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Zusammenfassung

In dem vorliegenden Bericht wird iber ein alternatives Konditionierungs-
verfahren von Brennelementhiilsen und Strukturteilen durch Kaltpressen be-
richtet. Zunichst werden kurz alle Verfahren zur Behandlung und Konditio-
nierung von Brennelementhiilsen und Strukturteilen beschrieben, die in
Wiederaufarbeitungsanlagen in Deutschland und anderen Landern zur Zeit

zur Anwendung kommen.

An einem halbtechnischen PreBautomaten konnte inaktiv die technische
Durchfiihrbarkeit des Kaltpressens demonstriert und bei einem Druck von
160 MPa eine Volumenreduktion um den Faktor 5 nachgewiesen werden. Es

wurden zwel Verfahrensvarianten untersucht:

= Herstellen von Preflingen durch einmaliges Zusammenpressen eines mit

Hilsen befiillten, diinnwandigen Blei- bzw. Zinninnenbehdlters oder

= Herstellen von PreBlingen durch abwechselndes Befiillen und Zusammen-

pressen von Hiilsen in einem Stahlbehdlter.

Der verfahrenstechnische ablauf des Kaltpressens von Brennelementhiilsen
und Strukturteilen wird beschrieben. Die wichtigsten Kenndaten liber Men-—
genstrome von DWR- und SWR-Brennelementen werden angegeben sowie Volimen
und Aktivitdtsgehalte mit Zement verfestigter Hiilsen im Vergleich mit

durch Kaltpressen konditionierter Hillsen gegeniibergestellt.

Erste Angaben erfolgen {liber das Korrosionsverhalten der endzulagernden
Gebinde. Ein Vorschlag zur Endlagerung der Hillsengebinde wird zur Diskus-—

sion gestellt.

Die technische Demonstration des Kaltpressens ohne Weichmetallzugabe bis
zu Drilicken von 400 MPa wird von der Abteilung Ingenieurtechnik des KfK

untersucht sowie ein erstes Konzept flir den HeiBzellen-Betrieb.




Abstract

Investigations of conditioning of fuel element hulls and structural
parts by means of cold pressing
(An alternative concept on conditioning of hulls in concrete)

This report contains an outline of an alternative method of conditioning
of fuel element hulls an structural parts bay means of cold pressing.
Initially, a brief account is given of all methods existing for the
treatment and conditioning of fuel element hulls and structural parts at

present in use in reprocessing plants in Germany and other contries.

A semi-technical scale automatic pressing machine was used to demonstra—
te, under non-radioactive conditions, the technical. feasiblity of cold
pressing and proved to achieve a volume reduction by a factor of 5 at a

pressure of 160 MPa. Two variants of the process were investigated:

- Production of compacts by compressing, in one step, a thin-walled
inner container of lead and tin, respectively, filled with hulls, or

- production of compacts by alternate filling and pressing of hulls in

a steel contalner.

The technical process of cold pressing of fuel element hulls and structu-
ral parts is described. The most important data of the quantities of PWR
and BWR fuel elements are indicated and the volumes and radioactivity
contents of hulls solidified with cement are contrasted with the corres-

ponding data of hulls conditioned by cold pressing.

Some preliminary information is presented on the corrosion behaviour of
the barrels to be put into repository. A proposal on the repository

storage of barrels containing hulls is put up for discussion.

The technical demonstration of cold pressing without the addition of
soft metal up to pressures of 400 MPa is being studied by the Enginee-
ring Department of KfK together with a first concept of operation in hot

cells.




Konditionierung von Brennelementen und Strukturteilen

1. Einleitung

Bei der Wiederaufarbeitung von bestrahlten Kernbrennstoffen werden die
Brennelemente nach der mechanischen Zerlegung in Stlicke zerschnitten und
danach die Kernbrennstoffe mit den Spaltprodukten zusammen in Salpeter-
sdure geldst. Die verbleibenden Hiilsen und Strukturmaterialien, die in-
folge von Neutronenaktivierung und Kontamination stark radiocaktiv sind,
Missen in eine Endlager—gerechte Gebindeform iberfiihrt werden, die so-
wohl beim Transport zum Endlager als auch bei der Einlagerung ins Endla-
ger nach sicherheitstechnischen und wirtschaftlichen Kriterien optimiert

wurde,

2. Jahrliches Aufkommen an Brennelementhiilsen und Strukturteilen in

einer Wiederaufarbeitungsanlage mit einem Durchsatz von 350 t

Schwermetall

In der geplanten Wiederaufarbeitungsanlage Wackersdorf sollen Brennele-
mente, die zu etwa 70% aus Druckwasserreaktoren und zu etwa 30% aus Sie-

dewasserreaktoren stammen, wiederaufgearbeitet werden.

Bei einem mittleren Durchsatz von 350 t Schwermetall pro Jahr werden
etwa 567 t Brennelemente aufgearbeitet, wobei ca. 128 t Hiilsen- und
Strukturteile (H+S) sowie etwa 16,5 t Kopf- und FuBstiicke (K+F) zur Kon—
ditionierung gelangen. Die Mengenstrdme sind in Tabelle 1 zusammenge—
stellt.




Tabelle 1: Mengenstrdme von DWR- und SWR-Brennelementen einer Wieder-
aufarbeitungsanlage mit 350 t Durchsatz

DWR /1/ SWR /1/
Anteil an BE 70% 30%
Gewicht eines BE 0,831 t 0,323 t
Gewicht H+S 0,198 t 0,059 ¢
Gewicht K+F 0,028 t 0,006 t
Gewicht U0y 0,604 t 0,209 t
Gewicht U 0,533 ¢ 0,185 t
Gesamtanzahl an BE/a 460 568
Gesamtgewicht BE/a 383 t 184 t
Gesamtgewicht H+S/a 91 t 38 t
Gesamtgewicht K+F/a . 13 t 3,5 t
Gesamtvolumen H+S/a ) 95 m3 40 m3
Gesamtvolumen K+F/a 11 ms 3 m?
Gesamtgewicht U0y/a 278 t 119 ¢
Gesamtgewicht U/a 245 t 105 t

* ; . s .
) angenommene Schiittdichte Zircaloy-Hiilsen + Strukturteile 0,95 t/m?

