden der Kolonne, ein Absaugen solcher Ausschei-
dungen ohne Brennstoff-Verlust ermdglichen. Die Strahlenbelastung von
30 % TBP/Alkan errechnet sich in einer Pulskolonne von 20 cm Durchmesser
und 1 Tonne pro Tag Durchsatz bei Kiihlzeiten von 1 Jahr zu 0.07 Wattstun-

den pro Liter, mit einer Bildung von 5 mg HDBP/1. Bei 160 Tagen Kiihlzeit
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verdoppeln sich diese Zahlen. In unseren Versuchen in Misch-Absetzern der
MILLI-Anlage wurden 5-20 mg HDBP/1 1im Extraktionsmittel nach dem 1. Zy-
klus bei Kiihlzeiten zwischen 5 und 0.65 Jahren gefunden.

Geforderte Dekontaminationsfaktoren (DF)

Eine nicht fernbediente Refabrikation wie bisher vorausgesetzt, mit loka-
ler Abéchirmung an kritischen Stellen, kann man von den jetzt fiir LWR-
Brennstoffe giiltigen Produkt-Spezifikationen auch fiir SBR-Brennstoff-Pro-
dukte ausgehen. Nach diesen Spezifikationen soll das Uran-Produkt
pro g Uran < 0.5 uCi (Zr95, Nb 95, Ru 103, Ru 106, Cs 137, Ce 144) und
<1500 dpm &¢ enthalten.

Im Plutonium-Produkt werden pro g Pu <40 uCi (Zr 95, Nb 95, Ru 103,
Ru 106, Cs 137, Ce 144) und 5000 dpm Am zugelassen.

Ein Vergleich der fiir diese Produkt-Spezifikation zu erreichenden v-DF's
nach 1 Jahr Kiihlzeit zeigt, daB bei einer Core- und Axial-Blanket-Mi-
schung fiir das Uran ein 1.4 fach hoherer DF, fiir das Plutonium ein etwa
8 mal geringerer DF als bei LWR-Brennstoff (34000 MWd/t Abbrand) erforder-
lich wdre. Der geringere DF fiir das Plutoniumprodukt ist auf den etwa
10 fach hoheren Plutoniumgehalt der SBR-Brennstoffe zuriickzufiihren und
konnte schon in zwei Extraktionszykien erreicht werden.

Fiir Uran sind die notigen DF's in drei Extraktions-Zyklen voraussichtlich
auch bei kiirzeren Kiih1zeiten zu erreichen, vorausgesetzt, daB durch die
Wahl geeigneter Extraktoren (Kolonnen) die Schwierigkeiten durch Radioly-
se vermieden werden.

Ergebnisse der Versuche in MILLI

In Versuchen mit hochabgebrannten Schnell-Briiter-Brennstoffen - leider
hatten wir bisher nur Brennstoffe mit langen Kiihl1zeiten zur Verfiigung -
erreichten wir die gewiinschten Uran-Produktspezifikationen in drei Extrak-
tionszyklen.

In der Tabelle 4 sind die Daten der bisher in MILLI aufgearbeiteten
Schnell-Briiter-Brennstoffe zusammengefaBt.
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Tab. 4: Wiederaufarbeitung hochabgebrannter SBR-Brennstoffe in MILLI

MILLI Brennstoff Herkunft Bemerkuhg '
Pu [Abbrand| KithTzeit
Kampagne | Jahr % | MWd/kg a
3 1972 15 | 50-60 7.5 | Engl.1) - DFR | Pu an UKAEA
14 -} 1979 30 54 5.2 Alkem - DFR
14 1979 30 75 4.8 Belgonucl. - Mol NUKEM
16 1980 30 | 10-40 5-8 U 2) Pu u. Uang, -
an TU
17 1981 301 13 1.9 KNK 11 | Pu u. Ugpg.,
zur Refabr.
18 1981/82| 30 31 1 KNK II Versuch vor-
gesehen

1) Koprizipitierter Brennstoff

2) oxidierte Karbonitrid-Bestrahlungsproben

Alle anderen Brennstoffe mechanische PuOs + UO2-Mischungen 1. Fabrika-
tion.

Bei diesen Versuchen wurden verschiedene Parameter untersucht: Die Auflo-
sung mechanisch-gemischter und koprazipitierter Pu0,-/U02-Brennstoffe,
die Extraktion von unverdiinntem Core mit 30 % bzw. 15 % Pu0, im Brenn-
stoff, Core- und Axial-Blanket-Mischungen mit etwa 10 % Pu, der 1. Extrak-
tionszyklus als Kodekontaminationszyklus, d.h. ohne Pu-/U-Trennung, und
Trennung im 1. Zyklus mit U(IV), Pu-/U-Trennung im 2. Zyklus elektroly-
tisch im Misch-Absetzer (MILLI-EMMA), die Reinigung des getrennten Urans
bzw. Plutoniums von Spaltprodukten insbesondere von Neptunium. |

Dies alles hat fiir die Auslegung des Prozesses Bedeutung.

Eine bedeutsame Entwicklung unseres Instituts - mit ersten Patenten welt-
weit - sind die elektrolytischen Verfahren. Infolge der Instabilitdt und
Empfindlichkeit der - inzwischen behobenen - Anfangsschwierigkeiten des
im Jahre 1965 neuen Verfahrens der Pu-/U-Trennung mit U(IV) wurde die
elektrolytische Reduktion fiir die Riickextraktion des Pu im Extraktor ent-




wickelt. Das in der MILLI 1972/73 in Gegenstromversuchen erarbeitete Ver-
fahren wird zur Pu-/U-Trennung und zur Pu-Riickextraktion in den Pu-Reini-
gungszyklen auch gegenwdrtig in MILLI eingesetzt. Die erreichten Trennun-
gen sind giinstiger als mit U(IV), die Verhdltnisse im Extraktor sind
durch Strom-Dosierung besser zu kontrollieren. Ein besonderer Vorteil des
Verfahrens ist das Vermeiden fremder Reduktionsmittel. U(IV) muB iiblicher-
weise zur Reduktion in etwa dreifachem UberschuB gegeniiber der Pu-Menge
zugefiihrt werden. Bei 10 % Pu im (Pu + U)Brennstoff-Gemisch bedeutet dies
eine etwa 30 %ige Erhdhung des Uranstroms durch U(IV).

Die gereinigten Produkte aus der MILLI, das Plutonium und Uran, wurden
meistens zur Refabrikation dem Brennstoffhersteller zur Verfiigung ge-
stellt.
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Die Wiederaufarbeitung von Brennstoff aus dem ersten
.defekten KNK II-Brennelement in der MILLI

H.-J. Bleyl
Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Institut fiir HeiBe Chemie
Postfach 3640, D-7500 Karlsruhe

Zusammenfassung

Der Brennstoff aus 32 KNK II-Brennstdben wurde in der MILLI nach dem
PUREX-ProzeB wiederaufgearbeitet. Zur Anwendung kamen 3 Extraktionszy-
klen: Kodekontamination, Uran-/Plutonium-Trennung und Uran-Feinreinigung.
Die Produkte wurden zwecks Weitervérarbeitung zu neuem KNK II-Brennstoff
an die Firmen Nukem und Alkem weitergegeben.

Abstract

In MILLI reprocessing of fuel from 32 KNK II-pins was carried out.
3 extraction cycles were applied: co-decontamination, U-/Pu-separation
and purification of uranium. The products were shipped to refabrication
of KNK II fuel by Nukem and Alkem companies.
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Zur Wiederaufarbeitung standen 32 Stdbe aus dem Brennelement NY 208 BN
zur Verfiigung. Der Brennstoff war 65 Vollasttage im Einsatz gewesen und
hatte dabei einen Abbrand von im Durchschnitt 11.650 MWd/t erreicht.
25 Monate spdter erfolgte die Wiederaufarbeitung des Core- und Blanket-
Materials.

Das Ziel der Wiederaufarbeitung bestand vor allem darin, Uran und Pluto-
nium fiir eine erneute Verwendung bereitzustellen. Mit deren Wiederaufar-
beitung zu neuem Brennstoff sollte das SchlieBen des Brennstoffkreislaufs
demonstriert werden.

Die Wiederaufarbeitung erfolgte nach dem PUREX-ProzeB. Dessen Eignung fiir
Brennstoffe aus thermischen Reaktoren ist in der MILLI bis zu hohen spezi-
fischen Aktivitdten nachgewiesen worden. Im vorliegenden Fall waren Ver-
gleiche mit Brennstoff eines schnellen Reaktors nur auf relativ niedrigem
Aktivititsniveau moglich und daher keine Schwierigkeiten zu erwarten, was
sich als zutreffend erwies. Nach der Aufldsung des Brennstoffs in 7 M Sal-
petersdure wurden 3 Extraktionszyklen angewandt, um die Produkte zu erhal-
ten:

- ein Kodekontaminationszyklus,
- ein Uran-/Plutonium-Trennzyklus und
- ein Uran-Feinreinigungszyklus.

Im Folgenden werden manche Einzelheiten des Vorgehens ndaher erldutert und
zugleich iiber die Ergebnisse berichtet. '

Beim Kodekontaminationszyklus wurden 3 Extraktoren eingesetzt: HA(10),
HS(14) und HC(16), in Klammern deren Stufenzahl. Die Brennstofflésung
- (HAF) hatte die in Abb. 1 angegebene'Zusammensetzung, dariiberhinaus war
ihr wegen des Fluoridgehaltes noch Aluminium bis zur gleichen Molaritdt
zugesetzt worden. Hingewiesen sei noch auf die 3 M Salpetersdure von HSS
und HCX2, sowie auf die genannten FluBverhdltnisse.

Verlauf und Ergebnisse des Kodekontaminationszyklus sind aus den Konzen-
trationsprofilen in Abb. 1 abzulesen. Fiir Uran, Plutonium und Protonen
gilt der OrdinatenmaBstab [g/1], fiir die Spaltprodukte ist dort deren mit
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Abb. 1:

FlieBschema und Konzentrationsprofile des Kodekontaminationszyklus



Uran bzw. Plutonium noch vergesellschafteter Anteil [%] angegeben. Es ist
zu erkennen, daB Uran und Plutonium bei einem Saureprofil zwischen 3 und
-4 M weitgehend extrahiert werden. Die Plutonium-Konzentration von ca.
1 mg/1 am Auslauf der wdssrigen LOsung bedeutet einen Verlust in den
Waste von <0,01 %. Die Spaltprodukte andererseits sind in der Extrak-
tionsmittellosung beim Verlassen des Extraktors HS bis auf kleine Anteile
von Uran bzw. Plutonium abgetrennt worden. Fiir 4 Nuklide ergaben die Mes-
sungen: von Zirkon-95 und Ruthen-106 verblieben 0,4 %, fiir Cdsium-137 und
Cer-144 wurden noch 102 bis 103 % festgestellt. SchlieBlich geht aus
den eingetragenen Konzentrationen von Uran und Plutonium in den Ausldufen
des Extraktors HC hervor, daB die Riickextraktion der Metalle weitgehend
erfolgte. Die Sdurestdrke der Produkt]ﬁsung betrug 0,5 M.

Nach Erhdhen der Salpetersdurekonzentration auf 2 M wurde die Produktld-
sung des 1. Extraktionszyklus in den Uran-/Plutonium-Trennzyklus einge-
speist. Hier ging es neben der Trennung dieser Elemente auch um die wei-
tergehende Reinigung von den Spaltprodukten. Der Zyklus umfaBte 5 Extrak-
toren: 1A(9), 1AS(7), 1BX{(12), 1BS(4) und 1C(16). Bemerkenswert an den Be-
triebsergebnissen des Extraktors 1A war, daB die Plutoniumverluste in den
Waste <0,1 % betrugen. Damit erwiesen sich die Bedingungen des Extrak-
tors HC auch beziiglich der Wieder-Extrahierbarkeit des Plutoniums als giin-
stig. Bei den Spaltprodukten Zirkon-95 und Ruthen-106 lagen die Trennfak-
toren bei 102.

 Die Verfahrensweise bei der Uran-/Plutonium-Trennung ist in Abb. 2 wieder-
gegeben. Der Extraktor 1BX war mit Elektroden ausgestattet, so daB die Re-
duktion der Wertigkeit des Plutoniums elektrochemisch initiiert werden
konnte. Die angewandten Stromstdrken betrugen zwischen 250 mA in Stufe 1
und 50 mA in Stufe 12. Mit der Ldsung 1 BXS wurden nur 0,2 M Hydrazin und
0,1 M Salpetersdaure zugefiihrt.

Die Profile im Extraktor 1BX (Abb. 2) zeigen eine steile Abnahme der Plu-
toniumkonzentration iiber mehr als 4 GrdBenordnungen bei etwa gleichblei-
bender Konzentration des Urans. Das in die wassrige Losung liberfiihrte Plu-
tonium wurde anschlieBend im Extraktor 1 BS erneut mit Extraktionsmittel-
16sung kontaktiert, wobei das mitgefiihrte Uran um etwa 2 GroBenordnungen
abgereichert werden konnte. Fiir den Umfang der Uran-/Plutonium-Trennung
ist das ebenfalls wiedergegebené Profil der Salpetersdure von groBer Be-
deutung. )
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Abb. 2: FlieBschema und Konzentrationsprofile der Extraktoren 1BS und 1BX
des Uran-/Plutonium-Trennzyklus




Die aus dem Extraktor 1 BS erhaltene widssrige Plutoniumldsung entsprach
beziiglich ihrer Aktivitdt an Spaltprodukten den gewShnlich festgelegten
Spezifikationen fiir das Endprodukt. Lediglich der Anteil des Urans mit
1,3 % iibertraf das Ziel von 0,3 %, was aber hier keine Bedeutung hatte,
da die Weiterverarbeitung bei der Brennstoffherstellung ohnehin nach
einem Koprazipitationsverfahren fiir Uran und Plutonium vorgesehen war.
Die Zusammensetzung der Plutonium-Produktldsung nach deren Aufkonzentrie-
ren ist in Tab. 1 aufgelistet, zusammen mit den gegeniiber der Brennstoff-
16sung erreichten Trennfaktoren. Die Losung wurde von der Firma Alkem
tibernommen.

Tab. 1: Plutonium-Produktldsung sowie Trennfaktoren in Bezug auf die

Brennstoffldsung
Trennfaktoren

Pu 234 g/1 -

U 3,0 g/ 6,3-102
HNO3 6,2 M -
Ru-106 100 wCiN 1,2-10°
Zr-95 30 wCiN 2,6-104
Cs-137 20 uCi/l 1-106
Sm, Eu, Gd, Dy < 1 ppm

Nb, Mo, Ag, Sn 2 10 ppm

Im Uran-Feinreinigungszyklus muBten wiederum Uran-/Plutonium- und Uran-/
Spaltprodukt-Trennungen durchgefﬁhrt werden. Der Zyklus bestand aus den
Extraktoren 2D(9), 2DS(7) und 2E(16). Vom chemischen FlieBschema ist vor
allem die in den Extaktor 2DS eingespeiste und zum Extraktor 2D weiterge-
fiihrte Uran-IV-Lésung charakteristisch. Das Verfahren fiihrte zu einem spe-
zifikationsgerechten Produkt. Die konzentrierte Uran-Produktldsung hatte
die in Tab. 2 angegebenen Bestandteile und wurde an die Firma Nukem wei-
tergegeben. Die genannten Trennfaktoren sind wegen der hohen Werte als Be-
reiche aufgefiihrt.



Tab. 2: Uran-Produktldsung, sowie Trennfaktoren in Bezug auf die Brenn-

stoffldsung
Trennfaktoren
U 388 g/1 -
Pu 0,3 mg/1 1,6-105
HNO3 0,1 M -
Cs-137 0,9 uCi/1 106-107
Ce-144 0,3 uCi/ 107-108
Fe 20 ppm -
Co, Ni <10 ppm -

An der Wiederaufarbeitung des Kernbrennstoffs aus dem KNK IT waren
seitens des Instituts fiir HeiBe Chemie Herr Dr. W. Ochsenfeld sowie die
Mitarbeiter der MILLI und der ProzeBanalytik beteiligt. Weitere Beitrdge
leisteten Kollegen von den HeiBen Zellen und aus der Gruppe Analytik des
Instituts fiir Radiochemie. ‘



Die Zusammensetzung von Riickstanden bei der Aufldsung von
bestrahltem Schnellbriiter-Mischoxidbrennstoff

H. Kleykamp

Kernforschungszentrum Karlsruhe
Institut flir Material- und Festkorperforschung
7500 Karlsruhe 1, Postfach 3640
Bundesrepublik Deutschland

Zusammenfassung

Schnellbriiter-Mischoxidbrennstoff aus dem Bestrahlungsexperiment DFR 455 mit
einem maximalen Abbrand von 5,3% wurde in 7 bis 10 n Salpetersdure aufgeldst.
Morphologie, Zusammensetzung, chemischer Zustand und Struktur des auftreten-
den Riickstands wurden mit Hilfe der Rasterelektronenmikroskopie, der Elektro-
nenstrah1-Mikrosonde und der Rontgenbeugung untersucht. Drei verschiedene
Phasen wurden beobachtet: (1) unvollstdndig gelostes plutoniumreiches
(U,Pu)0,; (2) unvollstdndig geloste metallische Spaltproduktausscheidungen
in hexagonaler Struktur mit den Komponenten Mo, Tc, Ru, Rh und Pd; (3) aus
der salpetersauren Losung wieder ausgefallene oxidische Phasen mit den Haupt-
komponenten Mo und Ru. Der Pu-Gehalt im Riickstand betrdagt 1,9 bis 4,5% bezo-
gen auf den Pu-Anteil im Brennstoff und etwa 40% bezogen auf die Gesamtmenge
des Riickstands. :

Abstract

Fast breeder reactor mixed oxide fuel irradiated within the experiment
DFR 455 up to 5.3% maximum burnup has been dissolved in 7 to 10 n HNO;. Mor-
phology, composition, chemical state and structure of the resulting residues
have been analyzed by means of scanning electron microscopy, electron probe
microanalysis, and x-ray diffractometry. Three types of phases have been ob-
served: (1) incompletely dissolved plutonium rich (U,Pu)0,; (2) incomple-
tely dissolved metallic alloys of hexagonal structure formed by the fission
products Mo, Tc, Ru, Rh, and Pd; (3) oxidic phases reprecipitated from the
nitric acid solution with Mo and Ru as the main components. The Pu content in
the residues is 1.9 to 4.5% of the Pu fraction in the fuel and approx. 40%
of the total amount of the residues.
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Durch die Wiederaufarbeitung des bestrahlten Uran-Plutonium-0xids und die
Riickfiihrung des gewonnenen Plutoniums in den RefabrikationsprozeB wird der
Kreislauf des Schnellbriiterbrennstoffs geschlossen. Nach dem Auflosungspro-
zeB des Brennstoffs werden aber feste Riickstande beobachtet, die Plutonium
enthalten, das dem Kreislauf verloren geht. Ferner treten in den Rickstanden
Spaltprodukte in einem unerwiinschten chemischen Zustand auf, die der Kondi-
tionierung des Abfalls Schwierigkeiten bereiten konnen. Durch Optimierung der
Herstellungsbedingungen ist es jedoch gelungen, die Aufidsbarkeit des Brenn-
stoffs bereits im unbestrahlten Zustand wesentlich zu verbessern /1/. Durch
Variation der Auflosungsbedingungen ist es ferner mdglich, den chemischen Zu-
stand des Riickstands, insbesondere der Spaltprodukte, hinsichtlich der Ab-
fallbehandlung zu optimieren.

