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Verfahren zur Endkonditionierung fester radioaktiver Abfille.

@) Organische Rohabfélle werden fein zerkleinert, in ein
Zement/Wasser-Gemisch homogen eingemischt, in ein La-
gerfass abgeflillt und evtl. grésseren nicht zerkleinerbarer
Abfalle anorganischer Art darin eingebettet. Nach der Aus-
hértung Transport zur Endlagerstatte.
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Verfahren zur Endkonditionierﬁng fester radioaktiver
Abfalle

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren zur
Endkonditionierung fester radioaktiver, evtl. kernbrenn-
stoffhaltiger Abfédlle zur sicheren Handhabung, Transpor-
tierung und Endlagerung.'Solche Abfdlle entstehen bei-
spielsweise bei der Herstellung von Brennelementen, bei
denen als spaltbares Material Urandioxid oder auch
Plutoniumdioxid bzw. Mischoxide Verwendung finden. Im
Gegensatz zu den meisten festen radioaktiven Abféllen,
die iiblicherweise beim Umgang mit radiocaktiven Stoffen
auf dem Gebiet der Kernforschung und Medizin anfallen,

.enth&lt der bei der Herstellung von Brennelementen ent-

stehende Abfall unter anderem langlebige radiotoxische

Nuklide, wie z.B. Plutonium 239 mit einer Halbwertszeit
von 24390 Jahren. Bei der Unterbringung dieser Abfdllc

in einem Endlager muB sichergestellt sein, daB wihreund

der langen Abklingzeit ein Austritt der Radionuklide

in die Biosph3dre auszuschlieBlen ist.
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Nach langj&hrigen Untersuchungen und Erprobungen zur
sicheren Beseitigung und Endlagerung hat sich fiir

schwach radioaktive Abfdlle, zu denen auch die & -Strahler
enthaltenden Abfé#lle aus kernbrennstoffverarbeitenden

- Betrieben z&hlen, die Einbettung in Zement und an-

schlieBende Lagerung in geeigneten Steinsalzformationen
des tieferen geologischen Untergrundes als besonders
geeignet herausgestellt. Flir diese Art der Endlagerung
miissen seitens des Abfalles und des einzulagernden
Zementblockes, dem Endgebinde, eine Reihe von Voraus-
setzungen erfiillt sein.

Es dlirfen nur formbestindige,nicht faul- oder girfihige
Abfélle mit fest haftender Aktivitdt, die allseits mit
Bindemitteln umhiillt homogen und hohlraumfrei im Abfall-
beh#lter, z.B. einem 200 1-FaB, vergossen werden kénnen,
verwendet werden. Diese Abfélle k¥nnen urspriinglich wasser-
haltige Abfille, Aschen, Pulver und Granulate (Ionen-
austauscher) sein, die durch homogene Vermischung mit
einem Zementbrei nach der Aushirtung ein festes Endpro-
dukt ergeben.

Um eine Freisetzung von Radionukliden auch bei unwahr-
scheinlichen Ereignissen im Endlager ausschlieBen zu
ktnnen, werden Mindestforderungen an die Druckfestigkeit
und Auslaugbesténdigkeit der Endgebinde gestellt. Diese
Forderungen ktnnen durch Einhaltung einer begrenzten

- Abfalleinbringung in einen Zementblock, porenfreie

Verdichtung und Verwendung geeigneter Zementqualit&ten
erfillt werden. Fir die Auslaugbest&ndigkeit kernbrenn-

stoffhaltiger Abfdlle mit z.B. U02, Pu0, oder ThO2 als
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Radionuklide kommt begiinstigend hinzu, daB8 diese
oxidischen Spaltstoffe von Natur aus eine sehr hohe
Unlbdslichkeit mitbringen, die eine zusdtzliche Sicher-
heitsbarriere darstellt.

Die Beseitigung von festen, volumin&sen, organischen,
kernbrennstoffhaltigen aus Brennelement-Fabriken
stammenden Abfillen durch Zementierung ist bisher unter-
blieben, weil die Einmischung der Rohabfdlle in Zement
ein ungeltstes Problem bedeutete., Die Rohabfdlle stellen
eine Mischung aus volumindsen weitgehend organischen
formbestédndigen Natur- und Kunststoffen dar, wie z.B.
Gummihandschuhe, Kunststoffolien, -flaschen, -schléuche,
Wischtiicher aus Zellstoff bzw. Synthetiks, Bauteile aus
Holz, Naturfasern u.a.. Stofflich setzen sie sich aus

70 Gew. % Polyvinylchlorid, 15 Gew. % Neopren, 10 Gew., %
Zellstoff, der Rest aus verschiedenen anderen Kunst-
stoffen zusammen. Diese Materialien sind normalerweise

vermischt mit anorganischen Abf&llen, z.B. Metall, Glas
und Keramik.