3. Behandlung und Konditionierung der Brennelementhiilsen
und Strukturteile

3.1 Bisherige Verfahrensweise in der Wiederaufarbeitungsanlage
Karlsruhe (WAK)

In der WAK werden die Kopf- und FuBstlicke von den Brennelementen abge-
trennt und die Brennstdbe einzeln mit einer Stabschere in 50 mm lange Ab-
schnitte zerschnitten. Nach der AuflSsung des Brennstoffes werden die
ausgelaugten Hiilsen zusammen mit den Kopf- und FuBstlicken in 170 1 Stahl-
fasser verpackt und zundchst fiir die Zwischenlagerung mit Wasser ge—
fiillt. Die Konditionierung erfolgt erst dann, wenn mehrere Fdsser so vor—
bereitet sind. Nachdem das Wasser aus den Behdltern abgepumpt ist, wer-—
den die Hililsen und andere Brennelementkomponenten mit diinnfliissigem Ze-
mentbrei ibergossen und gédnzlich verfiillt. Nach dem Abbinden des Zements
werden die =zementierten Innenbehdlter in 200 l1-Rollreifenfdsser einge-

setzt und in einem Lager fiir mittelaktive Abfidlle zwischengelagert /2/.




3.2 Praktiken in anderen Lindern

In der franzbsischen Wiederaufarbeitungsanlage in Cap La Hague werden
die Zircaloy-Hilsen, Kopf- und FuBstiicke sowie andere Brennelementteile
aus der Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen aus Leichtwasserreakto-
ren in einem mit Wasser gefiillten und mit Edelstahl ausgekleideten Beton—
silo gelagert. Das Fassungsvermbgen dieses Silos betrdgt 1500 m3®, In ihm
lagern Brennelementteile aus der Wiederaufarbeitung von etwa 900 t/SM.
Das Silo ist flir die Rickholung dieser Teile ausgeriistet. In Sellafield,
UK wird bei der Lagerung von Z%ircaloy-Hiilsen dhnlich vorgegangen. In
Mol, Belgien werden Zircaloy-Hiilsen unter Wasser in verschlossenen, mit
Wasser gefilillten Edelstahlbehdltern gelagert, wihrend in Tokai Mura, Ja-
pan die Zircaloy-Hiilsen und Strukturteile getrennt aber auf sonst dhnli-

che Weise gelagert werden.

In den USA wird in Wiederaufarbeitungsanlagen flir militdrische Zwecke,
wie Hanford, Savannah-River und Idaho, das Hiilsenmaterial fast aus-
schlieBlich chemisch aufgeldst und die Idsung meistens zusammen mit dem
HAWC in fliissiger Form gelagert.

Lediglich Nuclear Fuels Services Plant in West Valley hat in den 6 Be-
triebsjahren seiner Aufarbeitung von Kernbrennstoff aus Leistungsreakto-
ren die angefallenen Zircaloy-Hiilsen in Metallbehdlter von etwa 60 1 ab-
gefiillt, ohne Fixierung in 120 1 fassende Abfallfdsser eingesetzt und in
15 m tiefe Gruben vergraben.

3.3 Referenzverfahren WA-Wackersdorf

In der WA-Wackersdorf sollen dhnlich wie in der WAK eine bestimmte Menge
an Brennelementhiilsen, Strukturteilen und Endstlicken in 330 1-Fdsser ein—
gebracht werden. Die so vorbereiteten Innenfdsser werden anschlieBend

der Zementierung zugefiihrt /3/.

Der in einem Durchlaufmischer hergestellte Zementmdrtel wird in die mit
Hilsen, Strukturteilen und Endstiicken defiilllten Innenfdsser gepumpt. Das
UbergieBen des Konditionierungsgutes mit Zementmdrtel erfolgt auf einem
Ritteltisch, um ein liickenloses Verfiillen der Hohlrdume zu gewdhrlei-




sten. Danach wird das 330 l-InnenfaB iber eine Doppeldeckelschleuse in
ein 400 1-RollreifenfaB eingesetzt und verschlossen. Die Endlagerung der
so konditionierten Hillsenfdsser erfolgt in Bohrldchern eines Salzbergwer—

kes.

Auf der Basis dieser Verfahrensweise ist bel einer Wiederaufarbeitungsan-—
lage mit einem Durchsatz von 350 t Schwermetall mit etwa 450 Endlagerge—

binden mit einem Gesamtvolumen von rund 230 m® pro Jahr zu rechnen.

In Tabelle 2 sind die wesentlichen Merkmale von zementierten Hiilsen- und

Strukturteilen zusammengestellt.

Volumenstrom 1/FaB 330
Dichte kg/1 1
Abfall ka/FaR 330
Alphaaktivitidt (Aktiniden) Bg/Geb. 1,6 E+12
Betaaktivitdt (Spaltprodukte) Bq/Geb. 6,5 E+13
Betaaktivitdt (Spalt- und

Aktivierungs-

produkte Bq/Geb. 3,6 E+14
Pu-Gehalt o g/FaB 36
U~Gehalt g/FaB 3680
Warmeleistung W/FaB 85

Tabelle 2: Charakterisierung von Endlagergebinden mit zementierten

Hiilsen- und Strukturteilen

4, Alternatives Konditionierungsverfahren fiir Brennelementhiilsen

und Strukturteile

Ziel eines alternativen Verfahrens =zur Behandlung und Konditionierung

von Brennelementhiilsen und Strukturteilen ist




= eine mbglichst hohe Volumenreduktion verbunden damit
- eilne Verringerung des Transportaufkommens
- eine Einsparung an Bohrlochkapazitdt im Endlager und schlieBlich

- eine Verbesserung der Eigenschaften der Endlagergebinde.

Im Gegensatz zum Referenzverfahren sollen bei dem hier vorgestellten al—-
ternativen Verfahren die mit Spaltprodukten und Aktiniden kontaminier-
ten, tritiumhaltigen Hillsen und Strukturteile aus Zircaloy, separat von
den abgetrennten aus Edelstahl bestehenden Kopf- und FuBstlicken konditio—
niert werden. Die Hiilsen- und Strukturteile sollen bei hohen Drucken ge-
preBt, die PreBlinge in ein stabiles, dickwandiges Behdltnis eingesetzt
und - ohne zusdtzliche Verfestigungsmatrix — nach VerschweiBen des Beh&dl-
ters in das Endlager abgegeben werden /4/.