1. Das (U,Pu)0,-Brennstabbiindelbestrahlungsexperiment DFR 455

Gezielte Aufldsungsversuche wurden an abgebranntem Uran-Plutonium-Oxid aus
dem BrennstabbUnde]bestrah]unésexperiment DFR 455 durchgefiihrt, Das Biindel
besteht aus 60 Mischoxid-Brennstdben mit einem Durchmesser von 6 mm, die me-
chanisch gemischten Alkem- und Belgonucleaire-Brennstoff mit 30% PuO2 bezo-
gen auf das Oxid und eine U-235-Anreicherung von 93% bezogen auf den Uran-
Anteil enthalten. Die Ldange der Brennstoffsdaule in jedem Stab betrdgt 440 mm,
an deren beiden Enden schlieBen sich Brutstoffzonen an. Das Biindel wurde im
Dounreay Fast Reactor DFR bis zu einem Abbrand von 5,3% im Bereich maximaler
Stableistung von 45 kW/m bestrahlt.

Das Plutonium reichert sich unter Bestrahlung am Zentralkanal des Brennstabs
an; die Hohe hdngt vom Ausgangs-0/M-Verhdltnis und der relativen Dichte des
Brennstoffs sowie von den Bestrahlungsbedingungen ab /2/. In der inneren
Sdulenkristallzone wird bei nahezustdchiometrischem Brennstoff i.a. eine
Plutonium-Anreicherung bis zu 50% PuO2 relativ beobachtet. In der duBeren
unrestrukturierten Brennstoffzone treten plutoniumreiche Partikel auf, die
Bestandteile des aus UO2 und PuO2 gemischten Brennstoffs sind, der in diesem
Bereich unter Bestrahlung keinen vollstandigen Mischkristall gebildet hat.
Der nicht aufgé1bste Brennstoff stammt aus diesen beiden Bereichen. Im Brenn-
stoff werden ferner verschiedene Arten von Spaltproduktausscheidungen beob-
achtet /2/. Eine metallische Phase, die die Spaltprodukte Molybdan, Techne-
tium, Ruthenium, Rhodium und Palladium enthalt, bildet runde, bis zu 10 um
grofBe Ausscheidungen, die im Brennstoffgefiige besonders deutlich hervortre-
~ ten. Sie sind in Salpetersdure schwer aufldsbar. '



— 102 —

2. Experimentelles zur Prdparation und zur Analyse des Losungsriickstands

An dem Brennstoff des Bestrahlungsexperiments DFR 455 wurde nach einer Ab-
kiih1zeit von etwa vier Jahren mit einer Reihe von Aufldsungsversuchen in
reiner Salpetersdure mit unterschiedlichem HN03/Brennstoff-Verh§1tnis begon-
nen. Die Stdbe wurden in kurze Stababschnitte getrennt; der Brennstoff wurde
durch die Sdure aus den Hiilsen herausgeldost. Nach dem TrocknungsprozeB lag
der Riickstand als feinkorniges schwarzes Pulver vor. Losungsriickstande aus
ausgewdhlten Stababschnitten der Stabe 1A85 /3/ sowie 1A61 und 8A5 /4,5/ wur-
den mit Hilfe der Rasterelektronenmikroskopie, der Elektronenstrahl-Mikro-
sonde und der Rontgenbeugurig /6/ analysiert. Neben der Identifizierung der
Phasen und der Bestimmung des chemischen Zustands des Losungsriickstands soll-
te nachgewiesen werden, ob das Salpetersdure/Brennstoff-Verhdltnis einen Ein-
fluB auf Menge und Zusammensetzung des Riickstands hat. Die Brennstoff-, Be-
strahlungs- und Auflosungsparameter sind in Tabelle 1 angegeben.

Stab 1A85 1A61 8A5
Probe halber Stab 6/7 3
lokaler Abbrand ~ 4,5 % 5,2 % 4,0 %
Brennstoffmasse 35,05 g 10,775 ¢g 5,975 ¢
Sdurevolumen HNO3 240 ml 54 ml 150 ml
Sdurekonzentration 7n 10 n 10 n
HN03/Brennstoff* 8,4 6,5 - 32,6
Riickstandsmasse 0,560 g 0,360 g 0,233 g
Riickstand/Brennstoff* 0,016 0,033 0,039

* Massenverhaltnis

Tab.l: Brennstoff-, Bestrahlungs- und Aufidsungsparameter flir den DFR 455-
Brennstoff in der Zusammensetzung Oy 7Pug 301 985 /3,4,5/

3. Ergebnisse

Ein geringer Anteil des Losungsriickstands aus dem Stab 1A61 befand sich auf
einem Bruchstiick des Filters, mit dem die Losung abfiltriert worden war. Das
rasterelektronenmikroskopische Bild (Abb.1) liefert einen Eindruck von der
Morphologie des Riickstands unmittelbar nach der Filtrierung. Die runden Par-
tikel sind Spaltedelmetallausscheidungen, die unregelmaBigen Partikel stellen
Brennstoffreste und aus der Losung wieder ausgeschiedene Spaltprodukte in
oxidischer Form dar.
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100 pm

DFR 455
1A.61-6/7

Abb.1: Rasterelektronenmikroskopisches Bild und Bildausschnitt des Riick-
stands auf einem Filterbruchstiick nach der Aufldsung des Brennstoffs.

Die mittlere Sekundarpartikelgrofe des Riickstands des in hohem Sdureliberschuf3
aufgelosten Brennstoffs (Stab 8A5) liegt mit etwa 0,1 mm wesentlich niedri-
ger als der Wert fiir den in geringerem Saureiiberschup aufgeldsten Brennstoff
(Stab 1A61); es wurden Durchmesser bis zu 1 mm beobachtet. Die o- und die 8-
y-Autoradiographie dieses eingebetteten Riickstands sind in Abb.2 dargestelit.
Die a-Autoradiographie weist innerhalb der Sekunddrpartikel auf plutoniumhal-
tige Brennstoffteilchen hin, wahrend die YQB-Autoradiographie in iiberwiegen-
dem MaBe die Verteilung des Nukiids Ru-106 in den edelmetallhaltigen Ausschei-
dungen abbildet. '

Ein Tichtmikroskopisches und ein rasterelektronenmikroskopisches Gefligebiild
von Sekundarpartikeln sowie Bildausschnitte sind in Abb.3 und 4 dargestellt.
Es lassen sich im wesentlichen drei verschiedene Typen von Phasen unterschei-
den: (1) Reste von unvollstdndig aufgelostem Brennstoff aus der inneren
Saulenkristallzone und aus der unrestrukturierten BrennstoffauBenzone des
Brennstabs, (2) metallische Spaltproduktausscheidungen, die wahrend des
Auflosungsvorgangs vom ungeldsten Brennstoff umgeben waren oder sich nicht
vollstandig aufgeldost haben und (3) in geringerem Mafe oxidische Spaltpro-
dukt-Hiilimaterial-Phasen, die sich wahrend oder nach dem AufldsungsprozeB

aus der LOsung wieder ausgeschieden haben.

Die Uran-Plutonium-0xid-Partikel aus der Sdulenkristallzone haben eine hohe
Dichte, in ihnen sind metallische Spaltproduktausscheidungen eingelagert,
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DFR 455
1A.61-6/7

a - autoradiograph 2mm

| B

Abb.2:

o~ und B-y-Autoradiographie des in einen Schliff eingebetteten und
polierten Riickstands nach der Auf]osung des Brennstoffs. Man be-

achte das stark g-aktive Partikel 1in der M1tte der oberen Bildhdlfte
der B-y-Autoradiographie.
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DFR 455
1A.61-6/7

SE| " 30um  SE|  10um

Abb.3: Lichtmikroskopisches Gefiigebild des in einen Schliff eingebetteten
und polierten Riickstands nach der Aufldsung des Brennstoffs sowie
rasterelektronenmikroskopische Bildausschnitte (SEI).
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Abb.4: Lichtmikroskopisches Gefiigebild und rasterelektronenmikroskopischer
Bildausschnitt aus einem Sekunddrpartikel des Losungsriickstands.

die in Form und Zusammensetzung denen in bestrahlten Brennstabquerschliffen
entsprechen. Die Plutonium-Konzentration ist iiber dem Partikeldurchmesser
nahezu konstant, betrdgt 40 bis 55% PuO2 und entspricht dem Wert, der bei den
Brennstabnachuntersuchungen im Bereich der heifen Sdulenkristallzone des
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Brennstoffs beobachtet wurde (Abb.5). Die Partikel aus der unrestrukturier-
ten Brennstoffzone sind teils dicht, teils stark pords und enthalten wegen
der niedrigen Brennstofftemperatur nur sehr fein verteilte oder keine nach-
weisbaren metallischen Spaltproduktausscheidungen. Sie zeichnen sich durch
eine zunehmende Uran-Konzentration an der Partikeloberfldche aus: Die wdh-
rend der Bestrahlung des Brennstabs aus der Sdulenkristallzone verdampfen-
den U03-M91eku1e haben sich an den Partikeloberfldchen in der kdlteren un-
restrukturierten Zone abgeschieden. Es wird eine Plutonium-Konzentration im
Korninnern bis zu 100% PuO2 beobachtet (Abb.6). Diese Partikel sind im un-
restrukturierten Brennstoffbereich eines Stabquerschnitts als helle Flecken
in der a-Autoradiographie erkennbar. Die mittlere Zusammensetzung aller
Brennstofffpartikel im Riickstand ist in Tabelle 2 angegeben.

Die metallischen Spaltproduktausscheidungen enthalten die Elemente Molybddn,
Technetium, Ruthenium, Rhodium und Palladium, haben einen Durchmesser bis zu
10 uym und treten im Riickstand isoliert oder in den Brennstoffpartikein ein-
gebettet auf. Der Konzentrationsbereich der Komponenten dieses Ausscheidungs-
typs ist in Tabelle 2 angegeben. In den g-y-Autoradiographien (Abb.2) wer-

den auBerdem gelegentlich sehr aktive Ausscheidungen beobachtet, die mehr-
phasig sind und aus einer metallischen Phase der Zusammensetzung (Sn,Sb,Te)Pd2
(Tabelle 2) und aus Oxiden mit den Komponenten Zinn, Antimon und Tellur ynd in
geringerer Konzentration Eisen, Zirkon und Molybddn bestehen.

Der dritte, mehrphasige Ausscheidungstyp besteht aus schwammigen Sekunddr-
partikeln, die oxidischer Natur sind und vorwiegend Chrom, Ruthenium und
Molybddn enthalten (Abb.3 und 4). Die Elemente haben sich wdhrend oder nach
dem Aufldsungsvorgang des bestrahlten Brennstoffs sehr wahrscheinlich als
Oxidhydrate wieder ausgeschieden. Chrom entstammt dabei aus dem oxidierten
Teil der Hille. Die Primdarteilchen sind sehr fein verteilt und haben eine
PartikeligroBe < 2 um. In Abb.7 sind halbquantitative Konzentrationsprofile
des Chroms, Rutheniums, Molybdans und Sauerstoffs iiber einem derartigen
oxidischen Sekunddrpartikel dargestellt. Das komplementidre Verhalten der Chrom-
und Ruthenium-Konzentration weist auf ein mehrphasiges Gefiige hin.

Rontgenbeugungsuntersuchungen wurden an den Proben 1A61-6/7 und 8A5-3 durch-
gefiihrt /6/. Es konnten mindestens drei Phasen nachgewiesen werden: eine
kubisch flachenzentrierte Phase, die dem (U,Pu)OZ-Gitter entspricht, eine
hexagonal dichteste Packung, die dem e-Ru(Tc,Mo,Rh,Pd)-Mischkristall zuge-
ordnet wird, und mindestens eine dritte Phase, die mit der oxidischen Cr-
Mo-Ru-Phase korreliert werden kann. Die Beugungslinien sind sehr breit, weil
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Abb.5: Konzentrationsprofile des Urans und Plutoniums iiber dem Durchmesser
verschiedener Brennstoffpartikel im Losungsriickstand, die sich ur-
spriinglich in der Saulenkristallzone befunden haben.
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Abb.6:  Konzentrationsprofil des Urans, Plutoniums und Americiums iiber dem
Durchmesser eines Brennstoffpartikels im Losungsriickstand, das sich
urspriinglich in der unrestrukturierten BrennstoffauBenzone befunden
hat.
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Brennstab Phase Zusammensetzung Gitterkonstante.(pm)
etwa 55% Pu0O, kubisch flachenzen-
triert, CaF,-Typ
Brennstoff etwa 40% U0, a =544,6 + 0,5
5% Am0, und Spaltproduktoxide| :
39-42% Mo hexagonal, Mg-Typ
Metallische - 10-12% Tc a = 275,6 £ 0,1
1861 1 spattprodukt- 27-30% Ru c = 442,6 + 0,2
ausscheidungen| . 7-10% Rh c/a = 1,606
6-15% Pd
Metallische 67% Pd 3
| 22% Sn )
Spa]tpr?dukt 59 Sb ) (Sn,Sb,Te)Pd, _—
ausscheidungen )
5% Te )
etwa 55% Pu0, kubisch flichenzen-
} triert, CaF,-Typ
Brennstoff | etwa 40% U0, a = 544,9 + 0,1
5% AmO, und Spaltproduktoxide
| 33-43% Mo hexagonal, Mg-Typ
Metallische 12-16% Tc a=276,2 + 0,1
85 1 spattprodukt-| 30-39% Ru c = 443,7 £ 0,5
ausscheidungen 7-10% Rh c/a = 1,606
5-10% Pd
Oxidische
Spaltprodukt-| Cr-Ru-Mo-Oxid(Hydrat) _
ausscheidungen

Tab.2: Zusammensetzung und Gitterkonstanten von beobachteten Phasen im Lo-
sungsriickstand /4,5,6/.

keine stochiometrischen Verbindungen, sondern Mischkristalle mit nennenswer-
ter Fluktuation der Konzentration der Komponenten vorliegen. Die Ergebnisse
sind in Tabelle 2 zusammengestellt. Fiir das Mischoxid im Losungsriickstand
mit einer durchschnittlichen Plutonium-Konzentration von 55% Pu0O,, jedoch
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unbekanntem 0/M-Verhaltnis ergibt sich eine mittlere Gitterkonstante a =
(544,8 + 0,1) pm. Bei einem Vergleich dieses Wertes mit denen der U02-Pu02-
Mischkristallreihe ist jedoch zu beriicksichtigen, daB die Gitterkonstante
mit abnehmendem 0/M-Verhdltnis ansteigt und mit zunehmendem Abbrand eine
Kontraktion des Fluoritgitters durch die feste Losung mit den Spaltprodukt-
oxiden auftritt. Das hexagonale Ruthenium und Technetium kdnnen hohe Konzen-
trationen an kubisch raumzentriertem Molybddn und kubisch fldchenzentriertem
Rhodium und Palladium 16sen, ohne daB sich die hexagonale Struktur des Wirts-
gitters dndert. Die Beugungslinien der oxidischen Spaltproduktphasen konnten

bisher nicht indiziert werden.

y /
chromium
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ruthenium
2>
‘a
[=4
Q
€
- 0
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-?: /metallic phase
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0
0 .WW
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Abb.7: Halbquantitative Konzentrationsprofile des Chroms, Rutheniums, Mo-
lybddns und Sauerstoffs liber einem aus der Ldsung ausgeschiedenen
mehrphasigen oxidischen Spaltprodukt-HiilTmaterialkomponenten-Se-
kunddrpartikel.

4. Diskussion

Eine rohe Massenbilanz fiir die drei hauptsdchlich auftretenden Typen im Lo-
sungsriickstand auf der Basis der Mikrobereichsanalyse und der Fldchenanalyse
der verschiedenen Phasen ergibt etwa 60% Actinoiden, 30% Spaltprodukte und
HiilTmaterialkomponenten und 10% Sauerstoff. Die Actinoiden lassen sich auf-
teilen in 30-40% Plutonium, 20-30% Uran und 1% Americium; die Hauptanteile
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der Spaltprodukte sind Molybddn mit 11%,'Technet1um mit 3%, Ruthenium mit 8%,
Rhodium mit 2%, Palladium mit 3% und andere Spaltprodukte und HiilTmaterial-
komponenten mit 3%. Alle Werte sind gerundet und beziehen sich auf die Ge-
samtmenge des Riickstands. Die Menge des Plutonium-Oxids im Riickstand liegt
zwischen 1,9 und 4,5%, bezogen auf den Anteil des Plutonium-Oxids im Brenn-
stoff. Der hohe Wert liegt im Fertigungsverfahren des Brennstoffs begriindet,
der nach dem friiheren Standardverfahren durch Mischen von UO2 und PuO2 sowie
Pressen und Sintern hergestellt worden war /1/.