Abfdlle dieser Form lassen sich nicht so in Zement
einmischen, daB die Forderungen an den Zementblock er-
fillt werden. Einerseits wickelt sich Folienmaterial
und andere volumin®se Abfdlle beim Einmischen in Zement
um den Rihrer, andererseits findet aufgrund der Dichte-
unterschiede zwischen den Kunststoffabfdllen und dem
Beton eine Entmischung vor dem Aushdrten statt, es
entsteht also ein recht heterogenes Endgebinde. Die
Festigkeit wird zusdtzlich durch groBe Folienfl&chen

im Beton, die nur ein segmentweises Abbinden erlaubei:,
herabgesetzt.
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Weltweit werden Verfahren entwickelt, diese Abfille
durch Verbrennen in ihrem Volumen zu verringern und die
zuriickbleibenden Aschen zu zementieren., Diese Verfahren
kdnnen Jjedoch nur dann erfolgreich eingesetzt werden,
wenn der Abfell einen geringeren bzw. keinen
Polyvinylchlorid (PVC)-Anteil enth#lt. Die Verbrennung
von PVC erzeugt SalzsHure, die nach ihrer Neutralisation,
z.B. in Kochsalz {iberfiihrt, als schwachaktiver Abfall,

in Zement eingebettet, endzulagern ist. Da Jedoch der
Salzgehalt im Zement zur Wahrung der Auslaugbestindigkeit
nicht hoch sein darf, ist die gewlinschte Reduzierung

des Endabfallvolumens fiir Abfdlle, auf die sich diese
Erfindung bezieht, nicht zu erreichen. Die Verbrennung
der Abfdlle zum Zwecke der Endbeseitigung ist daher nicht
empfehlenswert.

Bei diesem Stand der Technik, der nur unbefriedigende
Ergebnisse liefert, stellte sich die Aufgabe, auch der-
artig schwierige Abfélle einfach und sicher in Zement-
bldcke einzubringen.

Erfindungsgem&fl lassen sich die Schwierigkeiten der

Zenmentierung dieser Abfélle umgehen, wenn man die Roh-

abfdlle durch Sortieren vom anorganischen Abfall befreit
und den verbleibenden organischen Abfall in einer
Zerkleinerungsanlage zermahlt, z.B. auf KorngrtBen

<< 5 mm. Die KorngréBe ist so zu wihlen, dafi die
Adhasionskridfte zwischen dem Abfallkorn und dem fllissigen
Beton die Auftriebskrafte iiberwiegen, so daB eine Ent-
mischung trotz geringerer Dichte des Abfalles nicht ein-
tritt. Der zermahlene, sehr gut mit dem Zementbreil
vermischbare Abfall wird homogen eingertihrt und an-
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schlieBend in ein AbfallfaB eingefiillt. Danach wird
durch Riitteln bei Vakuumunterstiitzung das Porenvolumen
im Zementblock reduziert und damit gleichzeitig die
Druckfestigkeit erhdht.

Nach dem Aushirten ist dieser Abfall form- und auslaugbe-
sténdig und zur Endlagerung geeignetorln den folgenden
Ausfiihrungsbeispielen wird das vorgeschlagene Verfahren
und die Einrichtungen zum Zementieren nZher erliutert.

Es 1ist dabei zweckm#fig, vor dieser Verarbeitung die
Rohabf&lle durch Sortieren vom anorganischen Abfall zu
befreien und diesen nach der Einmischung der organischen
Rohabfdlle in den Zementbrei nachtridglich dort einzu-
bringen.

Nach dem Aushirten ist dieser Abfall form- und auslaugbe-
stdndig und zur Endlagerung geeignet.,

Zwei Ausfilhrungsbeispiele dienen nachstehend zur weiteren
Erlduterung dieses erfindungsgemédBen Verfahrens:

Ausfiihrungsbeispiel 1:

Der aus den Handschuhk#sten einer Fertigungsanlage fir
Puhaltige Brennelemente stammende Rohabfall mit einem
mittleren Pu~Gehalt von etwa 0,1 g/dm3 wird zur Vorbe-~
reitung einer sich anschlieBenden Zerkleinerung zunidchst
durch Sortierung von nicht zerkleinerbaren anorgenischen
Beimengungen (Schrotte, Glas u.a.) getrennt. In einem
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2-stufigen Mahlverfahren, bestehend aus einer Schneid-
und Pralltellermithle wird der Rohabfall auf eine mittlere
KorngrtB8e von etwa 0,2 mm zerkleinert. Dadurch verdichtet
sich der Rohabfall von ca. 0,2 kg/dm3 auf 0,45 kg/dm3,
sein Pu-Anteil steigt um den Faktor 2,5 auf 0,25 g/dm3.
Die mittlere absolute Dichte der Kunststoffe im Rohabfall
betrégt, bedingt durch den hohen PVC-Gehalt, etwa

1,28 kg/dm>.