Die sperrigen Kopf- und FuBstlicke aus Edelstahl, deren Anteil an der Ge—
samtwdrmeleistung von BE-Komponenten nur noch etwa 15% betrdgt und die
weder Tritium enthalten noch mit Spaltprodukten oder Kernbrennstoffen
kontaminiert sind, kénnen entweder zusammen mit anderem Edelstahlschrott
durch Schmelzen in ihrem Volumen eingeengt, oder aber wie andere akti-

vierte Reaktorkomponenten konditioniert werden.

4.1 Experimentelle Ergebnisse

4.1.1 Beschreibung des Prefautomaten

Fir die PreBversuche wurde ein PreRBautomat (Abb. 1) verwendet, der aus

folgenden Hauptteilen zusammengesetzt ist:

= Pressenteil mit Olstromverteilerventilen,

— TmWechanische Stempelwegverstellungen und elektrisches Steuerpult,

- Fllleinrichtung mit Zufuhr und Dosieraggregaten,

- Elektroschaltschrank zur Aufnahme der elektrischen Schalt-
elemente fiir die verschiedenen Arbeitsprogramme,

— Hochleistungspumpe mit Leistungsregler, Olbehdlter, Olfilter und
den Oldruckeinstellventilen,




Abb. 1

°
©

Kaomage PreBautomat, S—Serie
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Durch die verschiedenen vorwdhlbaren Arbeitsprogramme kann der PreBauto-
mat genau auf die geforderten Stempelhiibe, Stempelgeschwindigkeiten,
Druckverldufe, Flill- und Abnahmebewegungen eingestellt werden.

Es kdnnen folgende Prefprogramme (Abb. 2) ausgefiihrt werden:

—- einseitiges Pressen von oben

— einseitiges Pressen von unten

= doppelseitiges Pressen gleichmdBig und gleichzeitig

= doppelseitiges Pressen ungleichmiBig und nacheinander.

4.1.2 Verpressen von BE-Hiilsen mit einer Bleiummantelung

(hergestellt aus Bleispdnen)

4.1.2.1 purchfilhrung der Versuche

Mittels der unter 4.1.1 beschriebenen Prefprogramme wurden aus Bleisp&d-
nen vorgeprefte Behdlter (Abb. 3) hergestellt. Mit diesen vorgepreften

Behdltern wurden zwel Versuchsvarianten durchgefiihrt:

— Uber eine Fiilleinrichtung wurden unkompaktierte BE-Hiilsen in die vor-
gepreRten Behdlter eingefiillt und bis 30 MPa zusammengepreft, an-
schlieBend entspannt und der noch freie Raum im Behdlter wieder mit
BE-Hiilsen gefiillt und zusammengepreft, bis die gewlinschte Fillhthe er-

reicht war.

= bis =zu 150 MPa vorgeprefte BE-Hiilsen wurden in einen Drahtkorb ge-

fillt und in einen vorgepreRten Behdlter eingesetzt.

In beiden Fillen wurde der noch freie Behdlterraum mit Bleispdnen ge-
fUllt und anschlieBend auf den Enddruck von 150 MPa zusammengepreft.




1) Stempel 2) Stempel 3) Auflen- und
(plan) (gewdlbt) Mittelstempel

Oberstempel oberer Mittelstempel

oberer Auflenstempel

Komp
BE-Hulsen

Zylindertiefe

bis 400mm vorwdhlbare

Prefistellung o y Smm

unterer Mittelstempel

Unterstempel unterer Auflenstempel

76 mm

Abb. 2: Formen der Prefstempel fiir den RKomage Prefautomaten S—Serie




VorgepreBte Bleibehdlter aus Bleispdnen, Prefdruck 30 MPa
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Fir die PreBversuche wurden Abfallspidne vam Frdsen, Hobeln bzw. Drehen

bis zu 4 Gew.-% Antimongehalt verwendet.

VorgepreRfte Bleibehdlter: AuBendurchmesser 100 mm

Wandstédrke 15 mm
HOhe bis 200 mm
Prefldruck 30 MPa

4.1.2.2 Versuchsergebnisse

EinfluB der Bleispéne
Zum Verpressen sind am besten diinne, folienartige Abfallspdne, die beim
Frdsen anfallen, geeignet. Antimongehalte bis 4 Gew.-% in den Bleispinen

wirkten sich nicht negativ aus.

EinfluB des Prefdruckes
RiBfreie PreBlinge konnten praktisch nicht hergestellt werden, obwohl

die Verdichtung von kampaktierten Hiilsen in vorgepreBten Bleibeh&dltern

bis zu 150 MPa vorgenommen wurde.

Abb. 4 zeigt neben einem vorgepreften Bleibehdlter einen aus unkompak-
tierten BE-Hlilsen unter 66 MPa Enddruck hergestellten PreBling. Die er—
reichte Dichte liegt bei 40% der theoretischen und die erzielte Volumen-—
reduktion bei 3,1.

Abb. 5 zeigt einen Schnitt durch einen Prefling, der bei 130 MPa End-
druck hergestellt wurde. Dieser PreBling enthdlt einen Drahtkorb, der
mit kompaktierten BE-Hiilsen (ebenfalls 130 MPa) gefiillt wurde. Die er-—
reichte Dichte liegt bei 56% der theoretischen und die erzielte Volumen—
reduktion bei 4,4.

Tabelle 3 zeigt den EinfluB von Prefdruck sowie GroBe der PreBlinge auf

das Volumenverhiltnis.
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Abb. 4: GréBenvergleich von vorgepreften Bleibehdltern (PreSdruck

30 MPa) mit BE-Hiilsen gefiilltem Prefling (PreBdruck 66 MPa)
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Abb. 5: Verteilung von kompaktierten BE-Hiilsen im PreBling,
PreBdruck 130 MPa
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Enddruck Volumenverhiltnis = VY unkomp. Zircaloy-4 Hiilsen
V Prefling (Hilsen mit Bleiummantelung)
MPa
AuBen ¢ = 100 mm | AuBen @ = 300 mm | AuBen ¢ = 420 mm
Inmnen § = 76 mm | Innen @ = 276 mm | Innen @ = 396 mm
HOhe = 200 mm | HShe = 300 mm | Hohe = 400 mm
44 L3 2,0 2,2
1 1 1
66 1,6 2,4 2,6
1 1 1
88 1.8 2,7 2,9
1 1 1
110 2,0 3.1 3.3
1 1 1