Eine Abhdngigkeit der Menge und der Zusammensetzung des Riickstands vom Sdure/
Brennstoff-Verhdaltnis konnte aus diesen Untersuchungen nicht gefolgert wer-
den. Es ist jedoch zu vermuten, daB ein groBeres Verhdltnis die Aufldsbar-
keft verbessert, weil die Aufldsungsgeschwindigkeit der Differenz der Sit-
tigungskonzentration und der momentanen Konzentration der in Losung gegange-
nen Komponente proportional ist (Reaktion erster Ordnung). Als nicht auflds-
bar wird der Anteil des Brennstoffs bezeichnet, der sich in siedender Sal-
petersdure nach acht Stunden nicht aufgeldost hat. Es gibt eine Reihe von
Parametern, die einen EinfluB auf die Aufldsbarkeit des Brennstoffs und die
Menge des Riickstands ausiiben: (1) Die SekundarpartikelgroBe des Brennstoffs,
d.h. die GroBe der Pqu-Partike1 im Herstellungszustand und die GroBe der
Sdulenkristalle; die GroBe der gemeinsamen Flache zwischen Oxid und Salpe-
tersdure wahrend des Auflosungsvorgangs ist also von Bedeutung. (2) Die
Riihrgeschwindigkeit, die die Dicke der an der Brennstoffoberfldche "ad-
hdrierenden" Salpetersdure beeinfluBt. (3) In der frischen Losung werden
Nachfallungen beobachtet, die offensichtlich aus Spaltproduktoxidhydraten
bestehen, deren Menge mit der Standzeit bis zur Filtrierung zunimmt und da-
mit die Gesamtmenge des Riickstands erhoht.

Kogefdlltes Uran-Plutonium-0xid mit mehr als 35% PuO2 ist in konzentrierter
Salpetersdure in vertretbarer Zeit nicht aufldosbar /7/. Da die Aufldsbarkeit
eine kinetische GroBe und topochemischen Einfliissen ausgesetzt ist, kann diese
Grenze nicht scharf angegeben werden. Die Edelmetalle sind in konzentrierter
Salpetersdure zum Teil nur sehr schwer aufldsbar. Fiir Ruthenium und Rhodium
wird eine Abtragrate < 0,01 mg/cmz-h, fiir Palladium ein Wert von 10 mg/cmz-h
angegeben /8/. Nach acht Stunden Losezeit ergibt sich daraus fiir eine ebene
Flache als Abtragstiefe 0,07 um bzw. 67 um. Eine Interpolation der effekti-
ven Abtragrate des Mo-Tc-Ru-Rh-Pd-Mischkristalls mit den Daten der reinen
Komponenten ist nicht gestattet. Eigene Untersuchungen haben z.B. gezeigt,
daB ein Mischkristall mit 50% Pd vo115t§ndig auflosbar ist.
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Die Spaltedelmetalle, das Technetium und das Molybddn liegen nach der Auflo-
sung des bestrahlten Brennstoffs in drei verschiedenen chemischen Zustdnden
vor: (1) Nicht vollstdndig aufgeloste metallische Ausscheidungen, die in
ihrer Zusammensetzung, GroBe und Form mit denen identisch sind, die bei
Brennstabnachuntersuchungen beobachtet werden. (2) In der salpetersauren
Losung vorliegende Bestandteile. (3) Aus der salpetersauren Losung durch
Nachfdallung als Oxide oder Oxidhydrate wieder ausgefallene Niederschldge.

Im DFR 455-Brennstoff 1iegen nach 5% Abbrand und vier Jahren Abkiihlzeit et-
wa 0,45% Ruthenium vor. Nach den mit der Elektronenstrahl-Mikrosonde gewon-
nenen Ergebnissen enthalt der Riickstand jedoch nur etwa 0,3% Ruthenium be-
zogen auf die Masse des aufgelosten Brennstoffs. Ein Drittel des Rutheniums
ist also in der Losung verblieben; ein Sechstel ist aus der Losung als Oxid
oder Oxidhydrat wieder éusgefa]]en; die Halfte ist nicht aufgelost worden.
Die Bilanz ist filir die anderen Komponenten der Spaltedelmetallausscheidungen
ahnlich. Wegen der sehr schlechten Aufldsbarkeit ist nur die kleinste Aus-
scheidungsfraktion mit einem Durchmesser kleiner als 2 bis 3 um, die sich

in der duBeren, kalteren Brennstoffzone befindet, in LOsung gegangen.

Bei der Auflosung von bestrahltem LWR-Brennstoff in Salpetersdure wurden im
Riickstand Spaltproduktausscheidungen beobachtet, die ausschlieBflich oxidisch
vorliegen und vorwiegend Molybdan und Ruthenium enthalten /9,10/. Wegen der
geringeren Stableistung (20 kW/m) und der niedrigeren Brennstofftemperétur
als im SBR-Brennstoff bilden sich die Spaltedelmetallausscheidungen nur mit
einem Durchmesser < 2 ym aus und sind im Licht des derzeitigen Kenntnisstands
in Salpetersdure vollstdndig auflosbar. Allerdings fdllt ein groBer Anteil
wdhrend des Losungsprozesses oder durch Nachfallung als Oxid oder Oxidhydrat
wieder aus. Da die Menge dieses Niederschlags auch von der Zeit bis zur Fil-
trierung, vom Sdure/Brennstoff-Verhdltnis und von radiolytischen Einfliissen
abhdngt, diirfen die quantitativen Ergebnisse der Aufldsungsversuche nur als
orientierende Werte angesehen werden. Diesen bisher nicht geniigend untersuch-
ten Parametern sollte bei der Frage nach der Hohe der Aufldsbarkeit bestrahl-
ter Brennstoffe in Zukunft besondere Aufmerksamkeit geschenkt werden.
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MILLI II: Konzeptstudie fiir eine Pilotanlage zur
Wiederaufarbeitung von Briiter-Brennelementen

G. Koch

Institut fiir HeiBe Chemie
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Zusammenfassung

Das Kernforschungszentrum Karlsruhe erstellt eine Konzeptstudie fiir eine
Pilotanlage zur Wiederaufarbeitung von Briiter-Brennelementen. Zielsetzung,
Aufgabenstellung und Auslegungskriterien werden diskutiert.

Abstract
A conceptuaf study of a pilot reprocessing plant for LMFBR fuel ele-

ments is being performed at the Nuclear Research Center, Karlsruhe. Goals,
objectives, and design criteria are discussed.
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Zielsetzung

Wir haben uns die Aufgabe gestellt, das Konzept fiir eine Pilotanlage 2ur
Wiederaufarbeitung von Briiter-Brennelementen zu erarbeiten. An der Studie,
die bis zum Friihjahr 1982 fertiggestellt werden soll, sind Fachleute aus
folgenden Instituten und Abteilungen des KfK beteiligt: Heisse Chemie, In-
genieurtechnik, Aerosol- und Filtertechnik, Bau, Neutronenphysik und Reak-
tortechnik, Projekt Schneller Briiter. Das Projekt 1duft unter dem Kennwort
"MILLI II", wodurch zum Ausdruck kommt, daB es sich um die logische Folge-
stufe, im Pilotanlagen-MaBstab, zu der vorhandenen und, wie sie aus den
vorangehenden Vortrdgen entnehmen konnten, erfolgreich arbeitenden Labor-
Wiederaufarbeitungsanlage "MILLI" des IHCH handelt..

Es ist in diesem Kreis sicher unndtig zu erldutern, daB der geschlossene
Brennstoffkreislauf dem Prinzip des Brutreaktors inhdrent ist. Herr Dr.
Marth hat in seinem einleitenden Vortrag auf diese allgemein bekannte Tat-
sache hingewiesen. Sogenannte "alternative" Entsorgungs-Vorschldge sind
fir alle auf Rohstoff-Einsparung und Resourcenschonung ausgelegten Kon-
zepte sinnwidrig.

Die Zielsetzung fiir eine chemische Pilotanlage besteht ganz allgemein da-
rin, als Vorstufe fiir eine kommerzielle GroBanlage die verfahrenstechni-
sche Durchfiihrung eines im Labor entwickelten chemischen Verfahrens zu de-
monstrieren und zu optimieren. Mit anderen Worten, eine Pilotanlage muB
auBer der Verfahrens-Chemie auch die fiir eine kommerzielle Anlage in Frage
kommende Verfahrens-Technik reprdsentieren. Auf den konkreten Fall der
Brutreaktor-Wiederaufarbeitung bezogen: Voraussetzung fiir eine kommerziel-
le Einfiihrung des Schnellen Briiters mit inhdrentem Brennstoffkreislauf
ist, unter anderem, die vorausgehende Demonstration der Wiederaufarbei-
tung in einer Pilotanlage. Zwar konnen aus dem Betrieb etwa einer LWR-Wie-
deraufarbeitungsanlage durchaus wesentliche Erkenntnisse hinsichtlich der
Schnellbriiter-Aufarbeitung gewonnen werden - die grundsdtzliche Verfahrens-
technik ist ja in vielen Schritten dhnlich. Wegen der spezifischen Schnell-
briiter-Probleme, und darauf werde ich im AnschluB ndher eingehen, ist eine
spezielle Schne11brﬁter-Pi1ot-Wiederaufarbeitungsan1age als Vorstufe einer
kommerziellen Anlage aber unabdingbar. Dies gilt umso mehr, als die kommer-
zielle Einfiihrung der LWR-Aufarbeitungstechnologie in Deutschland z.Zt.
einer - gefahrlichen - politischen Verzogerung unterliegt.
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Aufgabenstellung

Fiir MILLI II ergeben sich somit folgende Aufgabenstellungen:

. Gewinnung von Betriebsdaten, Optimierung und Demonstration der Wieder-

aufarbeitung von Brennelementen fortgeschrittener Reaktoren ("Energie-
trdger-Rezyklierung"), charakterisiert durch

- hohen Abbrand

- hohen Spaltmaterial-Gehalt

- kurze Kiihlzeit

Unter "fortgeschrittene Reaktoren" verstehen wir insbesondere Schnelle
Brutreaktoren; unser Konzept umfaBt aber dariiberhinaus die Moglichkeit,
hochabgebrannte Mischoxid-Brennelemente aus LWR und gegebenenfalls
Brennelemente aus Fortschrittlichen Druckwasser-Reaktoren (FDWR) zu ver-
arbeiten

. Demonstration neuentwickelter Verfahrensweisen zur

Verminderung der Schadstoff—Abgabe mit dem Abwasser
Verminderung der Abgabe von Schadstoffen mit der Abluft
technische Verbesserung einzelner Verfahrensschritte
Senkung der Strahlenbelastung des Betriebspersonals

. Untersuchung von Sicherheitsfragen, wie Folgen eines nicht bestimmungs-

gemaBen Betriebes und Wirkung von GegenmaBnahmen

Demonstration von Verfahrensweisen zur weiteren Verbesserung der
Spaltmaterial-Uberwachung

Auslegungskriterien

Die Mindestkiihlzeit der Brennelemente betrdgt 180 Tage. Der Durchsatz der
Anlage wurde mit 50 kg Schwermetall (U+Pu) pro Tag festgelegt. Eingehende
Rechnungen unter Beriicksichtigung der vorliegenden Erfahrungen zum Be-
triebsverhalten von gepulsten Siebbodenkolonnen haben zu dem Ergebnis ge-
fithrt, daB dies etwa der Mindestdurchsatz einer Pulskolonnen-Anlage bei An-
wendung eines typischen PUREX-FlieBschemas (d.h. 30% TBP, ca. 1 Mol/1
Schwermetall in der Feedldsung) ist. Mit anderen Worten, Pulskolonnen las-
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sen sich nicht weiter verkleinern als es diesem Durchsatz entspricht.
(Dies, ist - beildufig - der Grund, warum die 1 kg/d - Laboranlage MILLI
nur mit Mischabsetzern ausgeriistet werden konnte.)

Wird ausreichend Brennstoff fiir den Betrieb einer 50 kg/d -Anlage verfiig-
bar sein? Auf absehbare Zeit gibt es in Deutschland nur zwei relativ klei-
ne Brutreaktoren, den SNR-300 und den KNK II. Der Brennstoff-AusstoB die-
ser beiden Reaktoren zusammen betrdgt ungefdhr 5 t Schwermetall pro Jahr,
was eine Betriebszeit der Anlage von 100 Tagen pro Jahr erlaubt. Ein Dauer-
betrieb von 100 Tagen ist fiir die Demonstration der Dauer-Betriebstiichtig-
keit eines Verfahrens durchaus ausreichend. Andererseits zeigt die so er-
reichbare Auslastung von nur etwa 30%, daB noch geniigend "Luft" fiir die
Aufarbeitung anderer Brennstofftypen, wie oben angedeutet, in der Anlage
vorhanden ist.

Das Blockschema der Anlage (Abb.1) umfaBt die Schritte Brennelement-Emp-
fang und -Lager, mechanische Zerlegung und Zerkleinerung, Aufldsung, Ex-
traktion, Produklager und -Versand; dazu Einrichtungen zur Abgasbehandlung
und zur Zwischenlagerung der verschiedenen radioaktiven Abfdlle. SchlieB-
lich sind Infrastruktureinrichtungen zu beriicksichtigen - hierauf wird bei
der Wahl eines geeigneten Standorten besonders zu achten sein.

Der zentrale AufarbeitungsprozeB besteht aus einem Chop-and-leach Head-End
und einem dreizyklischen PUREX-ProzeB. Um hdchste Flexibilitdt zu erzie-
len, erfolgt die Verkniipfung der Extraktionsapparate so, daB die U/Pu-Tren-

nung wahlweise in den ersten oder in den zweiten Extraktionszyklus verlegt
werden kann. Das heiBit, die Zyklenfolge ist entweder 1. Coextraktionszyk-
Tus - 2. Trennzyklus - je ein Endreinigungszyklus fiir U + Pu oder 1. Trenn-
zyklus - je zwei Reinigungszyklen fiir U + Pu (Abb.2). In diesem Anlagen-
teil sollen insbesondere die im KfK entwickelten modernen PUREX-Verfahrens-
schritte zur Waste-Minimierung erprobt werden - Stichworte "Electro-Redox-
Verfahren" und "salzarme Verfahren". Der hochaktive Extraktionsteil ist
mit gepulsten Siebbodenkolonnen ausgeriistet - die Implikationen fiir den An-
lagendurchsatz wurden bereits erwdhnt. Lediglich fiir die Plutoniumreini-
gung sind wegen des relativ niedrigen Durchsatzes Mischabsetzer vorgese-
hen. Die Entwicklung und Demonstration eines'geeigneten Zentrifugalextrak-
tors, als Alternative zur Pulskolonne, bleibt nach unserer Auffassung ein
erstrebenswertes Ziel.
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Bei den Einrichtungen zur Abgas-Reinigung gilt das besondere Augenmerk dem
Head-End-Abgas. Auch in diesem Bereich sollen KfK-Entwicklungen, die eine
vereinfachte Verfahrensfilhrung bei gleichzeitig verbesserter Schadstoff-
Riickhaltung zum Ziel haben, demonstriert werden.

Besondere Bedeutung kommt dem Wartungs- und Reparatur-Konzept zu, weil

bei der Briiter-Wiederaufarbeitung die Einhaltung einer kurzen Kiihlzeit,
bei gleichzeitig hohem Abbrand, zwingend ist. Sowohl im Hinblick auf eine
hohe .Verfiigbarkeit der Anlage als auch im Hinblick auf eine mbglichst
niedrige Strahlenbelastung des Anlagenpersonals sind wir der Auffassung,
daB eine geeignete Fernbedienungs-Wechseltechnik die optimale Losung
darstellt. Mit anderen Worten, an die Stelle starr verschweiBter Rohrlei-

tungs- und Apparatestrdnge tritt die Montage iiber fernbediente Kupplungen.
Dies hat, wie Tleicht ersichtlich, den Aufbau der Anlage in Modulform zur
Folge. Es sei an dieser Stelle daran erinnert, daB dieses Konstruktions-
und Wartungsprinzip sich seit den 50er Jahren in den militdrischen Aniagen
der USA bewdhrt hat. Wir haben durch die in unserer Hauptabteilung Ingeni-
eurtechnik geleisteten Entwicklungsarbeiten ein technisch fortgeschritte-
nes Fernbedienungskonzept fiir Reparatur und Wartung zu Verfiigung, das im
iibrigen auch der Flexibilitdt der Anlage zugute kommen wird, ein fiir eine
Pilotanlage sicher wiinschenswerter zusdtzlicher Vorteil.
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Erfahrungen zur Brennstoff-Rezyklierung

V. Schneider, W.G. Druckenbrodt

ALKEM GmbH
Rodenbacher Chaussee 6, 6450 Hanau 11

Zusammenfassung

Das Plutonium der 2. Generation aus dem KNK wird bei der Brennstofferti-
gung durch ALKEM nach dem Au/PuC-Verfahren konvertiert. Die Vorbereitungen
flir die Verarbeitung wurden abgeschlossen und zwei Teilchargen verarbeitet.
Die Ergebnisse lassen bisher keinerlei prinzipielle Schwierigkeiten erken-
nen.

Abstract

The plutonium of the second generation out of the KNK-reactor will
be converted at the fuel fabrication by ALKEM by the Au/PuC process. The
preliminary tests for the fabrication have been finished and two batches
were converted. Up to now the results show no principal difficulties.
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Bei der Rezyklierung des Brennstoffes aus dem KNK wird zum zweitenmal Plu-
tonium der 2. Generation bei ALKEM verarbeitet, nachdem bereits Material
aus KWO wieder in den Reaktor zuriickgefiihrt wurde. Beide Plutoniumnitrat
-Ausgangslosungen wurden aus der Milli geliefert.

Der Verunreinigungsgrad der Losung ist bei dem aufgearbeiteten KNK-Element
fast um den Faktor 5 hoher als bei dem KWO-Material. Die Summe der metal-
lischen Verunreinigungen bezogen auf Plutonium liegt bei ca. 4000 ppm
Tabelle 1 zeigt die hauptsé@chlichen Verunreinigungen.

Tabelle 1

Al ca. 1000 ppm
- Na ca. 340 ppm
Ca ca. 340 ppm
Si ca. 340 ppm
Th ca.. 840 ppm
In ca. 1000 ppm

Die Abtrennung von Zink und Natrium im FdllprozeB nach dem Au/PuC-Verfahren
ist sehr gut. Fiir Al, Si und Th liegen bisher noch keine Erfahrungen mit
groBeren Verunreinigungsmengen vor. Ca kann kaum abgereichert werden, al-
lerdings wird der spezifizierte Endwert im Pulver durch die Zumischung des
Urans unterschritten. Ob der spezifizierte Th-Wert von 100 ppm erreicht
werden kann, muB abgewartet werden.
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Die Isotopenzusammensetzung des Plutoniums aus dem KNK und KWO weisen
groBe Unterschiede auf.

Tabelle 2
Reaktor *Abbrand Pu-Isotope [%)
. [GWD/T] 238 | 239 | 240 | 241 | 242

KWO

1. Generation 28 1,5 59,7 | 23,4 | 11,0 | 4,4

KWO - !

2. Generation 32 1,5 43,4 134 14,8 i 6,3
i
i

KNK Z

2. Generation 0,7 78,3 | 14,6 5,0 ;1,4
l

(

Dies ergibt fiir das KNK-Material eine gute Verarbeitungsfdahigkeit ohne star-
ken Americium-Aufbau. Der Vergleich zeigt auf der anderen Seite, wie wich-
tig ein guter Dekontaminationsfaktor fiir Americium speziell bei der Konver-
sion von rezykliertem Plutonium aus LWR-Reaktoren ist, das sich aber eben-
falls ohne besondere Strahlenbelastung fiir die Mitarbeiter verarbeiten

lieB. Hierbei ist fiir den technischen MaBstab noch besonders zu beriicksich-
tigen, dap das Material der verschiedenen Generationen nur verschnitten

zur Verarbeitung gelangen wird.

Die Konversion sowohl des KWO als auch des KNK-Materials erfolgt(e) bei
ALKEM nach dem Au/PuC-Verfahren; d.h. Uran und Plutonium wurden gemeinsam
mit Ammoniak und Kohlendioxid, als Ammonium-Uranyl, plutonyl-carbonat
Mischkristall Komplex ausgefdllt, womit die geforderte Salpetersdure-Los-
lichkeit des Brennstoffes vor der Bestrahlung gegeben ist. ALKEM hat in-
zwischen die Konversionslinie, die derzeitig eine Kapazitdt von 5 kg pro
Charge hat, auch zur Durchfiihrung dieses neuen Kofdllverfahrens umgebaut.
Das Verfahren entspricht im Prinzip dem AuC-Prozep der RBU, die hiernach
im Tonnen MaBstab U0, fertigt.
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Allgemein wird diese Kofdllung so durchgefiihrt, daB man immer von einem
gleichen Uran/Plutonium Verhdltnis, vorzugsweise 7 : 3, ausgeht und an-
schlieBend den gewiinschten Plutoniumanreicherungsgrad durch die Zumischung
von UD, aus dem AuC-Verfahren einstellt, bevor das Pulver zu Tabletten
weiterverarbeitet wird (Mastermixkonzept).

Im Falle der Verarbeitung des rezyklierten Plutoniums fiir den KNK aber
wird das berechnete Uran/Plutonium Verhd@ltnis von ca. 75 : 25 direkt durch
die Mischung von Uranylnitrat- und Plutoniumnitrat-Losung eingestellt.

Die UranylInitrat-Losung hat einen U-235 Anreicherungsgrad von etwa 70% und
enthdlt zu etwa 12,5% das rezyk]ierté Uran. Die nicht bei der Verarbeitung
des rezyklierten Plutoniums eingesetzten Uranmengen aus dem KNK II Brenn-

element werden bei der Fertigung der neuen KNK-Ringelemente mit eingesetzt.

Bei der Verarbeitung des Plutoniums der 2. Generation KNK nach dem AuPuC
-Verfahren werden dementsprechend 2,5 kg Schwermetall (U+Pu) durchgesetzt.

Da in der ALKEM-Konversionslinie genehmigungsmdBig kein angereichertes
Uran hantiert werden darf, erfolgt die Konversion in einer Laborlinie, die
zur Entwicklung des Au/PuC-Verfahrens aufgebaut worden war.

Somit erfolgt die Konversion des Materials in 11 Teilchargen zu je ca. 230g
Schwermetall.

Im Rahmen der Entwicklungsarbeiten hat sich gezeigt, daB sich die Ergeb-
nisse aus dieser Laborlinie gut auf die ALKEM-Konversionslinie iibertragen
lassen (MaBstab ca. 1 : 20) und man kann daher sagen, daf die Rezyklierung
des KNK Plutoniums keine besonderen Schwierigkeiten aufweist.
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Rechnungen zum Vergleich der Aktivitdtsinventare bestrahlter Brennstoffe des
SNR300, des Super Phenix und des DWR Biblis

+*
H.W.Wiese, U.Fischer, B.Krieg, H.Kiisters, S.Shi

Kernforschungszentrum Karlsruhe GmbH
Institut fiir Neutronenphysik und Reaktortechnik
Postfach 3640, D-7500 Karlsruhe

Zusammenfassung

Flir die Schnellen Reaktoren SNR300, Super Phenix und den DWR Biblis werden
‘die Aktivitdts- und Warmeinventare und die n-Emissionen bestrahlter Brenn-
stoffe - bei den SBR gemittelt iiber Core und axiales Blanket - auf Karlsruher
Aktiniden-Datenbasis mit dem Programm KORIGEN berechnet. Bei mittleren Core-
abbranden von 57 und 63 GWd/tSM fiir den SNR bzw. den Super Phenix und 33 GWd/
tSM fiir Biblis verhalten sich bei Beladung der SBR mit LWR-Pu die Aktivitdten/
tSM der BE 1 Jahr nach Entladung (n.E.) wie 1.75:1,92:1; fiir die Wdrmefrei-
ssetzungen und n-Emissionen ergeben sich 1 Jahr n,E, die Verhgltnisse 1.5:2.1:1
bzw. 2,.3:7.3:1. Bei Wiederaufarbeitung (WA) la n.E. fiir die SBR- und 7a n.E.
fir den DWR-Brennstoff werden die interessierenden GrofRen tabellarisch und
graphisch angegeben,

Abstract

For the fast reactors SNR300 and Super Phenix and the PWR Biblis radio-
activities and decy heat inventories together with the neutron emission in
burnt fuels are calculated. For the LMFBR results are averaged over corée and.
axial blankets. Karlsruher actinide data are used in the KORIGEN code. With
a mean core burnup of 57 and 63 GWd/tHM for the SNR300 and the Super Phenix,
respectively, and 33 GWd/tHM for the Biblis fuel the corresponding fuel ele-
ment radioactivities/tHM lyear after discharge behave as 1.75:1.92:1 in case ~
of LMFBR charged with LWR-Pu. For heat release and neutron emission ly after
discharge the ratios 1.5:2.1:1 and 2.3:7.3:1 are found. Assuming fuel repro-
cessing ly and 7y after discharge for LMFBR and PWR fuels, resp., radioacti-
vities etc. are presented in tables and diagrams.

+*
delegiert vom Institut fiir Kernenergie und Technik,
Qinghua Universitdt, Peking, China
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1. Problemstellung und Reaktorspezifikationen

Das Aktivitdts- und Wirmeinventar sowie die n-Emission bestrahlter Brennele-
mente (BE) und des nach der WA anfallenden Abfalls sind bestimmt durch das
Beladeinventar (einschlieBlich der Hull- und Strukturmaterialien)- Tab.1,3
und die Betriebscharakteristika - Tab. 2 - unter Beriicksichtigung der fiir
die betrachteten Reaktoren jeweils spezifiéchen, vom Neutronenspektrum ab-
hangigen nuklearen Materialeigenschaften (Wirkungsquerschnitte). Fiir die
Schnellen Reaktoren SNR300') (Mark la, 752Mi,,) und Super Phenix’) (3000MW,)
wurden jeweils Beladungen mit LWR-Pu und Magnox-Pu (Graphit-Gas) betrachtet,
die o.g. Nachbestrahlungseigenschaften wurden bei den SBR als Mittelwerte
tber Core und axiales Blanket entsprechend der gemeinsamen WA dieser Bereiche
ermittelt. Zum Vergleich wurden Rechnungen filir Brennstoff des DWR Biblis
(3800thh) durchgefiihrt.

2. Nukleare Daten und Verfahren

Die reaktorspezifischen Neutronenwirkungsquerschnitte wurden fiir die SBR

fiir U- und Pu-Isotope mit Ausnahme von ob(Pu240) aus dem an kritischen Anord-
nungen getesteten KFKINR-26-Gr.-Sat23)
Verfahren zonenweise berechneten Neutronenspektren ermittelt, fiir Pu240 wurde
mit einem entsprechend dem KFKINRZ-Satzg) verbesserte o, gerechnet, fiir Am-

und konsistent mit zweidimensionalen

und Cm-Isotope wurden neueste Karlsruher Kerndatenauswertungen4)herangezogen,
Querschnitte der Spaltprodukte und leichteren Elemente wurden der ORIGEN-
LMFBR-Datei~’/ entnommen. Die DWR-Rechnungen wurden konsistent mit abbrandab-
hangigen Karlsruher AktinidenquerschnittenG) und neueren 0RNL-Daten7) durchge-
fiihrt, Fiir die Abbrand- und Zerfallsrechnungen wurde KORIGENG) eingesetzt,

3. Ergebnisse

Die Ergebnisse sind in den Tab.4,5 und den Abb.1-5 dargesteilt. Bei mittleren
Core-Abbréanden von 57 und 63 GWd/tSM (31 und 41 GWd/tSM bei Mittelung uber
Core und ax. B1.) fiir den SNR* bzw. den Super Phenix®und 33 GWd/tSM fiir Biblis
verhalten sich die Aktivitdten/tSM der BE ein Jahr n.E. wie 1.75:1,92:1; fir
die Warmeleistungen und n-Emissionen ergeben sich zu diesem Zeitpunkt die Ver-
hdaltnisse 1,5:2,1:1 bzw. 2.3:7.3:1. Die Unterschiede in den Inventaren der be-
strahlten BE und der Abfdlle werden durch die unterschiedlichen Abbrénde

und Beladeninventare verursacht; letztere fiilhren insbesondere

#*
mit LWR-Pu-Beladung
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zu einem unterschiedlichen Aufbau von Transplutonen und auch von Spaltproduk-
ten. .Die bei einem Jahr n.E, angenommene WA des SBR-Brennstoffs bedeutet
hauptsdchlich wegen der kiirzeren Kiihlzeit eine etwa 10 mal groBere Radio-
aktivitat und Warmefreisetzung -Abb,1,2 - des aufzubereitenden Materials

als bei der sieben Jahre n.E. angesetzten WA des LWR-Brennstoffs. ‘

Die Abb.4,5 zeigen das Langzeitverhalten der Aktivitdt und Warmefreisetzung
des Abfalls, bezogen auf die anfanglich eingesetzte tSM (fﬁr die SBR mit LWR
Pu-Beladung). Der beim Waste des LWR Biblis deutlich geringere Aktinidenbei-
trag bewirkt 1000 Jahre n.E. nach Abklingen der Hauptspaltprodukte eine um
etwa einen Faktor 5 groBere Aktivitdt der SBR-Abfalls. Zu beachten ist je-
doch bei diesem Vergleich, daB zu diesem Zeitpunkt auch beim SBR-Waste die
Aktivitdt bereits auf weniger als 1% ihres Wertes bei 10 Jahren n.E. abge-
klungen ist.

Die Unterschiede bei Beladung der Schnellen Reaktoren mit LWR-Pu- und Magnox-
Pu konnen aus den Tab.4,5 entnommen werden. Der beim LWR-Pu griofere Anteil
der htheren Pu-Isotope (Super Phenix Beladung LWR-PU-Vektor 1.7:57.3:24:11.2:
5.8%/5, Magnox-Pu-Vektor 0:76.9:20.2:2.5:0.4%/4) resultiert in hsheren n-
<Emissionen und hoheren Aktinidenbeitrdgen zum Waste,jeweils bezogen auf die

anfdanglich eingesetzte tSM.
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SNR300 Super Phenix Biblis
Core 1 Core 2 ax.Bl. Core 1 Core 2 ax.Bl,
U234 24.3
U235 - L|15.121 11,314 11.822 58,7560 49.479 81.093| 3200.
M[14.843 11.060 11.822 62.484 52.918 81,093
U238 L|2111.7 1580.,0 4777.4 12876. 10844, 17973. | 96776.
M[2132.6 1588.9 4777.4 13694. 11598, 17973.
Pu238 L|1.8851 8.5709 - 40,992 46.360 -
Ml - - - - - -
Pu239 L}483.73 536.44 - 1370.5 1550.0 -
M|504.09 603.69 - 1736.3 1994.2 -
Pu240 L|146.22 215.45 - 573.84 648,99 -
Mi136,22 163.13 - 464,03 524,78 -
Pu241 L{38.755 92,638 - 266.15 301,01 -
M125.332 30.336 - 55.640 62.924 -
Pu242 L 19.6569 27.124 - 137.31 155,29 -
M|5.0873 6.0924 - 9.3118 10.531 -
Am241 L|3.4418 4,4504 - 39.068 44,184 -
M - - - 9.2733 .10.487.. . -
Total]L [2810.5 2476.0  4789.2 | 15362. 13639. 18054.| 1000000.
SM }M 2818.2 2403.3 4789.2 | 16058. 14253, 18054.

Tabelle 1: Schwermaterial-Inventar in kg SM am Bestrahlungsanfang fiir die
vorliegenden Inventarrechnungen ; L=LWR-Pu-Beladung,
M=Magnox-Pu-Beladung bei den SBR.

SNR300 Super Phenix
Core ax.B1, C+Bl. | Core ax.B1. C+Bl, Biblis
Mittierer Abbrand| 57.1 2.0 30.7 | 62.7 3.2  40.5 | 33.0
[GWd/tSM] '
Zahl der Zyklen 3 2 3
Betriebsweise 170/60; je 320/45 je 333/40
H*H
VLT/NLT 142/60; 129
Tabelle 2: Verwendete Betriebscharakteristika;

+*
mit den Massen aus Core und ax.Blank. gebildete Mittelwerte,
**Vollasttage/ Nullasttage
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SNR300 2’ Super Phenix Biblis

Ele-
Z ment | Corel Core 2 ax.,Bl. | Core 1 Core 2 ax.Bl.
5 B 9,35-1
6 C 5.24+2 5.23+42 5.,28+2 | 1.1142
8 0 1.3445 1.34+45 1.34+5 | 1.34+5 11,3445 1.34+45 | 1,3645
13 Al 1.19+43
14 Si 2.48+3 2.46+3 2.30+3 | 6.56+3 6.55+3 6.61+3 | 1,08+3
15 P 4.88+1
16 s 3.29+1
22 Ti 1.42+3 1.41+3 1.33+3 | 2.62+3 2.61+3 2.64+3 | 8,47+2
24 Cr 9.57+4 9.49+44 8.89+4 | 1,08+5 1,08+5 1,09+5 | 2.34+4
25 Mn 1,3144 1,31+4 1.32+4 | 2.10+3
26 Fe 4,1445 4,1145 3.85+45 | 4.14+5 4,13+5 4,17+5 | 7,55+4
27 Co 1.20+2
28 Ni 9,57+4 9.49+4 8.89+4 7.6444 7.63+4 7.70+4 | 2.56+4
29 Cu 9.70+0
40 1Zr 2.89+5
41 Nb 1.86+43 1.84+3 1.71+3 5.09+2
42 Mo 9.03+3 8,96+3 8.38+8 | 1.59+4 1,59+4 -1.60+4 | 5,05+2
50 Sn ' 4.,27+3
73 Ta 4.09+2
Tabelle 3: Struktur- und Hiillmaterialien (einschlieBlich oxid.Sauerstoff)

in gr/tSM am Bestrahlungsanfang fiir die vorliegenden In-

ventarrechnungen bei Belad mit LWR-Pu flr SBR
AR ge tadt T hel Beladung. e T¥4570 und 124981; die Bildung

radioaktiven Co und Mn wirdberiicksichtigt, da im Schnellen
Reaktor radioaktives Co und Mn hauptsdchlich iiber (n,p)-
Reaktionen an Ni58 bzw., Fe54 entstehen,

b) Wichtigste Elemente der Stdhle AESI316 und 316TI

c¢) Nach Angaben von DWKS3)




Zeit nach der Entladung aus dem Reaktor
0 90d 160d 270d - ly ly* 2.5y 5y 7y 7y 1oy
SNR30O L | 3.848 1.1+7 7.546 5.1+46 4,246 3.1+46 1.2+6 4.945 3.4+5 2.7+5
M| 3.848 1,147 6.9+6 4.546 3.6+6 3.1+6 1,246 4.8+5 3.4+5 2.645
S.Phen L | 3.948 1,247 8.,3+6 5,746 4.6+6 3.84+6 - 1.5+6 6.345 4.5+5 .3.545
= M| 3.948 1,247 7.846 5.2+6 4,146 3.8+6 1.5+46 6.2+5 4.4+45 3,445
= )
iy
EE Biblis 1.9+8 _ 2.4+6 1.146 6.0+5 4.945 4.05+5 3.3+45
SNR30O L | 3.7+6 4,544 3,1+4 2,044 1.5+4 1.4+4 4,643 1.5+3 1.1+43 9.0+2 l
M| 3.746 4,044 2.7+4 1,744 1.,3+4 - 1.3+4 4,343 1,443 9.0+2 7.1+2 ?
= L 3.5¢6 5,844 4.1+44 2.7+#4 2.1+4 1,944 6.1+3 2.2+3 1.6+43 1.4+3
EE S.Phen.M 3.6+46 4.8+4 3.3+4 2.1+4 1.6+4 1.6+44 . 5.4+3 1.8+43...1.243. .. .. 9.442
=
Biblis 1.9+6 1.0+4 4,143 72.0+3 1.5+43 1.4+3 1.1+3
SNR300 L | 3.449 2.449 1.9+9 1.349 9.4+8 8.648 2.6+8 1.8+8 1.6+8 1.5+8
M| 7.948 5.8+8 4.6+8 3.3+8 2.6+8 2,248 8.4+7 . 6.5+7 6.0+7 ..5.4+7
=
8 L 9.149 6.649 5,349 3.8+9 3.049 2.949 1.349 1.149 9,948 8.8+8
o P-Phen | 2,009 1.449 1149 7.348 5.348 5.048 1.448 9.247 8.5+ 7.6+7
[7;]
= Pib]is 8.9+8 4.1+8 . 2.8f8 2.5+8 2.3+8 2.248 2.0+8

Tabelle 4: Radioaktivitét, Warmefreisetzung und Neutronenemission bestrahlter BE vor der WA und des Abfalls
nachder WA fiir Core + axiales Blanket des SNR300 und Super Phenix sowie fiir den DWR BRiblis;
L, M siehe Tab.1 ’
* Werte nach der WA bei 1% U, Pu-Verbleib im Abfall
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Core + ax. Blanket des SNR300 und des Super Phenix sowie

des DWR Biblis

Radiaaktivitdt und Warmefreisetzung des Abfalls aus
*LE

Tabelle 5:

Aktiniden, FP

Summe lber LE, AK und FP

Spaltprodukte,

leichte Elemente, AK=

Tot.
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Lokalisierung von defekten Brennstdben in Brennstabbiindeln
und Reparatur von Briiterelementen

H. Deckers, H. Drexler, H. Reiser

Institut fir Material- und Festkorperforschung
Kernforschungszentrum Karlsruhe

Zusammenfassung

Es wird ein Verfahren zur Reparatur von Briiter-Brennelementen mit einzelnen
defekten Brennstdben vorgestellt. Fiir die Detektion der defekten Stibe wird
das Prinzip der Stabinnendruckmessung vorgeschlagen. Dieses MeBverfahren
kann innerhalb des geschlossenen Biindelverbandes angewandt werden. In die
Brennstdbe werden Faltenbalg-DruckmeRdosen eingebaut, in denen unter dem
EinfluB des Spaltgasdruckes ein Eisenkern bewegt wird. Dieser kehrt bei
einem Stableck in seine Ausgangslage zuriick. Durch induktiven Abgriff wird
die Lage des Eisenkerns gegeniiber der duBeren Stabkontur gemessen.