Tabelle 3: Volumenverhdltnisse von unkompaktierten Zircaloy-4 Hilsen
zum Prefling (Hiilsen mit Bleiummantelung)

Das Volumenverhdltnis

= nimmt bei gleichgroBen Preflingen mit steigendem Prefdruck zu,

= nimmt bei grdBeren PreRlingen (300 bis 400 mm Durchmesser) nur noch

geringfligig (2,0 bis 2,2) zu.
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4.1.3 Verpressen von BE-Hiilsen in vorgefertigten Stahl- bzw. Blei--
behdltern

4.1.3.1 Durchfihrung der Versuche

Mittels der unter 4.l.1 beschriebenen PreBprogramme wurde der Behilter
mit unkompaktierten BE—Hﬁlsen gefillt und zusammengepreft, entspann: und
der noch freie Raum im Behdlter wieder mit BE-Hiilsen gefilillt und e meut
zusammengepreft. Nachfiillen und Pressen wurde solange fortgesetzt. bis
noch ca. 5 mm im Behdlter ungeflillt waren. Anschliefend wurde eine Blei-—
abdeckscheibe aufgelegt und bis 40 MPa Enddruck angepreBt.

Plir die PreBversuche wurden

Stahl- bzw. Bleibehdlter: AuBendurchmesser 96 + 1 mm

Wandstédrke 5 mm

Hohe 60 = 95 mm
Bleiabdeckscheiben: Durchmesser 84 + 1 bzw. 96 mm

Wandstédrke 5 mm

verwendet.

4.1.3.2 Versuchsergebnisse

Die Ergebnisse der PreBversuche sind in den Tabellen 4 bis 6 zusammenge-—
fagt und in den Abbildungen 6 bis 9 dargestellt,

In Tabelle 4 sind die Dichte der kompaktierten BE-Hiilsen und die Volumen-
reduktion in Abhdngigkeit vom PreRdruck zusammengestellt. Die Ergebnisse
zelgen, daB8 bei Steigerung des PreBdruckes um fast das 4-fache (von 44
auf 160 MPa) die Dichte der kompaktierten BE-Hiilsen von 33,6 auf 61% der
theoretischen Dichte und die Volumenreduktion von 2,6 auf 4,7, d.h. um

fast das Doppelte steigen.




theoret. Dichte

6,55 g-cn—3

PreBdaten Dichte g-an—3 % der theor. Dichte | Volumenreduktion
AuBenstempel- | Mittelstempel- | Fiillhthe | Endruck | unkcompaktierte |kampaktiert . .
durchmesser durchmesser Hiillrchrschiitt— unkomp. | komp. Dichte komp. Hilsen
mm m mm MPa |dichte g-an—3 g-cn—3 Dichte unkomp. Hiilsen
100 76 200 44 0,85 2,2 13 33,6
100 76 200 66 0,85 2,6 13 39,7
100 76 200 88 0,85 3,0 13 45,8
100 200 110 0,85 3,4 13 51,9
100 200 130 0,85 3,7 13 56,5
100 200 160 0,85 4,0 13 61,0
Tabelle 4: Prefversuche mit unbestrahlten Zircaloy-4 Hilsen
Charakterisierung der Zircaloy—4 Jillrohre: AuBendurchmesser = 10,75 mm
Wandstarke = 0,72 mm
Lange = 50 i

-Gt
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Die filir diese PreBversuche verwandten und auch fiir groBere PreBflichen
notwendigen Prefkrdfte sind in Abb. 6 zu ersehen. Fir die Durchfiihrung
der PrefBversuche stand ein PreBautomat bis 800 kN PreBkraft zur Verfii

gung.

Tabelle 5 zeigt den EinfluB von PreBdruck sowie BehdltergroBe auf das Vo—
lumenverhdltnis wvon unkompaktierten BE-Hiilsen 2zu kompaktierten Hiilsen

einschlieBlich Behdlter.

Das Volumenverhdltnis lautet:

V unkompaktierte BE-Hiilsen

V kampaktierte BE-Hiilsen + Behdlter
Das Volumenverhdltnis

- 1ist fast doppelt so groB8 (2,0 zu 3,6), wenn bei gleichem Durchmesser
des PreBlings die PreBkraft vervierfacht wird {von 44 auf 160 MPa),

- nimmt bei grdBeren PreBlingen (von 100 auf 420 mm Durchmesser) wegen
des geringer werdenden Beitrags des Eigenvolumens des Behdlters nur

noch geringfiigig zu (von 3,6 auf 4,3).

Aufnahmen senkrechter Schnitte durch die Achse von Bleibehidltern, Blei~
zylindern und Stahlbehdltern mit kompaktierten Zircaloy-4 Hiilsen sind in
Abb. 7 dargestellt.

Im Bleibehdlter wurden die BE-Hiilsen mit 88 MPa zusammengepreft und der
gefiilllte Behdlter mit einer Bleiabdeckscheibe abgedichtet. Die erreichte
Dichte liegt bei 45,8% der theoretischen und die erzielte Volumenreduk-
tion bei 3,5.

Beim Verpressen von BE-Hllsen im Bleizylinder wurden Enddriicke bis 110
MPa angewandt. Die erreichte Dichte liegt bei 51,9% der theoretischen

und die erzielte Volumenreduktion bei 4,0.
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Volumenverhiltnis = unkomp. BE-HGlsen
Enddruck Volumenreduktion kamp. BE-Hllsen + Behdlter
der RE-Hiilsen Blei~ bzw. Stahlbehalter
MPa durch Pressen AuBen ¢ = 100 mm | AuBen @ = 300 mm | AuBen § = 420 mm
Hohe = 200 mm | Hohe = 300 mm | HOhe = 400 mm
Volumen = 1,57 1 |Volumen = 21,2 1 | Volumen = 55,4 1
44 2,6 2,0 2,3 2,4
1 1 1
66 3,1 2,4 2,8 2,9
1 1 1
88 3,5 27 3.1 3.2
1
110 4,0 3,1 3,6 3,7
1 1 1
130 4,4 3,3 4,0 4,2
1 1 1
160 4,7 3:6 4,2 4,3
1 1 1
Tabelle 5¢ Volumenverhdltnisse von unkompaktierten BE-Hllsen einschlieflich

des Behdlters

- gy -
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BE~Hiilsen im

Bleibehdlter

- komaktiert mit
88 MPa

- abgedichtet mit
Bleiabdeckscheibe
(84 mm @)