Erste Vorversuche haben gezeigt, daB mit diesem Detektionsverfahren Stab-
defekte bereits bei einem Biindelabbrand unter 10 MWd/kg eindeutig erkannt
werden konnen. Ein Konzept fiir die technische Ausfiihrung der Priif- und
Reparaturvorrichtung in der HeiBen Zelle wird vorgeschlagen.,

Abstract

A method of repairing breeder fuel elements containing defective
single rods is described. The principle of measuring the internal rod
pressure is proposed for detection of the defective rods. This technique
can be applied within the complete fuel subassembly. The fuel rods are
equipped with bellows pressure transducers within which an iron core is
moved under the impact of the fission product gas pressure. A leak in the
rod causes the iron core to return to its initial position. The position
of the iron core relative to the outer rod contour is measured by induc-
tive transmission.

Some first preliminary tests have shown this method of detection to
be capable of detecting rod defects already at subassembly burnups below
10 MWd/kg. A concept is proposed for the technical design of a test and
repair facility in a hot cell.
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1. Einfiihrung

Wahrend jeder Phase der Lebehsdauer eines Briiter-Brennelementes konnen
Schaden an einzelnen Brennstadben auftreten, die sich durch Austritt von
Spaltprodukten und/oder Brennstoff in das Reaktorkiihlmittel bemerkbar
machen. Da Sekundirschiaden durch chemische Reaktion zwischen dem Brennstoff
und eingedrungenem Natrium moglich sind, ist - zumindest heute noch - ein
langerer Betrieb eines Brennelementes mit Stabschdden problematisch.

Unter diesem Aspekt wurden Uberlegungen angestellt, wie in einem als defekt
erkannten Brennelement der oder die beschddigten Stdbe erkannt und mit einem
Minimum an Zerlegeaufwand durch neue Brennstdbe ersetzt werden konnen. Dabei
wurde angenommen, daB eine HeiBe Zelle sowohl fiir die Reparatur als auch fiir
die Zerlegung von Briiterelementen zum Zweck der Wiederaufarbeitung benutzt
werden kann, wodurch die Wirtschaftlichkeit erhoht wiirde.

Grundlage der UOberlegungen war schlieBlich ein Schnellbriiterelement des
SNR-Mark II-Typs mit Gitterabstandshaltern.

2. Auswahl des Detektions- und Reparaturverfahrens

Fiir die Auswahl der Verfahren fiir Defektstabdetektion und Reparatur muB be-
riicksichtigt werden, daB die Stabe eines Briiterelementes infolge differen-

tiellen Schwellens der Stabhiillen zum Durchbiegen neigen. Aus diesem Grund

- aber auch anderen Griinden - muf unseres Erachtens der Biindelverband wdh-

rend der Priifung und Reparatur erhalten bleiben und nur neue Austauschstabe
konnen in das Biindel eingeschoben werden,

Diese Einschrankung bedeutet, daB die iliblichen Detektionsverfahren, das
sind optische Inspektion, Sipping oder Wirbelstrompriifung der Einzelstdbe
nicht angewandt werden konnen. Als Alternative dazu wird von uns ein Detek-
tionsverfahren vorgeschlagen, bei dem nur die unteren Stabenden fiir eine
MeBsonde zugdnglich sein miissen.

Dieses Verfahren beruht auf der Druckmessung mittels einer in die Brenn-
stdbe integrierten einfachen DruckmeBdose (Abbildung 1). Diese Dose be-
findet sich liber dem unteren Endstopfen. Innerhalb eines geschlossenen Fal-
tenbalges verlagert sich beim Anstieg des Brennstabinnendruckes ein Ferrit-
kern und stoBt nach wenigen ZehnteIlmillimetern gegen einen Anschlag. Beim
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Statzrohr

Distanzbuchse

Ferritkern

Faltenbalg

Spulenkérper

Brennstab

Sicherungshiilse

Anschlagstempel

BE-FuB
mit MeBkopf

Abb. 1: BrennstabfuB mit MeBkopf

geteilte Spannzange

Stabschaden kehrt der Kern
durch die Federwirkung des
Balges in seine Ausgangs-
lage -zuriick. Dieser Unter-
schied in der Lage des
Ferritkernes kann durch
induktive Messung detek-
tiert werden. Die ganze
DruckmeBdose hat einen
Durchmesser von 6 mm und
eine Ldange von etwa 20 mm.
Sie konnte in Massenfer-
tigung sehr billig herge-
stellt werden,

Der HMeBkopf besteht aus
dem zentralen Anschlag-
stempel, einer Spannzange
und einem ringfdrmigen
Spulenkdrper, der fiir die
Yessung etwa 55 mm weit
liber das untere Brenn-
stabende geschoben werden
kann. VYorher jedoch fahrt
der Anschlagstempel gegen
die Stirnflache des Brenn-

stabes. Dabei gelangen die Klauen der Spannzange iiber das untere verdickte

Brennstabende hinweg. Sie werden durch Hochschieben eines Sicherungsrohres

nach innen bewegt und driicken beim Anziehen der Spannzange den Brennstab

gegen den Anschlagstempel. Mit Hilfe dieser Spannzange kann der Brennstab

dann auch aus dem Biindel gezogen werden, wenn er als defekt erkannt wurde,

Fiir die Messung der Lage des Ferritkernes wird das Prinzip der induktiven

Wegmessung iiber Differentialdrossel angewandt. Die an eine induktive MeB-

briicke angeschlossene Drossel erzeugt beim Oberschieben des Spulenkorpers

uber den Eisenkern am Ausgang eines MeBverstédrkers einen Signalverlauf

gemafy Abbildung 2.
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Abb, 2: Verlauf des MeBsignals

Der sehr deutliche Nulldurchgang zeigt an, daB der Kern genau zwischen den
Spulenhdl1ften 1iegt. Die Stellung des Spulenkdrpers beim Hulldurchgang wird
erfapt, Damit ist die Lage des Eisenkernes relativ zur unteren Stirnfliche
des Brennstabes bekannt.

3. Ergebnisse der Vorversuche

Zur Kontrolle dieses MeBverfahrens wurde ein einfacher Vorversuch durchge-
filhrt. Dafiir wurde ein vereinfachter MeBkopf und ein Biindel von 19 Stdben
in SNR-Mark II-Geometrie hergestellt (Abbildung 3). In 18 der Stdbe waren
die Ferritkerne fest im Endstopfen montiert, in einem Stab konnte der Kern
axial bewegt werden, und ein Stab wurde wahrend der Versuchsserie mit
Natrium gefiillt.
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FERIEH
tHoth

Abb, 3: Versuchsanordnung mit 19-Stabbiindel und MeBkopf

Die Auswertung und Darstellung der MeBwerte wurde automatisch vorgenommen
(Abbildung 4). Per Programm wurde fiir jeden Stab der Symmetriepunkt er-
mittelt und der zugehOrige Wegwert in einem Register abgelegt. Nach Ab-
schluB der 19 Messungen wurde der Mittelwert errechnet und die Streuung
als Balkendiagramm dargestellt. Bei der in Abbildung 4 dargestellten
Messung waren alle Kerne in Nullstellung. Nur der Kern Stab 6 war zur
Simulation eines Druckabfalles um 0,5 mm verschoben worden. Das hohe Mef3-
signal von Stab 15 wurde bei feststehendem Eisenkern nur durch das Vor-
handensein von Natrium im Stab hervorgerufen. Das heifft, daP auch einge-
drungenes Natrium zu einem MeBsignal in die richtige Richtung fiihrt.

Das Streuband der Messungen lag bei dem Vorversuch innerhalb von C,15 mm,
obvioh1 bei der Fertigung des Testbiindels keine besonderen Forderungen an
die Fertigungsqualitdt gestellt worden waren. Damit betrdgt die geringste
eindeutig erfaBbare Kernverlagerung 0,3 mm, wenn man einen minimalen Sig-
nalrauschabstand von 6 dB annimmt. Dies entspricht bei optimaler Auslegung
des Faltenbalges einem meBbaren Uberdruck im Brennstab von 1 bar. Das
heiBt, daB eine Leckdetektion bereits bei einem sehr geringen Abbrand -
unter 10 MWd/kg - zu eindeutigen Ergebnissen fiihren wird.
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Streubandbreite
[mm ] 0,15mm
1,0-1"7’__—— T e
(——T——'_-F— _.r_--—_ L_—p_'__r-—_-r___r_._...__u.___
0,5-
0

1 2 3 & 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 18 19':Stab-Nr:|

Stab 15 mit Natrium gefGlit
Magnetkern in Stab 6 um 0,525mm auflerhalb der Nullstellung

Abb. 4: MeBsignale bei Abtastung der 19 St@be des Biindels

4. Technische Durchfiihrung der Reparatur eines Brennelementes

4.1 Ausfiihrung des Brennelementes

Wie bereits erwdhnt wurde, soll die Oberpriifung der Brennelemente auf
Stabschaden im Biindelverband erfolgen, wobei alle Brennstdbe von unten in
vollem Umfang flir den MeBfiihler zuganglich sein missen.

Diese Forderung wiirde durch eine Stabhalterung gemdB Abbildung 5 erfillt.
Hierbei ist die Ublicherweise starre Stabhalteplatte in zwei Schiirzen

und lose zwischen die Stabreihen eingelegte Haltestege aufgeldst worden.
Das Biindel sol1 fiir die Demontage waagrecht auf einem Fiihrungsbett in der
HeiBen Zelle eingespannt sein. Nun wird die Verbindung zwischen dem
Hullkasten und dem FuB geldst. Das Brennstabbiindel kann danach zusammen
mit dem FuB um 70 bis 80 mm aus dem Hiillkasten herausgezogen werden. Nach
dem Losen der Verbindung zwischen Schiirzen und Brennelement-FuB wird die
obere Schiirze abgenommen und die Haltestege werden einzeln ausgebaut. Das
Blindel ist danach meBbereit.
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4.2 MeBvorrichtung

. T Eine schematische Uber-

UL iU sicht iiber die MeBein-
J& ! | Haltestege richtung in der HeiBen
ddddd bl blld Zelle zeigt Abbildung 6.

Die MeBeinrichtung ist
so aufgebaut, daB alle
AN Schritte zur Defekt-

N \\\\ BE- Fub Kontrolle der Stidbe

I — eines Brennelementes

Schnitt A-B
vorprogrammiert ablaufen.

Schirze
Mit dem Brennelement-

e Filhrungsbett verbunden
O =(C o
© .@ ist eine MeBbank. Auf
@@ Hllkasten . .
A @@) 0))= dieser ist die Grund-
Tk »" C © platte fir die MeBvor-
‘ @égkiéh' : Schirze richtung axial beweg-
5080 S lich angebracht. Die MeB-
DI vorrichtung besteht aus
Brennstab-Halterung einem Kreuzschlitten zum

horizontalen und verti-

e . kalen Anfahren der Brenn-
" Abb. 5: Vorschlag fiir Ausfilhrung der

stabpositionen und dem
Brennstabhalterung (SNR 300-Mk II-Element)

darauf befestigten MeB-
kopf. Alle Bewegungen, einschlieflich der Bewegung des MeBspulenkorpers ent-
lang dem Brennstab werden durch Gleichstrommotoren mit Tachogeneratoren und
Inkrementalgebern (MeBverfahren nach dem Rampenverfahren) erzeugt. Es kon-
nen praktisch spielfrei arbeitende Fiihrungen und Spindeln eingesetzt werden.
Dadurch wird die geforderte hohe Genauigkeit beim Anfahren der Brennstab-
Positionen und beim MeBvorgang selbst erreicht. Zusdtzlich sind Sicherheits-
schaltungen vorgesehen, um eine Beschadigung der Brennstdbe unter allen
Umstdnden auszuschliefen.

Ein Mikroprozessorsystem, welches ausschlieBlich flir diese Aufgabe ausge-
legt ist, soll Bestandteil der Anlage sein. Es steuert den MeBkopf iiber
zwei Achsen in die Brennstabpositionen, fiihrt die MeBspulen iiber den Brenn-
stab und speichert die Lage der MeBkerne mit den zugehorigen Positions-
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Heife - Zellen-Wand

— Brennelement

Brennstab - Enden

Menkopf Kreuzschlitten (demontierbar)
]
- / Grundplatte Mefbank

Abb, 6: Brennelement-Mefbank

kennungen ab. Nach der Vermessung des ganzen Biindels werden die Daten ver-
arbeitet. Ermittelt werden die mittlere Lage aller Kerne und die mittlere -
Abweichung von dieser Lage. Werte, die deutlich auBerhalb der mittleren
Abweichung 1iegen, kennzeichnen Stabdefekte und werden mit den zugehdrigen
Positionen dargestellt.

Zur Zeit wird ein Modell im technischen MaBstab hergestellt. Nachgebildet
werden hierbei insbesondere die vorgeschlagene Brennstabhalterung und die
MeBeinrichtung einschlieBlich der vorprogrammierten Steuerung und der Ver-
arbeitung der MeBdaten.

Mit Hilfe dieses Prototyps hoffen wir, im Laufe des ndchsten Jahres die
grundsdatzliche Durchfiihrbarkeit des MeS- und Reparaturverfahren nachweisen
zu konnen,
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Unterwassertechnik zur Reparatur von LWR-Brennelementen
und deren Anwendung fiir die Zerlegung von KNK-BE

K. Knecht

Kraftwerk Union AG., HammerbacherstraBe 12 u.l4, 8520 Erlangen

Zusammenfassung

Reparaturverfahren fiir Brennelemente, die das Ziel haben, defekte Brenn-
stibe auszutauschen, wurden seit 1970 fiir SWR- und DWR-Anlagen ent-
wickelt. Die Arbeiten werden in Kernkraftwerken im Brennelementbecken
durch Anwendung von Unterwassertechniken durchgefiihrt.

Das Ziel, KNK-II-BE zu vereinzeln und die Brennstdbe in Biichsen zu ver-
packen, 1&8t analoge Arbeitsschritte aus dem erprobten Verfahren auf die
neue Aufgabe iibertragbar erscheinen.

Der Bericht enthdlt eine Beschreibung des DWR-BE-Reparaturverfahrens
sowie des Verfahrens zur Zerlegung des KNK-BE's.

Abstract

Repair procedures for fuel assemblies, with the objective to replace
defective fuel rods, have been developed for PWR and BWR plants since
1970. The work is carried out in the spent fuel pits of the nuclear power
plants using underwater techniques.

The objective to disassemble the fast breeder fuel assemblies of
KNK II and afterwards pack the fuel rods into cans allows the use of
working steps taken from the approved repair procedure and applied
analogously to the new task.

This report contains a description of the PWR-FA repair procedure as
well as the procedure for the disassembling of the fast breeder fuel
assembly.
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1. Einleitung

Reparaturen'an LWR-Brennelementen werden in Deutschland seit 1970 durch-

gefilhrt. Hierzu war es notwendig, entsprechende Verfahren fiir die Durch-

fiihrung der Reparaturen in den Kernkraftwerken zu entwickeln. Fiir diese

Aufgabe ist das mit Wasser gefiillte Brennelementlagerbecken besonders ge-

eignet.. Dieses Becken kann neben den Brennelementen, die zur endgiiltigen

Entladung aus dem Reaktor vorgesehen sind, auch defekte Brennelemente auf-

nehmen. Unter Ausnutzung der Vorteile

- Vermeidung von externen Transporten

- Abschirmung der vom Brennelement ausgesandten Strahlung durch das
Wasser

- Durchsichtigkeit des Abschirmmediums

wurden die Verfahren auf die Unterwassertechnik abgestellt.

Die BE-Reparatur hat zum Ziel, defekte Brennstabe in einem durch den

Sipping-Test als defekt bekannten BE aufzufinden und auszutauschen /1,2/.

MaBgebliche Griinde fiir eine BE-Reparatur bestehen in

- dem Bestreben des Betreibers, die Aktivitdtskonzentration des Primdr-
kiihImittels so gering wie mdglich zu halten,

- der Verpflichtung des Lieferanten, die BE dem Abbrandziel defektfrei
zuzufiihren,

- der vollen Ausnutzung des Abbrandpotentials unter dem Gesichtspunkt der
Wirtschaftlichkeit und der Entsorgung.

Die Reparaturtechnik wurde
sowohl fiir DWR- als auch fiir
SWR-BE der KWU-Auslegung ent-
-wickelt. In der jiingeren Ver-
gangenheit wurde das Verfahren
auch fiir BE anderer Hersteller
weiterentwickelt. Eine Uber-
sicht der bisher u.a. durch-
gefiihrten BE-Reparatur-Kampag-
nen gestattet Abb. 1.

@ OWR
W SwR

X Sipping u Inspeklion

Y Reparatur

Z Unlersuchungsprogramme
Abb.1 Brennelement - Service
—_— Bilanz der durchgetihrien Aufgaben

Stand 30 Juni 1981
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Wegen .der Moglichkeit, dhnliche und erprobte Verfahrensschritte aus dem
Gebiet der DWR-BE-Reparatur auf die Zerlegung von KNK-II-BE zu iibertra-
gen, wird im folgenden das Reparaturverfahren fiir DWR-BE dargestellt.

2. Reparatur eines Standard-BE

2.1 Aufbau des Brennelementes

Das BE setzt sich zusammen aus dem Skelett, den Brennstdben, dem Kopf-
und dem FuBstiick. Das Skelett besteht aus 20 Fiihrungsrohren (FR), die mit
den Abstandshaltern verschweiBt sind. Die FR sind mit dem Kopfstiick und
dem FuBstiick fest verschraubt. Die BS sind in Abstandshaltern (AH) ge-
filhrt, die durch Federn und Noppen die BS kraftschliissig halten.

Zur Befestigung des FuBstiickes an den Fiihrungsrohren dienen Muttern mit
Quetschhiilse. Die. Verschraubung ist einfach demontierbar und wird form-
schliissig durch Quetschen der Hiilse auf das beidseitig abgeflachte End-
stlick des Schraubenbolzens am Fiihrungsrohr gesichert.

2.2 Beschreibung des Reparaturverfahrens

- Das Reparaturverfahren und die Konzeption der BE sehen vor, daB fiir eine
Reparatur.das FuBstiick vom BE geldst wird. Aus diesem Grund muB das BE um
1800 geschwenkt werden, damit das FuBstiick dem Bearbeiter, der auf einer
Hilfsbriicke steht, zugdnglich wird. In dieser Stellung kdonnen die Muttern
aus der formschliissigen Sicherung geldst und abgeschraubt werden, womit
nach Abnehmen des FuBstiickes die BS zugédnglich sind. Schadhafte Stabe wer-
den mit dem Wirbelstromverfahren ermittelt und danach aus dem Skelett ent-
fernt. In die freigewordenen Positionen werden dann Ersatzstdbe einge-
setzt.

Nach Aufsetzen, Verschrauben und Sichern des FuBstiickes wird das BE in
die Ausgangsposition zuriickgeschwenkt. Vor dem Wiedereinsatz wird der
Erfolg der ReparaturmaBnahmen durch entsprechende Priifungen (z.B.
Sipping-Test) kontrolliert.
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Samtliche Arbeitsschritte und Priifvorgdnge sind in einem Schrittfolgeplan
detailliert angegeben. Die wesentlichen Vorgdnge werden protokolliert. Um-
setzvorginge der BE's und des Schwenkkorbes erfolgen mit dem Gebdudekran
oder dem Hilfshub an der Lademaschine.

2.3 Aufbau der DWR-BE-Reparatureinrichtung

Im folgenden wird stichwortartig auf den Aufbau der Reparatureinrichtung
im BE-Becken und die durchzufiihrenden Hauptarbeitsgdnge eingegangen.
- Die Schwenkstation ist am

Beckenboden aufgestellt Kraftwork Union
i s 708 &I [
und dient zum Schwenken 3 Multerngrarter % —
2 Deckelschrauber, kurz
des BE 14 SO daB das FUB- 3M:cﬂcrnsichermsmrkzm i R TN ~IW. b
o . & Fulgreifer i WEN -
stiick nach oben zeigt. & Mortogoesiinge L g
- Die 1.Abhangekonsole dient 6 Einfachgreter P e
" . 7 Brennsiabwechselvorrichtung '~ priigerite
zum Losen und Montieren des 8 Positionierwagen
e 9 Fulstopeterrichtung
F u B S tu C ke S. 10 Brennstab - Inspektionsposition

11 Abfallbehatter
12 Kocher

- Die 2.Abhdngekonsole dient
zum Ziehen der BS bei gleich- 13 sehwerkkord {iT, =,

14 Schwenkbock

Seltenansicht

zeitiger Wirbelstrompriifung Vo

‘ . Brennelement . Reparatureinrichtung
unter ausreichender Wasser- Abb.2 :
abschirmung.

- Eine 2.Wirbelstrompriifung sowie die visuelle Kontrolle des gezogenen
Defektstabes dienen zur Charakterisierung des Schadens.
- Ein Kocher mit abnehmbarem Kopfstiick dient zur Aufnahme der gezogenen

Brennstabe.

Die Gesamtanordnung der Reparatureinrichtung ist in Abb. 2 schematisch

dargestellt.

2.4 Ortung defekter BS im BE

Die Ortung der defekten BS wird mit dem Wirbelstromverfahren durchge-
fiihrt. '
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Hierbei wird der an der Brennstabwechselvorrichtung angekuppelte Brenn-
stab durch eine am unteren Ende der BS-Wechselvorrichtung befindliche
Wirbelstromsonde gezogen. Die Priifanordnung zeigt Abb. 3.

Der Priifvorgang erstreckt sich auf alle Brennstébe.

Die .Hubbewegung - der Brennstdbe in der BS-Wechselvorrichtung wird durch
eine Greiferstange ausgefiihrt, die von einem Getriebemotor angetrieben
wird. Zur Uberwachung der Zieh- und Schiebekridfte ist dieser Getriebe-
motor drehbar gelagert und iiber einen Hebelarm mittels Feder im Gleich-
gewicht gehalten. '
Bei Uberlast wird der Hebelarm ausgelenkt und betdtigt Endschalter, die
den Bewegungsvorgang beenden. Zur gezielten Ermittlung tatsichlich vor-
handener Reibkrdfte pro Abstandshalterzelle wird am Kopf des Hebels eine
KraftmeBdose installiert.

2.5 Wirbelstrompriifung

Das Prinzip der Wirbelstrompriifung ist bekannt /3/. Es werden zwei Spulen
auf einem Wickelkorper verwendet, die gegensinnig geschaltet sind und mit
hochfrequentem Wechselstrom von 300 kHz durchflossen werden. Die Spulen
sind Uber eine Wheatstone'sche Briicke verbunden und abgeglichen. Verdnde-
rungen im Feld einer Spule fiihren zu einer Verstimmung der Briicke in Be-
trag und Phase, so daB das Signal in zwei Koordinaten von einem 0Oszillo-
graphen dargestellt und von einem Schreiber aufgezeichnet werden kann.
Abb. 4 zeigt typische Hiillrohrfehler und deren Wirbelstromanzeigen.
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3. Zerlegung des KNK-I1I-Treiber-BE's im BE-Becken des MZFR

3.1 Zielsetzung

Brennelemente, die im KNK II eingesetzt waren und ihr Abbrandziel er-
reicht haben, sind zur Wiederaufarbeitung nach Marcoule zu transportie-
ren. Aufgrund der Gegebenheiten in Marcoule werden jedoch nur Biichsen mit
103 mm AuBendurchmesser angenommen, in denen die Brennstdbe gasdicht ein-
geschlossen sind. Zusdtzlich zur Mdglichkeit, die Zerlegung und Verpak-
kung in den HeiBen Zellen durchzufiihren, wurde die Moglichkeit der Unter-
wasserhandhabung untersucht.

3.2 Merkmale des KNK-II-Treiber-BE's

Der Aufbau des BE's wird als bekannt vorausgesetzt.

Die fiir die BE-Zerlegung wichtigen Konstruktionsmerkmale seien jedoch
kurz zusammengefaBt.

Die Brennstdbe befinden sich in einer hexagonalen Anordnung iiber Abstands-
halter gefiihrt in einem sechseckigen Kasten.

FuBseitig sind die Brennstdbe durch eine Gitterplatte einzeln liber
schweiBgesicherte Muttern fixiert.

Die FuB- und Kopfstiicke des BE's sind iiber je 12 radial angeordnete
Stifte mit dem Sechseckkasten verbunden, die ebenfalls schweiB3gesichert
sind.

3.3 Aufbau und Hauptarbeitsginge der BE-Zerlegeeinrichtung

Kraftwerk Union

Zur Durchfiihrung der BE-Zer-
legung ist das Vorhandensein

der funktionierenden Zerlege-

-einrichtung erforderiich.

Abb. 5 zeigt schematisch eine

mogliche Anordnung im MZFR-

Becken. Die zu bearbeitenden

BE stehen in Biichsen mit

Durchmesser 154 mm verpackt _ & N , BE -Endsticke &

vorrichtung

im Becken des MZFR. wel & : Il stanoen-

Ebbé Unterwasserzerlegung von KNK -II - BE
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Die Hauptarbeitsgdnge und die wichtigsten Gerdte zu deren Durchfiihrung
sind in Tabelle 1 aufgefiihrt.

Wichtige Arbeitsgiange, wie das Abtrennen der BE-Endstiicke und das Um-

setzen der Brennstdbe aus dem BE in die Biichse, sind in den Abbildungen 6
und 7 dargestellt.

4, Sicherheit des am Brennelementlagerbecken tdtigen Personals

Alle zur Zerlegung verwendeten Vdrrichtungen und Gerdte entsprechen dem
Qualitdtsstandard fiir LWR-Anlagen. Vorrichtungen, die Kernbrennstoff
tragen, werden in Anlehnung an die KTA-Regeln 3902 und 3602 ausgelegt und
dokumentiert.

Zur Uberwachung der Strahlung am Arbeitsplatz miissen Dosiswarngerite
sowie Aerosol- und Edelgasmonitore installiert werden.

Als denkbarer Storfall wird der Bruch eines Brennstabes angenommen. Unter
der Annahme, daB die Arbeitsplatzabsaugung nicht in Betrieb ist, miissen
Berechnungen der Dosisleistung fiir das am Becken arbeitende Personal
durchgefiihrt werden.

Kraftwerk Union

Kraftwerk Union

1 BE-Schwenkvorrichtung

{Schwenkkorb )
6. 2 Fufsertiger Deckel I 1 BE-Schwenkyornchiung
3 Kopiseilige Verltingerung 2 BE mit Kasten
des Schwenkkorbes 3 Distanzstuck
5 La,g Erodwerkopt & Fulisetiger Decket I
E] : :\&c‘.:r;senh:mrung S Brms!nbzuh -
s se £103mm vorrichtung
é 6 Zentriervorrichtung
! " 7 Blchsen - Halterung
4a \ S 4 8 Blichse ¢103mm

5 -t ---- %
7 T IS

AL

Ju |
Brennstabentnahme aus dem BE und
Abb Abtrennen der Kopf - und Fufistiscke -A—bb—7 Absetzen des BS indie Blchse ¢103mm
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Weitere Sicherheitsiiberlegungen gelten der sicheren Vermeidung einer
kritischen Anordnung beim Umsetzen der Brennstdbe aus dem BE in die
Biichsen.

Hierzu sind entsprechende Rechnungen und Brennstabumsetzschrittfolgen zu
erstellen.

5. Ausblick

' Bei Zusammenfassung des technischen know-how's solite es mdglich sein,
die gestellte Aufgabe zu 16sen. '

Weitere Anwehdungen der entwickelten Technik fiir andere BE-Typen sind
ebenfalls denkbar.

Unter dem Aspekt einer optimalen Brennstoffnutzung kdnnte das beschrie-
bene Verfahren auch zur Reparatur von zukiinftigen reparaturfreundlichen
Schnellbriiter-BE's verwendet werden.

Referenzen

/1/ A.Stockert et al. Proc. Reaktortagung, Hannover,
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Lfd.Nr.

Hauptarbeitsgang

Notwendige Gerdte

Tab. 1: KNK II; BE-Zerlegung

BE aus der Biichse
P 154 mm entnehmen

Abtrennen der BE-Endstiicke

Brennstdbe entnehmen und in
Blichse § 103 mm einsetzen

Umsetzen des BE-Kastens
und der Abstandshalter

Riickfiilhrung des Schwenkkorbes
in die Ausgangslage
Umristen des Aufzuges zur

Aufnahme der Biichse § 103 mm

VerschlieBen der Biichse
# 103 mm

BE-Aufzug, Abschirmmantel,

“BE-Abkuihlvorrichtung,

BE-Greifer

BE-Schwenkvorrichtung, Erodiervorrichtung,
Behdltnis zur Aufnahme des BE-Endstiicks
Greifwerkzeuge

Zusatzdeckel fiir Schwenkvorrichtung,
Druckvorrichtung zum Verschieben des Kastens,
Greifer fir Gitterplatte,
Brennstab-Ziehvorrichtung, Zentriervorr.

— 0S5t —

BE-Kasten- und Abstandshaltergreifer

fuBseitiger Deckel
kopfseitige Verlangerung d. Schwenkkorbes

BE-Aufzug, Zentrierstiicke

BE-Aufzug, Abschirmmantel,
Entwdsserungsanlage fiir Blichse @ 103 mm,
SchweiBvorrichtung
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Briiterspezifische Probleme bei Brennelement-Transporten
und Behdlterauslegung

R. Christ

Transnuklear GmbH
6450 Hanau 11, Rodenbacher Chaussee 6

Zusammenfassung

Es werden die briiterspezifischen Probleme beim Transport frischer und
bestrahlter Brennelemente im Vergleich zu LWR-Brennstoff aufgezeigt.

Ferner werden Behdlterkonzepte fiir den Transport bestrahlter KNK II-

Elemente beschrieben.

Abstract

The specific problems of shipping fresh and irradiated LMFBR
fuel assemblies are discussed by comparison to LWR fuel. In addition
cask designs for the transport of spent KNK II fuel are presented.



— 182 —

1. Transport frischer SBR-Elemente

Bei der Auslegung von Behdltern fiir frische SBR-Elemente und der
Abwicklung der Transporte sind folgende briiterspezifischen Aspekte
zu beachten:

- Fir die Behdlter ist aufgrund der Toxizitat des Pu die Ver-
packungskategorie "Typ B" gefordert /1/, d.h. die Behdlter
miissen schweren Unfa]]beansprdchungen standhalten. Fiir LWR-
Brennstoff ist dagegen nur die Kategorie "Typ A" erforderlich.

- Je nach Isotopenzusammensetzung des Pu muB mit einer relativ
hohen Zerfallswdrmeleistung gerechnet werden. Im Falle von
SNR-300 ETementen liegt der Vorgabewert bei 375 Watt pro Ele-
ment /2/. Das ist bereits 25 Prozent des Wertes beim Abtrans-
port der bestrahlten Elemente. Die Zerfallswarme frischer
LWR-BE dagegen ist vo1lig vernachldssigbar.

- Es ist mit einer relativ hohen Neutronenstrahlung zu rechnen.
Der Vorgabewert fiir SNR-300 BE liegt bei 2 - 107 n/sec je BE,
fiir LWR-BE praktisch Null.

Fiir den Transportbehdlter fiir SNR-300 BE mit einer Kapazitdt von

6 - 7 Elementen ist deshalb eine Neutronenabschirmung vorzusehen
sowie metallische Rippen, die die schlecht warmeleitende Neutronen-
abschirmung durchdringen. Ferner sind die Temperaturprobleme bei
der Fixierung der Elemente im Behdlter zu beachten.

Beim Transport von SBR-Elementen sind zusdtzlich zu den Strahlen-
schutzvorkehrungen noch SicherungsmaBnahmen zu ergreifen. Diese be-
stehen entsprechend den behordlichen Auflagen im wesentlichen in der
Verwendung eines Spezialfahrzeuges, einer bewaffneten Eskorte sowie
einer kontinuierlichen Funkverbindung zwischen Transportfahrzeug

und der Befdrderungsleitstelle.
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2. Transport bestrahlter SBR-Elemente

Tab. 1 gibt eine Gegeniiberstellung von Daten, die die Auslegung von
Behdltern zum Transport bestrahlter Elemente aus SBR- bzw. Leicht-
wasserreaktoren bestimmen. Als Referenzreaktoren.wurden Superphénix
und Biblis gewahlt.

Tab. 1: Vergleich SBR/LWR-Elemente

SBR LWR
1000 MW 1300 MW
BE-Ldnge (m) 5,5 4,9
Aktive Ldnge (m) 1,0 3,9
Zerfallswarme/BE
(0,5 a Abklingzeit) (kW) 5 11
Leistungsdichte (kw/1) 200 50
zul. Hiillrohrtemperatur (°C) 650 500
Abklingzeit fiir
" Transport unter Gas (a) 2,5 0,5
Be-/Entladung tr./tr. naB/nal

Wahrend die Zerfallswdrme je BE, bezogen auf eine Abklingzeit von bei-
spielsweise 0,5 Jahren, beim SBR-Element deutlich niedriger liegt als
beim LWR-Element, ist dennoch die Leistungsdichte um den Faktor 4 ho-
her. Damit wird die Nachzerfallswdrme zu einem entscheidenden Ausle-
gungskriterium. Trotz einer relativ hohen zuldssigen Hiil11rohrtempera-
tur muB man bei SBR-Elementen bei kurzen Abklingzeiten mit fliissigem
Kiihlmittel arbeiten. Es liegt nahe, hierzu Natrium zu verwenden. Die
Warmelibertragungsverhdltnisse in natriumgefiillten Biichsen wurden von
KFK bereits vor lédngerer Zeit experimentell untersucht /3/. In ver-
schiedenen Arbeiten /4/ werden Behdlterkonzepte unter Verwendung von
Natrium als primdrem Kiihlmittel beschrieben. In allen Fdllen wird
hierbei von gebiichsten Elementen ausgegangen.
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Wenn man auf fliissiges Kiihlmittel verzichten will, muf eine Abkling-
zeit von ca. 2,5 Jahren eingeplant werden.

Die erforderlichen Wandstarken filir die Gamma- und Neutronenabschirmung
1iegén in der gleichen GroBenordnung wie fiir LWR-Elemente. Zwar ist
die spezifische Neutronenquellstdrke (pro kg SM) bei SBR-Elementen um
den Faktor 3 hoher, dies wird aber durch den geringeren Schwermetall-
gehalt wieder annahernd ausgeglichen.