BE-Hiilsen im

Bleizylinder

- kampaktiert mit
110 MPa

- abgedichtet mit
Bleiboden und
Bleiabdeckscheibe

(84 m @)

BE-Hiilsen im

Stahlbehdlter

- kampaktiert mit
66 MPa

- abgedichtet mit
Bleiabdeckscheibe
(96 mm #)

Abb. 7: Verpressen von BE-Hiilsen in Bleibehdlter, Bleizylinder
und Stahlbehdlter
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Die BE-Hlilsen im Stahlbehdlter wurden mit 66 MPa zusammengepreft. Mit ei-
ner Bleiabdeckscheibe wurde der Stahlbehdlter unter Anwendung von 40 MPa
Druck verschlossen. Die erreichte Dichte liegt bei 39,7% der theoreti-

schen und die erzielte Volumenreduktion bei 3,1.

Abbildung 8 zeigt Aufnahmen vam leeren Stahlbehdlter, den Schnitt durch
einen Stahlbehdlter mit kompaktierten BE-Hlilsen und Deckel bzw. mit
Deckelverschlu. Die Verpressung von BE-Hiilsen in Behdltern erfordert

den geringsten Aufwand an PreBtechnik.

In der Abb. 9 ist die erzielte Dichte und in der Abb. 10 die Volumenre-
duktion in Abhdngigkeit vom Prefdruck dargestellt. Die Kurven &dhneln Pa-
rabeln. Die PreBversuche wurden bei einem Prefdruck von 160 MPa beendet.
Die bei diesem Prefdruck erreichte Dichte liegt bei 61% der theoreti-
schen und die Volumenreduktion bei 4,7.

Die von J. Broothaerts et al. /5/ aus den Daten von Versuchen mit Zirca-

loy-4 Hillsen ermittelten Kurven liegen etwas hoher.
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Bleideckel mit BE-Hiilsen mit Stahlbehdlter
40 MPa 66 MPa leer
eingepreRt kompaktiert

abb, 8: Verpressen von BE-Hiilsen im Stahlbehdlter
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Theocretische Dichte [ %] —e

I 1 T T T
0 50 100 150 200 250 300

Pressdruck [MPa]—e=

Abb. 9: Erzielte Dichte von unbestrahlten Zircaloy-4 Hiilsen in
Abhdngigkeit vom PreBdruck

1)

L ]

Volumenreducktion —e

N WS o
L

—

7 I L | ! ]
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Pressdruck [MPa) —&

Abb. 10: Volumenreduktion von unbestrahlten Zircaloy-4 Hiilsen in
Abh&ngigkeit vom PreBdruck

1) RKurven von J. Broothaerts et al /5/
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4.1.4 7Zusammenfassung der Versuchsergebnisse

BE-Hiilsen kOnnen durch Verpressen in Bleiummantelung (hergestellt aus
Bleispdnen), Stahlbehdltern bzw. Bleibehdltern in ihrem Volumen um den
Faktor 4,7 eingeengt und so in eine endlagerfdhige Form gebracht werden.

Die PreBversuche wurden mit einem zur Verfligung stehenden PreBautomaten

bis zu einem PreBdruck von 160 MPa durchgeflihrt.

Zur Herstellung der Ummantelung sind am besten dinne, folienartige Blei-
spane (Abfall vom Fridsen) geeignet. Antimongehalte bis 4 Gew.—-% in den
Bleispdnen zeigten keine Schwierigkeiten beim Verpressen. Riffreie Pref-
linge konnten vermutlich wegen der Riickfederung der kampaktierten BE-Hiil-
sen trotz Verwendung leicht gewdlbter Stempel nicht hergestellt werden.
Diese Veruche wurden bis 130 MPa Enddruck durchgefiihrt. Die erreichte
Dichte liegt bei 56% der theoretischen und die erzielte Volumenreduktion
bei 4,4.

Den geringsten Aufwand an PreBtechnik erfordert das Einpressen von
BE-Hlilsen in vorgefertigte Blei- bzw. Stahlbehdlter. Die Versuche wurden
bis 160 MPa Enddruck durchgefilhrt. Die erreichte Dichte liegt bei 60%
der theoretischen und die erzielte Volumenreduktion bei 4,7. Die mit kom-
paktierten BE-Hiilsen geflillten Behdlter zeigten keine Risse.

Das Volumenverhdltnis von unkampaktierten BE-Hiilsen zur Verpackung liegt
bei den hier durchgefiihrten Versuchen bei den Blei- bzw. Stahlbehdltern
immer glinstiger als bei der Bleiummantelung, da aus Festigkeitsgriinden
bei den Behdltern Wandstdrken von 5 mm im Vergleich zur Bleiummantelung
von 12 mm gewdhlt wurden. Glinstigere Volumenverhdltnisse sind zu errei-
chen, wenn die Wandstdrken der Verpackung reduziert werden!

Uberschlagsrechnungen aus den Kurven der eigenen Versuchsergebnisse von
150 MPa mit denen von J. Broothaerts et al. bei 300 MPa ergeben, daB bei
einer Verdoppelung des PreBdrucks sich die Dichten nur von 59 auf 73%
der theoretischen und die Volumenreduktion nur von 4,6 auf 5,5 erhdhen.
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Diese geringe Zunahme an Dichte bzw. Volumenreduktion erfordert in der
Praxis z.B. bel Behdltern mit 420 mm Durchmesser fast eine Verdoppelung
der PreBkraft von 22750 auf 41500 kN.

4.2 Vorschlag fiir die verfahrenstechnische Auslegung einer Anlage

zum Kaltpressen von Brennelementhiilsen und Strukturteilen

In einer Head-end-Zelle sollen Kopf- und FuBstlicke von den Brennelemen—
ten getrennt und zusammen mit anderen BE-Kleinteilen aus Edelstahl wei-
ter behandelt werden. Dies erfolgt entweder nur durch Verpacken dieser
Teile in stabile Behdlter oder durch Schmelzen der Teile und Abfiillen
der Schmelze in HAW-Behdlter,

Das Schmelzen sollte auf seine technische Durchfiihrbarkeit und Wirt—

schaftlichkeit untersucht werden.