SchlieBlich muB noch die unterschiedliche Be- und Entladetechnik be-
achtet werden. Wahrend bekanntlich Behdlter fiir LWR-Elemente in der
Regel unter Wasser be- und entladen werden, ist flir SBR-Elemente trocke-
ne Be- und Entladung vorgesehen. Diese Technik ver]angt eine enge An-
passung des Behdlters an die Installationen beim Kraftwerk und der Auf-
arbeitungsanlage. Damit sind der Standardisierung deutliche Grenzen
gesetzt. '

3. Transportkonzepte fiir bestrahlten. KNK II-Brennstoff

Die Auslegung von Behdltern fiir bestrahlten KNK II-Brennstoff unter-
scheidet sich deutlich von den unter Punkt 2 genannten Konzepten. Die
Elemente enthalten weniger Brennstoff und weisen deshalb eine gerin-
gere Zerfallswdrmeleistung auf. Bei der geplanten Kiihlzeit von einem
Jahr betrdagt der Maximalwert nur ca. 0,8 kW. Durch "Mischen" von Ele-
menten bzw. Staben aus Test- und Treiberzone lassen sich Warmeabfuhr-
und Abschirmprobleme soweit reduzieren, daB

- Luft als primdres Kiihimittel ausreichend ist

- fiir die duBere Warmeabfuhr eine glatte Behadlteroberflache
geniigt

- auf eine spezielle Neutronenabschirmung verzichtet werden
kann,
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Dagegen treten Fragen der Anpassung des Behdlters an existierende
Anlagen in den Vordergrund.

Tab. 2: Transportkonzepte fiir bestrahiten KNK II-Brennstoff

komplette BE Stdbe
Typ der Biichse 154 @ 103 ¢
Transportziel Cadarache Marcoule
Entladung nai3 trocken
MaBgebliche Limitierung Gewicht Anpassung
an "TOR"
Behd1lterkonzept
Basiswerkstoff Pb GGG
Gewicht (t) 20 20
Nutzlange (mm) 2600 1640

Kapazitat (Anzahl Biichsen) 4 8

In Tab. 2 sind die von Transnuklear erarbeiteten Konzepte /5/ stich-
wortartig dargestellt. Fiir den Abtransport vereinzelter Stabe direkt
zur Aufarbeitungsanlage "TOR" ist ein Behdlter mit einer Kapazitit’
von 8 Biichsen vorsehen, der entsprechend den Anforderungen des Aufar-
beiters voll auf die bereits im Bau befindliche trockene Entladesta-
tion abgestimmt ist. ‘

Sollte von der Moglichkeit der BE-Zerlegung in Cadarache Gebrauch ge-
macht werden, ist auf das Gewichtslimit von 20 t bei der BE-Annahme
im Wasserbecken Riicksicht zu nehmen. Um eine moglichst hohe Behalter-
kapazitdt zu erreichen, wurde fiir das Konzept Bleiabschirmung vorge-
sehen.



4.
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Konzeptstudie zur Zwischenlagerung von KNK II-Brennelementen unter Wasser

K. Wasinger

Kraftwerk Union AG
Berliner Strasse 295-299
6050 Offenbach (Main)

Zusammenfassung

Zur Iwischenlagerung von KNK I1-Brennelementen unter Wasser erstellte die
Kraftwerk Union AG die Konzeptstudie "NaBlager flir KNK II-Brennelemente"
im Auftrag des Kernforschungszentrums Karlsruhe.

Dieses NaBlager wurde an die KNK II angebunden konzipiert, wodurch die
bestehende Infrastruktur der KNK II und des KfK genutzt werden kann. Die
Lagerung erfolgt in einem mit Kompaktlagergestellen ausgeriisteten Lager-
becken mit einer Lagerkapazitdt von 10 KNK II-Kernladungen. Die Klihlung
des Beckenwassers erfolgt iliber ein im Naturumlauf arbeitendes KUh]system,
welches die Nachzerfallswdrme an die AuBenluft abgibt.

Abstract

For the intermediate Storage of KNK II-Fuel in water, Kraftwerk Union
AG designed a "Wet Storage Facility for KNK II-Fuel" by order of Kernfor-
schungszentrum Karlsruhe.

This Wet Storage Facility is designed as At Reaktor (AR) Storage by
what the existing infrastructure of KNK II and KfK can be used. The storage
of the fuel elements takes place in one storage pool equipped with compact
storage racks. The maximum storage capacity is 10 cores of the KNK II.
Cooling of the pool water is performed by a cooling system with natural
recirculation which transfers the decay heat to the surrouﬁding air,
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1 Einleitung

Zur Zwischenlagerung von Brennelementen aus dem KNK II wurde in der Zeit
von Oktober 1980 bis Mdrz 1981 im Auftrag des Kernforschungszentrums
Karlsruhe - Projekt Schneller Briiter - die Konzeptstudie "NaBlager fiir
KNK II-Brennelemente" von der KWU erstellt.

Die "NaBlagerung" von Brennelementen wird weltweit betrieben und gilt als
technisch ausgereift und zuverldssig. Obwohl Konzepte zur Trockenlagerung
bis zur Baureife entwickelt wurden, ist die NaBlagerung bis heute die liber-
wiegend genutzte Art der langfristigen Lagerung von abgebrannten Brenn-
elementen,

Um die Investitions- und Betriebskostensituation der an sich aufwendigen
NaBlagerung zu verbessern, empfiehlt es sich, diese Anlagen an bestehende
Kernkraftwerke oder auch andere kerntechnische Anlagen anzubinden und deren
vorhandene Einrichtungen zur Medienver- und -entsorgung, Infrastruktur,
Energieversorgung, Objektschutz und vielfach auch den Kontrol 1bereichsein-
gang zu nutzen. Diese Einrichtungen sind bei einem autarken Brennelement-
lager zu berlicksichtigen; gleichgliltig, ob es sich dabei um NaB- oder
Trockenlager handelt. ' ‘

Bestimmt wird die Art der einzusetzenden Brennelementzwischenlager durch
eine Reihe von Parametern wie beabsichtigte Lagerzeit, Vorlagerzeit im
Kernkraftwerk, Lagermenge, Standort usw.

Fir die Gestaltung groBer Einheiten empfiehlt sich ein modularer Aufbau der
gesamten Lagereinrichtung, wobei die Einrichtungen des Brennelementempfangs
und die Betriebssysteme der einzelnen Lagermodule in einem Zentralmodul
zusammengefaBt sind, die Lagermodule selbst je nach Bedarf nacheinander
angebaut werden,

Bei der Konzeption des NaBlagers flir KNK II-Brennelemente wurden neben den
genannten Aspekten vor allem die speziellen schnellbriiter- und anlagen-
spezifischen Randbedingungen der KNK II beriicksichtigt. Hierdurch wurden
die Anordnung des Gebdudes, der An- und Abtransport der Brennelemente und
die Auslegung der Betriebssysteme maBgeblich bestimmt.
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2 Konzeptauswahl

Zur Auswahl der in Frage kommenden Konzepte der einzelnen fiir ein NaB]agér
notwendigen Systeme zum An- und Abtransport von Brennelementen, Kithlung und
Reinigung des Beckenwassers, Liiftung, Energieversorgung, Medienver- und
-entsorgung wurde die Wirtschaftlichkeit unter Wahrung der groBtméglichen
Betriebs- und Storfallsicherheit zugrunde gelegt.

Hierbei war die Auswahl des Standortes von groBter Bedeutung. Unter den zur
Diskussion stehenden Standorten auf dem Geldnde des KfK wurde nach einer
vergleichenden Bewertung das Nordareal des KNK II-Geldndes gewdhlt.

Damit war die Moglichkeit geschaffen, das NaBlager mit einer Verbindungs-
briicke mit der KNK II zu verbinden (siehe Bild 1).
Ober die Verbindungsbriicke

ist das NaBlager an dem T Kraftwerk Union

Kontrollbereich der d - Reaktor

KNK II angeschlossen. T

Der Personenzugang zum | I _

NaBlager erfolgt durch — — _—'_+___' {___]

den Kontrollbereichs- : SRR I

eingang der KNK II. | RN e
Reaktor- N ——| , A

Ebenso erfolgt der An- und nebengebdude N g

Abtransport der Brennelemente \

sowie der AnschluB an be-

stehende Systeme der KNK II,
soweit diese nutzbar sind,
Uber die Verbindungsbrlcke.

Bild 1: Lageplan

3 Beschreibung der Anlage und der Systeme

3.1 lLagergebdude

Das gegen Einwirkungen von AuBen (EVA) geschlitzte Gebiude (siehe Bild 2),
hat ein Volumen von ca. 11.000 m umbauten Raum; die bebaute Fldche betrdagt
ca. 460 m. '
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Fiilr die Bemessung der Gebaude-
auBenstrukturen ist der Last- Kraftwerk Union

fall F]ugzeugabsturz maBgebend.

Un eine direkte Einwirkung aus :é///// ///
dem Flugzeugaufprall auf das ///
Brennelementlagerbecken zu : /
vermeiden, wurde das Lager- 7
becken durch eine Fuge von ///
der AuBenstruktur getrennt. ' 5“7////

: . r- e |_J:J |>< ////
Die Uffnung zur Verbindungs- |l lv R4
briicke wird durch ein auf —— d
Flugzeugaufprall ausgelegtes Lﬁt§é§§§§a~z ’///
seitlich verfahrbares Gebdude ///
mit einem Gesamtgewicht von = E/
250 t verschlossen. Es wird ,
nur zum Brennelementtransport > > /j:)
kurzzeitig gedéffnet. Ein ge- y [l _Z 7/
trennter Personenzugang sowie
ein Notausgang vom Treppenhaus e

o 5 10 15 20m

ins Freie wurden vorgesehen.

Bild 2: Lagergebiude - GrundrifB

‘3.2 Brennelementhandhabung

Bei der Planung der Einrichtung zur Brennelementhandhabung wurde besonderer
Wert gelegt auf:
- kurze Transportwege und geringen Personaleinsatz ,
- groBtmogliche Sicherheit gegen Beschddigung der Brennelemente
und
- niedrige Strahlenbelastung des Bedienungspersonals.

Die Einlagerung der abgebrannten Brennelemente erfolgt wie in Bild 3 dar-
gestellt,

Die Brennelemente werden, nachdem sie ein Jahr lang nach ihrer Entladung
aus dem Reaktor im Natriumlager, das sich im Sicherheitsbehd]ter befindet,
mit der Brennelementtransportflasche (BETF) in das Reaktornebengebdude zur
Waschstation gebracht und von Restnatrium gereinigt.
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AnschlieBend werden sie in der Biichsstation in Blichsen verpackt und von
einer der BETF #hnlichen Blichsentransportflasche (BUTF) aufgenommen, liber
die Verbindungsbriicke in das Lagergebdude zur Obergabestation gebracht und
in das Lagerbecken abgesetzt.

Aus der Obergabestation werden die geblichsten Brennelemente mit einem am
Gebdudekran hdngenden, von der Hilfsblihne aus zu bedienenden Stangengreifer-
werkzeug entnommen und in die Lagergestelle abgesetzt. ‘

Die Auslagerung erfolgt sinngemdB in umgekehrter Reihenfolge. Einrichtungen
Beladung externer Transportbehdlter wurden nicht vorgesehen, da die hierzu
erforderlichen Einrichtungen des Brennelement-Zwischenlagers im KfK zur
Entsorgung der KNK II zur Verfligung stehen miissen.

Kraftwerk Union

Reaktornebengebiude Verbindungsbriicke BE - Lager

TSRS AT b

O R DA RO

Wasch- Einbiichs-

station station

Lagerbecken

Bild 3: Transportweg:
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3.3 Brennelementlagerung

Um die Abmessungen des Lagerbeckens so gering wie moglich zu halten, wurden
Kompaktlagergestelle (Bild 4) vorgesehen, Der Zentralabstand der Brennele-
mente im Lagergestell wurde
nach einer physikalischen

Abschitzung mit 35 cm fest-
gelegt. Die in den Lagerge-

Krafiwerk Union

Brennelementbiichse

Absorberschacht (Borstchl)\ Zentrierring
stellen vorgesehenen Absorber- o e T B i el S : Af
schiachte aus Borstahl gewdhr- : i : ! !

leisten die sichere Unterkri- i i !
tikalitit der Brennelement- l RN '
anordnung im Lagerbecken.

(-

Zur Aufnahme der 10 Kern-
- ladungen der KNK II wurden
9-Lagergeste11e mit je

36 Brennelementpositionen l
vorgesehen. Ein zehntes T . = :

Lagergestell dient zum Um- f; = &;I_/

setzen von Brennelementen !

L —_—

im Fall einer notwendigen Bild 4: Kompaktlagergestell
Inspektion des Beckenbodens.

Die Lagergestelle sind zu

diesem Zweck im Becken um-

setzbar.

3.4 Beckenkiihlung und -reinigung

Die aus dem Becken abzufiihrende Nachzerfallswidrme wird lUber ein dreistringig
ausgeflihrtes Zwischenklihlsystem an die AuBenluft abgegeben. Ein einzelner
Strang (Bild 5) besteht im wesentlichen aus einem im Lagerbecken angeordne-
ten Beckenklihler (Bild 6), dem Trockenklihler (Bild 7) und den verbindenden
Rohrleitungen, Die Anordnung der Komponenten und der Rohrleitungen ist der-
art, daB sich im Lagerbecken selbst sowie im Zwischenklihlkreislauf eine
Umw&lzung durch Naturumlauf einstellt.
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, o Kraftwerk Union _
Bei vollstdndiger J— } . —

Belegung des Lager- Fﬁ»*»ﬁ~+~»*~+‘ 1
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max. abzufiihrende | - .
\sasas Jalousie
Wdrmemenge 23 kW. L Niveaumessung
Im Normalbetrieb A L é‘ Teaperatursessung
wird die Becken- ik L ol Antrieb durch Elektromagnet

wassertemperatur
40 °C nicht liber-
steigen, Im Stor-

fa]], Z. Bo AUS-
fall eines und Bild 5: Zwischenkiihlkreislauf

gleichzeitig Repe-

ratur des zweiten

Kiih1stranges oder bei Ausfall aller Ventilatoren, wird die Beckenwasser-
temperatur 60 °C nicht liberschreiten,

Kraftwerk Union Kraftwerk Union

/hu

ippenrohrelement
— /

—
=
1 Beckenkiihler \\\1

2 Zwischenkiihlkreislauf
3 BE - Lagerbecken

Bild 6: Beckenkiihler Bild 7: Trockenkiihler

Da im Normalfall keine Kontamination des Beckenwassers erfolgen kann - die
Brennelemente werden in gasdichten Blichsen gelagert - wurde zur betriebs-
mdBigen Reinigung des Beckenwassers von mechanischen Verunreinigungen ein
Unterwasser-Staubsauger vorgesehen. Dieser kann aber im Bedarfsfall das
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Beckenwasser Uber ein fest installiertes Mischbettfilter zur ionalen
Reinigung umwdlzen.

3.5 Medienver- und -entsorgung

Die Versorgung des NaBlagers mit Deionat, Heizwasser, Gas und Druckluft er-
folgt aus den bestehenden Anlagen der KNK II und des KfK. Aktive Abwdsser
werden ebenfalls in das vorhandene System zur Behandlung radioaktiver Ab-
wdsser abgegeben,

4 Sicherheitstechnische Beurteilung

Zur Einhaltung der Schutzziele:

- Sicherstellung der Unterkritikalitdt

- Sicherung der Nachwdrmeabfuhr

- Verhinderung einer unzuldssigen Aktivitdtsfreisetzung
wird das NaBlager gegen Einwirkungen von auBen (EVA), wie z. B.:
- Erdbeben

- Flugzeugabsturz

~ Gaswolkenexplosion

sowie gegen Einwirkungen von innen, wie u. a.:

- Absturz von Lasten

- Storfdalle von Anlagen und Komponenten

- Brand

ausgelegt.

Aufgrund der niedrigen Aufheizgeschwindigkeit des Beckenwassers (von ca.

1 C/h) nach Ausfall der Beckenkiihlung ist die sofortige Begehbarkeit des
NaBlagers nach Auftreten von EVA nicht erforderlich. Automatisch angesteu-
erte Einrichtungen zur Beherrschung von Stérfdllen aus EVA sowie eine un-
unterbrochene Notstromversorgung sind daher nicht vorgesehen.

Fiir die Instandsetzung beschddigter Anlagen steht ausreichend Zeit zur Ver-
fligung.
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Konzeptstudie zur Zwischenlagerung von
KNK II-Brennelementen in einem Blocklager

P. Arntzen A. Gasch
NUKEM GmbH

Postfach 110080
D-6450 Hanau 11

Zusammenfassung

Das Lager dient der trockenen Zwischenlagerung von bestrahlten KNK II-
Brennelementen aus 10 Core-Ladungen, die in gebiichstem Zustand in das
Lager eingebracht werden. Die Nachwdrmeabfuhr erfolgt indirekt mittels
Luft inhdrent sicher und selbstregulierend. Bei der -technischen Aus-
legung wurden alle relevanten Standards, Vorschriften und Regelwerke
beriicksichtigt.

Der Standort des Lagers befindet sich auf dem KNK-Gelande. Das Lagerge-
biaude besteht aus dem EVA-geschiitzten Lagerbereich und dem nicht EVA-
geschiitzten E1ngangs- bzw. Versorgungsbereich.

Abstract

Conceptual design for interim storage of
KNK II-fuel elements in a block storage
facility

The storage facility is used for aircooled interim storage of irradiated
KNK II-fuel elements from 10 reactor core - exchanges. The elements are
canned before they are introduced into the storage facility. The heat
produced by these elements is dissipated to the atmosphere via an indirect
aircooling system. This cooling system is inherent safe and selfregulating.
A1l codes, standards and regulations, relevant for design, are taken

into consideration.

The storage facility will be constructed on the KNK-site. The storage
plant contains an extreme load influence from outside-safe storage part
and a non extreme load influence from outside-safe reception and utility-
part.
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Konzeptstudie zur Zwischenlagerung
von KNK II-Brennelementen in einem
Blocklager

P. Arntzen A. Gasch

1. Aufgabenstellung

Das Lager dient zur zeitlich begrenzten Zwischenlagerung von bestrahl-
ten Brennelementen. Die Brennelemente werden, in Blichsen verpackt,
mittels Transportbehdlter in das Lager eingebracht und trocken gelagert.
Die Abfuhr der Nachwarme erfolgt mit inharent sicherer selbstregulieren-
der LuftkUh]dng im Naturzug.

2. Beschreibung des Gebdudes

Das Brennelementzwischenlager ist ein separat steherdes Gebdude, das hin-
sichtlich der duBeren Infrastruktur und der Medienver- und -entsorgung an
die bestehende Infrastruktur des KNK angebunden ist.

Das Lagergebdude besteht im wesentlichen aus zwei Bereichen, dem EVA-
geschiitzten Lagerbereich und dem nicht EVA-geschiitzten Eingangs~- bzw.
Versorgungsbereich.

Die Bauausfiihrung erfolgt in Stahlbeton-Bauweise. Im Lagerbereich sind

die entsprechenden Hantierungs-, Transport-, Liftungs- und Lagerein-
richtungen sowie die zur Bedienung notwendigen Leitsténde untergebracht.
Dies gilt ebenso fiir den Deckenwdrmelibertrager und die notwendigen inneren
Strahlenschutzinstrumentierungen.

Der Zugang zum Lagergebaude bzw. zur Warte erfolgt iiber den Eingangsbe-
reich, der als Kontrollbereichseingang ausgebildet ist. In diesem Bereich
werden auch die zum Lagerbetrieb notwendigen Hilfsaggregate wie z.B.
Trafostation, Elektroverteilung, Liiftungsaniagen etc. flir die Bereiche
auBerhalb des eigentlichen Lagers installiert.



Das hier vorgestellte Lager hat eine Lagerkapazitdt von 323 Brennelementen
bei nur ca. 26 x 16 x 18 m AuBenabmessungen. Der umbaute Raum betrdgt ca.
5230 m3, wovon ca. 4330 m3 auf den EVA-sicheren Lagerbereich und ca.

900 m3 auf den Eingangs- bzw. Versorgungsbereich entfallen.

3. Auslegung des Lagergebdudes und der Komponenten

Den strahlenschutztechnischen Auslegungen sind sowohl fiir die Strahlen-
belastung des Betriebspersonals als auch fiir die Umgebungsbelastung die
einschldgigen Grenzwerte der Strahlenschutzverordnung zugrunde gelegt,
so daB unzuldssige Strahlenbelastungen nicht auftreten konnen.

Samtliche sicherheitstechnisch relevanten Einrichtungen des Lagers, wie
z. B. Krananlagen, Lagergestelle, Unterdruckhaltung und Deckenwarme-
ubertrager sind entsprechend den sicherheitstechnischen Anforderungen
des EVA-Schutzes ausgelegt, wobei als bestimmender Storfall ein Flug-
zeugabsturz unterstellt ist.

4. Konzept der Kiihlung

Die Abfuhr der Nachwdrme aus den Brennelementen erfolgt mittels Luft als
KiihImedium nach dem Prinzip der freien Konvektion iiber einen geschlossenen
Primdrkreislauf und einen offenen Sekunddrluftstrom. Dieses Kiihlsystem ist
inhdrent sicher und selbstregulierend.

Der in der Decke des Lagerbereiches installierte Deckenwdrmeiibertrager
bertrigt die Wirme aus dem geschlosssenen Primirkreislauf an die Um-
gebungsluft. Gleichzeitig stellt der Deckenwdrmeiibertrager einen liiftungs-
technischen AbschluB des Lagers zur Umgebungsluft dar, so daB die Lager-
zelle zusdtzlich zur Biichse ein geschlossenes Containment bildet, das im
Unterdruck gehalten wird.
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Die Funktionsweise des inneren Kiihlkreislaufs gestaltet sich wie folgt:

Die geblichsten Brennelemente stehen senkrecht in hexagonal angeordneten
zylindrischen Schdachten. Die im Ringspalt zwischen Brennelementblichse
und Schachtwand befindliche Luft wird durch Warmeabgabe des Brennele-
mentes erwdrmt. '

Infolge des dabei auftretenden Dichteunterschiedes erfolgt eine Auf-
wartsbewegung der Luft. Die erwdrmte Luft stromt durch eine Uffnung in
der Zwischendecke in den Deckenwarmeiibertager. Hier findet die Warme-
Ubertragung an die Umgebungsluft statt. Die abgekiihlte Luft des inneren
Kreislaufs fdl1t durch senkrecht nach unten fiihrende Kanale, die gegen
die aufsteigende erwdrmte Luft isoliert sind, nach unten und wird wieder
in die Ringspalte zwischen Brennelement und Lagerschacht gefiihrt, so daB
der Kreislauf geschlossen ist. |

Der offene Sekunddrluftstrom entsteht ebenfalls nach dem Prinzip der
Eigenkonvektion. Durch einen Zuluftschacht wird AuBenluft in den Decken-
warmeiibertrager gefiihrt. Die hier erwdrmte AuBenluft stromt infolge des
entstehenden Auftriebes durch den Abluftschacht nach oben und ins Freie
zuriick.

In den Abbildungen 1 bis 3 ist das Kiihlkonzept und der Deckenwarme-
ubertrager schematisch dargestellt.

5. Beschreibung des Lagerbetriebes

Der Transportbehdlter wird, auf dem Transportfahrzeug liegend, in den
Obernahmeraum eingefahren. Die im Obernahmeraum installierte Krananlage
richtet den Transporbehdlter auf und hebt diesen vom Transportfahrzeug.

Nachdem das Transportfahrzeug den Obernahmeraum verlassen hat und das
Einfahrtstor geschlossen wurde, wird der Transportbehdlter auf den
Behdltertransportwagen gestellt, verzurrt und in den Entladeraum ge-
fahren. Nach dem SchlieBen der Drucktiir wird der Transportbehdalter mit
Transportwagen durch die Hubvorrichtung angehoben und an die Entlade-
schleuse angekuppelt.
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Jetzt ist die Entladung des Transportbehdlters mittels des Lagerkranes
moglich. Das aus dem Transportbehdlter gezogene Brennelement wird Ulber
eine Lagerposition gefahren und in den Lagerschacht abgesenkt.

Im Ruhezustand befindet sich der Lagerzellenkran abgeschirmt in der
Kranintervention, so daB bei Bedarf Wartungsarbeiten durchgefiihrt
werden konnen und die integrale Dosis auf strahlungsempfindliche Teile
niedrig gehalten wird.

6. Einsatzgebiete und Vorziige des Lagers

Das Lager gestattet eine Lagerung von bestrahlten Brennelementen in
einem geschlossenen Containment bei einer inhdrent sicheren, selbst-
regulierenden Kiihlung durch Luft als Warmetrdger.

Dies bedeutet eine Verringerung des Risikos einer Strahlenbelastung der
Umgebung durch storfallbedingte Freisetzung von Radioaktivitdt in die
Lagerzellenatmosphdre. Die Wartungs-, Reparatur- und Bedienungsarbeiten
konnen in opitmal abgeschirmten Interventionsrdumen durchgefiihrt werden,
so daB die Strahlenbelastung des Bedienungspersonals ohne zusdatzliche
Vorrichtungen so gering wie moglich gehalten werdén kann.
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Konzept zur Zwischenlagerung
bestrahlter KNK-II-Brennelemente
in Transport-/Lagerbehdltern

W. Bergmann
G. Dries
R. Laug

Transnuklear GmbH, Rodenbacher Chaussee 6, 6450 Hanau 11

Zusammenfassung

Das Ziel der Studie ist die Konzepterarbeitung zur trockenen Zwischen-
lagerung bestrahlter KNK-II-Brennelemente in Transport-/Lagerbehdltern.
In diesen Verpackungen mit Typ-B-Zulassung und Lagerqualifikation werden
bestrahlte KNK-II-Brennelemente in einer ausschlieBlich als Witterungs-
schutz und Strahlungsabschirmung dienenden Lagerhalle untergestellt.

Als Standort fiir ein Behdlterlager ist ein Areal al¥ ‘dem KfK-Gelinde vor-
" gegeben. Um die Infrastruktur, den Objektschutz und die nukleare Oberwa-
chung der KNK-II nutzen zu konnen, wurde die unmittelbare Ndhe dieses
Reaktors ausgewahlt.

Die Anlieferung der insgesamt 315 einzulagernden Brennelemente (= 10 Core-
ladungen) erfolgt in 2jshrigem Zyklus Uber einen Zeitraum von 20 Jahren.
Die Beladung des Transport-/Lagerbehdlters ist als Mischbeladung mit 7 ge-
biichsten Brennelementen, davon maximal 2 Testelemente vorgesehen. Der Be-
hdalter ist so ausgelegt, daB ein Freisetzen von radioaktiven Stoffen ver-
hindert wird, daB die Unterkritikalitat und die Abfuhr der Nachzerfalls-
warme bei allen zu unterstellenden Storfallen gewdhrleistet ist.

Die Dosisleistung an der Transport-/Lagerbehdlter-Oberfldche liegt unter
20 mrem/h. Die Abfuhr der Nachzerfallswdrme wird durch Naturkonvektion si-
chergestellt. Die Behdlter werden einzeln auf,Dichtheit'Uberwacht. Eine
Sammelleitung informiert die KNK-Warte iiber die Lagersituation.



— 174 —

Die Lagerhalle ist in zwei Hauptbereiche unterteilt. Den Lagerbereich, in
dem 45 Transport-/Lagerbehdlter mit dem 400 kN-Briickenkran vertikal aufge-
stellt werden, und die Behdlterannahme, die die LKW-Einfahrt, den Wartungs-
raum, den MeBraum und einen Installationsraum umfaBt. Der Lagerbereich ist
Kontrollbereich, die Behdlterannahme Oberwachungsbereich.

Abstract

The aim of this study is to conceptualize the intermediate dry
storage of irradiated KNK-II fuel elements in transport/storage containers.
The fuel elements will be placed in these type B authorized packagings
with storage qualifications in a storage building, which serves.solely as
weather protection and radiation shielding.

The intented side for a container store is an area on the KfK premises.
The immediate vicinity of the KNK II reactor was chosen in order to use the
infrastructure, the physical protection and nuclear surveillance of that

reactor.

Delivery of the total of 315 fuel elements (= 10 core Toads) for
storage will occur biannually over a period of 20 years. It is proposed to
load the containers with a mixture of 7 encapsulated fuel elements, of
which a maximum of 2 will be test elements. The container is designed to
prevent the release of radioactive materials and to guarantee sub-
criticality and the removal of degay heat in all possible incidents.

The dose rate at the surface of the container is less than 20 mrem/h.
Removal of the decay heat is assured by natural convection. The containers
will be checked individually for leaktightness A collective conduit keeps
the KNK control room informed about the storage conditions.

The storage building is divided into two main areas: the storage
area, containing the 45 transport and storage containers positioned
vertically by means of a 400 kN gantry crane, and the container reception
area, containing the lorry entrance, the maintenance room, the measuring
Taboratory, and an installation room. The storage area is a control area,
and the container reception are iaasurveillance area.
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Das Ziel einer Studie war es, ein Konzept zur trockenen Zwischenlagerung
von KNK-II-Brennelementen in fiir die Lagerung geeigneten Transportbehdl-
tern (Typ B(u)) zu erarbeiten.

Bedingt durch den Charakter eines solchen Behdlterlagers wurde ein Stand-
ort auf dem KNK-II-Geldande gewdhlt, der eine Nutzung der dort vorhandenen
Infrastruktur, Medienversorgung und -entsorgung, des Ojektschutzes sowie
der nuklearen Oberwachung erlaubt.

Bestimmend fiir die Auslegung der Behdlter und des Behalterlagers war:

Aufnahmekapazitat 315 BE

Anlieferungszustand gebiichste BE

Einlagerungszyklus fiir:

. Testelemente 7 Stck/2 Jahre

. Treiberelemente 22 Stck/2 Jahre

. Brutelemente 5 Stck/4 Jahre
- Einlagerungszeitraum 20 Jahre

Transport- und Lagerbehdlter

Die Auslegung der erforderlichen Transport-/Lagerbehdlter erfolgte so, daB
sowohl im bestimmungsgemaBen Betrieb als auch bei den anzunehmenden Stor-
fillen (EVA, EVI usw.) der sichere EinschluB von Aktivitdt, die Abfuhr der
Nachzerfallswarme und der Schutz des Personals und der Umgebung vor ioni-
sierenden Strahlen gewdhrleistet ist.

Die Transport-/Lagerbehdlter (vergl. Abb. 1) bestehen aus einem dickwan-
digen Grundkorper aus SpharoguB und sind mit einem Doppel-Deckelsystem
(Abschirmstopfen + Dichtdeckel) ausgestattet. Jeder der beiden Deckel be-
sitzt ein Dichtsystem aus zwei konzentrischen metallischen Dichtungen. Der
Iwischenraum zwischen den Dichtungspaaren ist auf Leckage iiberpriifbar. Im
Abschirmstopfen sind zwei Spiilgffnungen zum Fiillen, Entleeren und Trocknen
des Behdlterinnenraums untergebracht, die jeweils mit einem Deckel und




— 176 —

oben beschriebenem Dichtungssystem verschlossen werden (vergl. Abb. 2). Zum
Schutz vor Korrosion ist der Behdlterinnenraum mit einer Edelstahlausklei-
dung ausgestattet. Alle anderen medienberiihrten Flachen werden durch einen
geeigneten, gut dekontaminierbaren Farbanstrich geschiitzt.

Auf zwei um 180° versetzten Mantellinien sind jeweils 2 Tragzapfen zur
Handhabung des Behdlters ausgestattet. Wdahrend des Transportes werden ein
Boden- sowie ein DeckelstoBdampfer am Behdlter angebracht.

Die Behdlter haben eine Ladekapazitdt von maximal 7 Brennelementen, wobei
sich die Beladung bedingt durch Abschirmung und Warmeabfuhr aus maximal 2
Test- und 5 Treiber- bzw. Brutelementen zusammensetzt. Geometrisch fixiert
werden die BE durch einen Einsatzkorb, der aus einer Edelstahl-Aluminium-
Konstruktion besteht (vergl. Abb. 3). In den Einsatzkorb ist ein Edelstahl-
rohr integriert, das vom Behdlterboden bis zu einer der beiden Spiiloff-
nungen reicht.

Ein so vollstdndig ausgeriisteter und beladener Transport-/Lagerbehdlter
wiegt ca. 360 kN.

Bei einer, bedingt durch die Transportvorschriften, anzunehmenden Umge-
bungstemperatur von 38 °C und einer Beladung mit 2 Test- und 5 Treiberele-
menten, dies entspricht einer Wirmelast von ca. 2,01 kW, ergibt sich fiir
das zentrale Hiillrohr eine Temperatur von 460 °C.

Im Lagerzustand des Behdlter sind die beiden oben erwdhnten StoBdampfer
abgenommen und der Deckelbereich des senkrecht stehenden Behdlters durch
eine Schutzhaube gegen Einwirkungen von AuBen (Flugzeugabsturz) geschiitzt.

Weiterhin ist der Behdlter mit einem Oberwachungssystem ausgeriistet, das
die Dichtheit kontinuierlich iliberwacht. Das Oberwachungssignal wird zu
einem MeBraum iibertragen und dort angezeigt.

Zur Oberwachung der Behdlter besteht die Moglichkeit iliber eine Anderung

des Druckdifferenzen zwischen verschiedenen Barrieren festzustellen, ob

eine der beiden Deckeldichtungen leckt. Eine andere Moglichkeit ist eine
direkte Aktivitatsiiberwachung der in den Spalten zwischen den Dichtungen
stehenden Atmospahre.
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Lagerhalle

Zum Schutz vor der Witterung und zur zusdtzlichen Abschirmung werden die
Transport-/Lagerbehdlter in einer Lagerhalle aus Beton untergebracht
(vergl. Abb. 4). Diese Lagerhalle gliedert sich in zwei Bereiche

- Lagerbereich und
- Obernahmebereich.

Im Lagerbereich, der durch ein Strahlenschutztor gegen den Obernahmebereich
abgeschlossen ist, sind die Beh&lter sechsreihig so aufgestellt, daB jeder
Behdlter ein- bzw. ausgelagert werden kann ohne andere handhaben zu

miissen.

Im Obernahmebereich werden die im MZFR-Becken beladenen Transport-/Lager-
behdlter vom Transportfahrzeug mit einem 40 t Kran abgenommen und fiir die
Einlagerung in der Behdlterannahme und Wartung vorbereitet. Von dort wer-
den sie ebenfalls mit dem 40 t Kran direkt zu der jeweiligen Lagerposition
gebracht, abgesetzt und an das Oberwachungssystem angeschlossen. Im MeB-
raum laufen die Signale eins jeden Behdlters zusammen, werden dort einzel-
. nen angezeigt und registriert. Ober eine Sammelleitung erhalt die KNK-II-
Warte die Information liber die Intaktheit oder den Defekt im Dichtungs-
system der Transport-/Lagerbehdler, z.B. durch Anzeige der Anzahl undich-
ter Behdlter.

Die KiihTung der Transport-/Lagerbehdlter wdhrend der Lagerung erfolgt iiber
die Behdlteroberflache durch Naturkonvektion. Die maximal aus der Halle ab-
zufiihrende Warmeleistung nach Einlagerung der 315 Elemente betrdgt konser-
vativ gerechnet ca. 21 kW.

Der zur Warmeabfuhr bendtigte Luftstrom tritt iiber hochgelegene LufteinlaB-
offnungen an den beiden Hallenseiten ein und wird liber Umleitbleche zum
Hallenboden gefiihrt (vergl. Abb. 5). Die Stromungsgeschwindigkeit betragt
ca. 0,3 m/s bei einem Massendurchsatz von ca. 1,3 kg/s. Bei einer Luft-
eintrittstemperatur von 32 °C folgt hieraus eine Luftaustrittstemperatur
von 37 °C.

Die erwdarmte Luft verldBt die Lagerhalle durch Austrittsoffnungen im Hallen-
dach, die gegen Witterung und Eindringen von Fremdkorpern geschiitzt sind.
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Der Luftstrom wird in der Halle so gefiihrt, daB bei einer Umgebungstempe-
ratur von 32 °C eine Behdlteroberfldchentemperatur von 82 °C eingehalten
wird.

Ein Zwischenlager oben beschriebener Konzeption zeichnet sich durch die
Moglichkeit des problemlosen stufenweisen, dem jeweiligen Bedarf ange-
passten Ausbaus aus. Nach Aufldsung des Zwischen]agérs kann die Lager-
halle nach entsprechender Kontrolle einem konventionellen Verwendungs-
zweck zugefiihrt werden.
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Abbildung 2
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Abbildung 3
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Abbildung 4
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