Fir die Konditionierung wvon Brennelementhiilsen und Strukturteilen ist
eine mechanische Volumeneinengung durch Pressen der aus Zircaloy beste-
henden Teile vorgesehen. Ein Ablaufschema fiir diesen ProzeR ist in Abb.,

11 dargestellt,

Das Einschleusen dieser Komponenten von der Aufldserzelle in die Kompak-
tierzelle kann auf zweierlei Arten erfolgen. Ein von KfK/IT vorgeschlage-
nes Konzept /6/ sieht das Einbringen der Hilsen Uber ein Silo-Fallrohr
vor (Abb. 12). Im Gegensatz dazu hat SCK/CEN ein Konzept zum Einschleu-
sen der Hilsen mit einem Behdlter entwickelt (Abb. 13) /7/.

In der mit Inertgas gesplilten HeiBen Zelle werden die eingeschleusten
Hiilsen— und Strukturteile Uber eine Vibrationsrinne oder auch durch eine
andere Dosiervorrichtung in einen dinnwandigen Behdlter aus Blei oder
Blech gefiillt. Hlilsen samt Behdltnis werden anschlieBend in eine Presse

eingesetzt und gepreBt. Bei Verwendung von Blei als Behdltermaterial ist
das Volumen bzw. die Hohe des Behdlters so zu bemessen, daB mit einer
einzigen Beflillung ein PreBling entsteht, der richtig dimensioniert und
somit leicht handhabbar ist. Vor dem PreBvorgang ist in den Behidlter auf
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Abb. 11: Ablaufschema bei der alternativen Konditionierung von Hiilsen- Struktur- und anderen

Brennelementteilen
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die Hiilsen ein Deckel aus Bleiblech einzulegen, so daB nach dem Pressen
zwar kein absolut dichtes Behidltnis, aber ein insgesamt kompakter, all-

seits umschlossener PreRling entsteht.

Die so erhaltenen PreBlinge werden in Edelstahlbehdlter eingesetzt, die
von den Abmessungen und der Manipulation her identisch mit den Kokillen
flr HAW-Gldser sind. Abbildung 14 zeigt die z.Zt. im Referenzkonzept WA
Wackersdorf vorgesehene Endlagerkokille filir HAW-Glidser, wie sie bei
Cogema verwendet wird. Eine in den Abmessungen identische aber fiir den
speziellen Zweck modifizierte Kokille, wie sie fiir gepreBte Hiilsen und
Strukturteile vorgeschlagen wird, ist in Abb. 15 ersichtlich.

Nach dem Befiillen des Endlagerbehdlters wird der Deckel aufgesetzt und
das Gebinde in die VerschweiBstation transportiert, wo Deckel und Behdl-
ter verschweift werden. Das Einsetzen der Preflinge in den Endlagerbehil-
ter sollte so erfolgen, daB der Behdlter auBen kontaminationsfrei

bleibt,

Bel Verwendung eines Wormalstahlbehilters als Innenbehdlter mu8 das Be—
fillen in mehreren Schritten erfolgen, wobei nach jedem Auffiillen ge-
preRt wird. Dieser Vorgang wiederholt sich solange, bis der Behdlter ge-
fillt ist. Vor dem letzten PreBvorgang kann ein Deckel aus weichem Me-
tall (Blei, Zinn etc.) aufgelegt werden, der nach dem Pressen bis zum
Einsetzen in den Endlagerbehilter eine ausreichende Abdichtung gewidhrlei-
stet. Etwa 3 bis 4 dieser befiillten Normalstahlbehdlter kdnnen in einen
Endlagerbehdlter wie er Abb. 15 zeigt eingesetzt werden.

Bel diesem PreBverfahren fiir Hiilsen und Strukturteile k&nnen Volumenre-—
duktionsfaktoren von 5 und mehr erreicht werden; das entspricht mehr als
60% der theoretischen Dichte von Zircaloy ( § = 6,55 g/cm?),

Abbildung 16 zeigt schematisch dargestellt fertige Endlagerbehdlter mit
depreften Hilsen und Strukturteilen, die einmal durch Pressen in einem
Bleiinnenbehdlter, zum anderen durch Pressen in einem Stahlinnenbehdlter

hergestellt werden.




- 28 =

Abb.

14: Cogema~Kokille flr HAW-
Glas z.Zt. im Ronzept
fir Wa-350

Abb. 15:

Modifizierte Cogema-
Kokille flir Hiilsen—- und
Strukturteile
Vorschlag fiir WA-350
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Preflinge mit Blei- bzw. Blech- Geprefite Hiilsen in Normalstahl-
innenbehdlter innenbehdlter

Abb. 16: Endlagerbehdlter mit gepreBften Hiilsen und Strukturteilen
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4.2.1 Sicherheitstechnische Auslegungsmerkmale

Die HeiBe Zelle, in der die Verfahrensschritte

- Einschleusen der Hlilsen

- Abflillen der Hlilsen in spezielle Metallbehdlter zum Pressen
= Pressen

- Einsetzen der PreBlinge in Endlagerbehdlter

ablaufen, ist mit inerter Gasatmosphdre auszulegen, um einen Brand von
Zircaloy-Spdnen auszuschlieBen. Alle flr Riume mit erhdShter Brandgefahr
relevanten sicherheitstechnischen Einrichtungen missen in der Kompaktier-—

zelle installiert werden.

4.2.2 Notwendige Einrichtungen und Instandhal tungskonzept

In einer Wiederaufarbeitungsanlage mit dem hier beschriebenen Hiilsenkon-

ditionierungskonzept sind folgende Einrichtungen erforderlich:

- hydraulische Presse fiir Hiilsen und Strukturteile

=  Verschwelfmaschine flir Behdlter.

Beide Betriebsanlagen miissen in HeiBen Zellen untergebracht werden. Beil
diesem Konzept kann im Head-End die Zementiereinrichtung fiir die Hiilsen—

abfdlle entfallen.

Bei den ProzeBeinrichtungen hydraulische Presse und Verschweifmaschine
handelt es sich um konventionelle Anlagen, die teilweise schon im HeiB-
zellenbetrieb erprobt wurden. Fir die genannten Einrichtungen ist ein
fernbedienbares Instandhaltungskonzept erforderlich. Auch der Austausch

kompletter ProzeBeinheiten soll fernbedienbar moglich sein.
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4.2.3 Wirtschaftliche Betrachtungen

Fiir eine erste grobe Wirtschaftlichkeitsbetrachtung sollen ohne konkrete
Zahlen zu nennen, folgende Kosten beim Referenzkonzept und beim alterna-

tiven Konzept angenommen und gegeniibergestellt werden.

= Investitionskosten
= Materialkosten

= Transportkosten

= Endlagerkosten

— DPersonalkosten.

Beziglich des Zellenvolumens wird auf der einen Seite Zellenraum Fflir
Presse und SchweiBanlage benttigt, auf der anderen Seite Raum fiir das
Abstellen wvon mit Hiilsen befiillten Innenfdsser, Platz fiir eine
Rittelvorrichtung zum Uberzementieren der Hiilsen im FaB und schlieBlich
den notwendigen BAbstellplatz zum Abbinden des Hilsen-Zement-Produkts.
Der Bedarf an Zellenvolumen ist im letzteren Falle sicherlich hdher

einzusetzen,

Material-= und Betriebskosten diirften bei beiden Verfahren in etwa gleich
sein. Den hoheren Kosten fiir die Edelstahlbehdlter, deren Anzahl um ein
Drittel geringer ist, stehen die Kosten flir eine grdBere Anzahl an billi-
dgeren Innenbehdltern und AuBenfdssern gegeniiber.

Ahnlich diirften die Verhiltnisse bei den Personalkosten liegen.

Ein auf lange Sicht ins Gewicht fallender Kostenfaktor sind die Kosten
fir den Transport und das Endlager. Hier liegt sicher der Vorteil auf
seiten des hier beschriebenen Verfahrens. So ist beispielsweise das Bohr-
lochvolumen, das flir die Endlagerung von Hiilsen im Salzgebirge bereitge-
stellt werden muB, beim Referenzkonzept um den Faktor 5 hoher als bei

diesem Konzept.
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4.3 Volumen und Aktivitdtsinventar der endzulagernden gepreften

Hilsenprodukte

Bei einem Gesamtvolumen von rund 130 m® an Hiilsen und Strukturteilen wir-
den nach dem Kompaktieren etwa 26 m® an gepreRftem Hiilsenmaterial entste—
hen, wenn man einen Einengungsfaktor von 5 zugrunde legt. Nach dem Ver-
packen der in Innenbehdlter gepreften Hiilsen in stabile Endlagerbehdlter
aus FEdelstahl mit einem Gebindevolumen wvon 190 1 und einem effektiven
Nutzvolumen flir gepreBte Hiilsen von etwa 170 1 wirden rund 160 Gebinde
bzw. 30 m®* an Endlagerprodukten entstehen. Das Gewicht eines mit ge-
preften Hiilsen verschweiBften Endlagergebindes wlirde etwa 1 t betragen.
Das Aktivitdtsinventar dieser Gebinde liegt um den Faktor 3 hoher als
das Aktivitdtsinventar eines mit Hiilsen zementierten 400 l-Fasses, da
etwa dreimal soviel Hiilsen untergebracht sind. Die Warmeleistung der kom—
paktierten Hlilsen und Strukturteile ist ebenfalls um den Faktor 3 hdher

als bei den Hiilsen-Zement-Produkten des Referenzkonzeptes.

Auf der Basis dieses alternativen Konditionierungsverfahrens fiir Hillsen
und Strukturteile widren bei einer Wiederaufarbeitungsanlage mit 350 t

Jahresdurchsatz folgende Endlagergebinde zu erwarten.
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Anzahl der Gebinde/a etwa 160 Stiick
Volumen der Kokille etwa 190 1
effekt., Nutzvolumen fiir H+S etwa 170 1
Gewicht der H+S etwa 815 kg
Gewicht der Kokille (5 mm Wandstdrke) etwa 85 kg
Gewicht der Innenbehdlter etwa 65 kg
Gesamtgewicht des Gebindes etwa 965 kg
Alpha-Aktivitdt je Gebinde etwa 5 E+12 Bg
Beta-Aktivitit (Spaltprodukte)/Gebinde etwa 1,9 E+l4 Bqg
Beta-Aktivitdt (Spalt— u. Aktivierungs—

produkte) /Gebinde etwa 1 E+15 Bq
Pu-Gehalt/Gebinde etwa 100 g
U-Gehalt/Gebinde etwa 10 kg
Warmeleistung/Gebinde etwa 250 W
Gesamtgewicht aller Gebinde etwa 155 t
Gesamtvolumen etwa 30 m?

Tabelle 6: Charakterisierung der Endlagergebinde hergestellt durch

mechanisches Pressen der Hiilsen und Strukturteile

4.4 Qualitdt der endzulagernden Gebinde

Fir die Beurteilung der Endlagerfihigkeit der gepreBten, in Endlagerbe—

hdlter verpackten Hilsen, sind folgende Kriterien von Bedeutung:

= chemische Bestdndigkeit
— Tmechanische Stabilitit
= Strahlenbestdndigkeit

Die nach dem beschriebenen Verfahren hergestellten Produkte erfiillen

hohe Qualitidtsanspriiche. Hervorzuheben sind besonders
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- keine Radiolysegasbildung
- keine Tritiumfreisetzung
- hohe mechanische Stabilitit
- hohe thermische Stabilitadt

Es stellt sich praktisch nur die Frage nach der chemischen Bestdndigkeit
der Produkte unter Endlagerbedingungen und im besonderen beim Stdrfall

wie beigpielsweise einem Wassereinbruch in das Salzbergwerk.
Die Barrieren des fertigen Hiilsengebindes sind

- die kompaktierten Hillsen selbst

- der AuBenbehdlter

- der Innenbehdlter.

Im folgenden wird das Korrosionsverhalten dieser drei Barrieren unter

Storfallbedingungen kurz zusammengefaBt.

4.4.1 Das Auslaugverhalten von Zircaloy-Hiilsen

Zur Ermittlung des Auslaugverhaltens von Zircaloy-Hilsen wurden unkon-
ditionierte Hilsen und mit Zement verfestigte Hiilsen aus dem aktiven Be-
trieb der WAK in Wasser bzw. quindrer Salzlauge bei 20°C und 90°C iiber
ldngere Zeitrdume ausgelaugt. Die Versuche sind noch nicht abgeschlos—

Sene.

In Tab. 7 sind die bisherigen Ergebnisse der Auslaugversuche zusammenge—
stellt /8/. Leider gestatten sie noch keinen direkten Vergleich bei~
spielsweise zwischen dem Auslaugverhalten von zementierten Hilsen bei
90°C in quindrer Lauge und den nicht konditionierten Hiillsen im gleichen
Medium. Das Auslaugverhalten dieser beiden Produkte in Wasser und quind-
rer Salzlauge bei Zimmertemperatur ist wenig aussagekrdftig, da Bedingun-
gen, wie sie beispielsweise bei StSrfillen vorliegen, nicht gdnzlich wie-

dergegeben werden.
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Radionuklidauslaugung von unkonditionierten Zircaloy-Hiilsen in Wasser

und Q-Lauge bei RT und 90°C nach 1 Jahr

Nuk1id H,0 (20%°C HyO (90°C)
ap/Ao Ci/Ci an/Bo Ci/Ci
HTO 10-6 4-10~%
U,Pu, Am,Cm 5¢10~3 1,1-1071
Ru-106 9.10~2 7,8°1072
Sb-125 2,5+10~2 2,9°1072
Cs~134 2,8:1071 1,9-1072
Cs~137 2:10"1 1,5+10~2
Eu-154 1-107L -
Co-60 1,4°1073 -

QL (20°C) QL(90°C)
a,/Ro Ci/Ci a,/RoCi/Ci

g8+10™4

4-1071

Versuche 9,2*10'1
laufen 7,8'10’2
1,8-10"1

1,7-10"1

Radionuklidauslaugung von zementierten Zircaloy-Hilsen in Wasser und

O~Lauge bei RT und 90°C nach 1 Jahr

HTO 7+10~0

U,Pu,Am,Cmn  3,5°107°

Ru-106 1,1~10‘2 Versuche
Sb~125 8-10~4 laufen
Cs-134 2,5:1071

Cs~137 2,1-107L

Eu-154 1,1-1073

Co-60 -

9:10~6

5.10™4
1,2'10“2 Versuche
7,7'10'4 laufen
6,6°1072
5,6°1072
1,1°1073

Tabelle 7: Auslaugverhalten von Radionukliden aus unkonditionierten

7ircaloy-Hiilsen und aus mit Zement konditionierten Zircaloy-

Hilsen /8/
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4,4.2 Das Korrosionsverhalten von Behidltermaterialien

Bei den Sicherheitsbetrachtungen eines Endlagers komnt der Standzeit ei-
nes Abfallbehdlters eine betrdachtliche Bedeutung zu. Wie bereits im Ab-
schnitt 4.1 beschrieben, sollen die Hlilsen zundchst in Beh&dltnissen aus
Stahl oder Blei gepreBt und anschlieBend in Stahlbehdltern, wie sie fiir
die Endlagerung von verglastem HAWC Verwendung finden, eingesetzt wer—

den.

Fir die Auslegung von HAW-Behdltern als Barriere im Endlager wurden be-
reits zahlreiche Materialien auf ihre Korrosionsbestdndigkeit untersucht
/9/, /10/. In Tab. 8 sind die Korrosionsraten und die sich daraus erge—
benden Standzeiten einiger Behdltermaterialien in quindrer Salzlauge bei
90°C zusammgestellt, die zur Konditionierung von Hiilsen durch Kaltpres-
sen in Frage kommen ., Eine zusdtzliche Barrierenfunktion kdnnte der
Innenbehdlter iibernehmen, wobei dieser primdr der Formgebung des Pref-
lings dient und daher aus minderwertigen Materialien mit geringerer Kor-
rosionsbestandigkeit bestehen kann.

Eine Ausnahme kSnmnte Blei oder Zinn sein, deren Xorrosionsbestdndigkeit

in quindrer Salzlauge glinstiger ist.

Bel Verwendung von Baustahl mit 7 wm Wandstdrke als Endlagerbehdlter und
eines Bleiinnenbehdlters von 3 mm fiir die Herstellung der PreRlinge lie—
Be sich beispielsweise eine Standzeit der Hiillsengebinde in einem Salzla-

ger zwischen 200 und 300 Jahren erreichen.

5. Endlagerung der Hillsengebinde

Die verschweiften Hlilsengebinde konnen auf Grund ihrer gleichen Abmessun-—
gen wie die HAW-Kokillen nach der gleichen Bohrlochtechnologie eingela-
gert werden. Es ist beigpielsweise denkbar, die Wdarmebelastung des Sal-
zes bei der Einlagerung von HAW-Kokillen in der unmittelbaren Umgebung
der Bohrldcher dadurch zu reduzieren, daB man abwechselnd HAW-Kokillen
und Hiilsenbehdlter in ein und dasselbe Bohrloch einlagert. Bei einer WA
mit 350 t Jahresdurchsatz fallen pro Jahr etwa 300 HAW-Kokillen mit ei-




Material angenom, Behidlter- angenom. Lager— | Korrosionsrate Standzeit
wandstarke temperatur (Fl&chenabtrag) der Behdlter

m °C my/a a

St 1303 bzw., 1203 /11/ 2 90 1 2
(FaBmaterial) (40 durch Anstrich)

Baustahl 7 %0 0,05 140
Hastelloy C 4 5 90 0,0003 20000
Blei /12/ 3 90 0,019 150
{(Innenbehdlter)

Tabelle 8: Korrosionsraten einiger Behdltermaterialien in quindrer Salzlauge bei 90°C und

ihre Standzeiten bei vorgegebenen Behilterwandstidrken

_LE_
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ner Warmeleistung von rund 2500 W/Gebinde an. Die Anzahl an Behdltern
mit gepreften Hiilsen betrdgt wie aus Abschnitt 4.3 hervorgeht etwa 160
pro Jahr mit einer durchschnittlichen Warmeleistung wvon 250 W/Gebinde.
Danach kdnnten abwechselnd zwei HAW-Kokillen und ein Hillsenbehdlter in
das Bohrloch eingelagert werden. Neben der geringeren Warmebelastung des
Salzes ist der Vorteil dieser Verfahrensweise noch der, daB dadurch nur
eine Bohrlochtechnologie notwendig ist, vor allem dann, wenn es gelingt,

den FKS zusammen mit dem HAW zu verglasen.
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