60 dm3 dieses rieselfdhigen zermahlenen Rohabfalles
(27 kg) werden mit 65 dm> Zement der Dichte 3,2 kg/dm’
und 70 dm’> schwach-kontaminierten AbfallGsungen innig
mit einem Rilhrer ve mengt und anschlieBend in ein

200 1-RollreifenfaBl eingefiillt.

Vor dem Aushirten wird das FaB auf einen Riutteltisch
gestellt und das Zement-Abfall-Gemisch weitgehend poren-
frei verdichtet.

Nach 24 Stunden ist der Beton ausgehirtet. Die
charakteristischen Daten dieses Endabfallgebindes sind:

Massenverhiltnis Wasser/Zement: 0,3; Abfall/Zement: 0,13
Gesamtvolumen: 170 dm3, Gesamtgewicht: 307 kg
Pu-Inventar: 15 g, -Aktivitit: ~ 5 Ci,

Dichte des Endabfalles: 1,8 kg/dm3.

‘Dieses 200 1-FaB muB aufgrund der in der Bundesrepublik

Deutschland geltenden Richtlinien zur Endlagerung zusitz-
lich in eine Betonabschirmung, die das FaBl allseitig
umhiillt, eingesetzt werden,
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Ausfilhrungsbeispiel 2:

In einer Schneidmiihle wird der organische, vorsortierte
Rohabfall bis auf ca. 2 mm KorngréBSe zerkleinert. 40 kg
des Abfalles (89 dm3) mit 10 g Pu, entsprechend 3,4 Ci

X -Aktivitdt, werden mit 90 kg Wasser und 200 kg Zement

in einem Intensivmischer innerhalb einer alphadichten
Betonierzelle vermischt. Im Zellenboden befindet sich
zum Ausschleusen eine rohrférmige Offnung mit ca. 50 cm
Durchmesser, die von auBlen von einem sehr langen
"endlosen™ Schlauch, dessen unteres Ende verschweiBit ist,
alphadicht umschlossen ist. Zur Ausbringung der Abfall/
Zement-Mischung wird ein 200 1-FaB unter die rohrfrmige
Austrittsffnung der Zelle gestellt und der endlose
Schlauch, der einem Sack gleicht, in das FaB nach der
Art einer FafBinnenauskleidung eingeschoben. Zur Besei-
tigung alphakontaminierter anorganischer Abfdlle werden
ca. 30 kg metallische bzw. keramische Schrotteile in das
ausgekleidete FaB gelegt, bevor die fertige Zement-
mischung eingefiillt wird. Zum AbschluB der alphadichten
Ausschleusung wird der Kunststoffschlauch abgeschweiBt
und das gefiillte FaB zur Verdichtung des Betons auf einen

‘Riitteltisch gestellt. Danach wird das FaB verschlossen

in ein 400 1-FaB eingesetzt und der Zwischenraum mit Beton
vergossen., Nach Aushidrtung des Betons ist das Endgebinde
endlagerfdhig. Die charakteristischen Daten des Endge-
bindes sind:

Massenverhéltnis: Wasser/Zement = 0,45; Organischer
Abfall/Zement = 0,2; Gesamtvolumen: 190 dm3; Gesamt-
gewicht: 360 kg; Pu-Inventar: 10 g; K -Aktivitat: 3,4 Ci,
Anorganischer Abfallanteil: 30 kg.
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Diese Beispiele zeigen, da8 es nunmehr auf relativ
einfache Weise mbglich ist, auch die hier bei der
Kernbrennstabfertigung entstehenden Abfille, insbe-
sondere solche auch aus Handschuhboxen, wie sie bei

der Hantierung mit Plutoniumoxiden Verwendung finden,
auf relativ einfache Weise ohne die bisher gefiirchteten
Auftriebserscheinungen in Zement einzubetten. Es wird
dabei, falls auch noch die vorher aussortierten anorga-
nischen Abfallbestandteile mit eingebracht werden
sollen, zweckmdBig sein, letztere ebenfalls auf ein
solches MaB zu zerkleinern, daB eine vollstiéndige
Einbettung und Ummantelung durch den Zementbrei moglich
ist.

Besonders vorteilhaft ist auch die Verwendung des leicht
radiosktiven Wassers fiir die Zubereitung des Zement-
breies, da dieses damit ebenfalls auf diese Weise
endlagerféhig gemacht worden ist, ohne daB es noch
speziellen Relnigungsvorgingen usw. unterzogen werden
miiBte.

3 Patentanspriiche
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Patentanspriiche

1. Verfahren zur Endkonditionierung fester radioaktiver,
evtl. kernbrennstoffhaltiger Abfdlle zur sicheren Hand-
habung, Transportierung und Endlagerung, dadurch
gekennzeichnet, daB die radio&k tiven
Rohabfélle in fein zerkleinerter Form in ein Zement/
Wasser-Gemisch homogen eingemischt und durch Aushérten
der Mischung in einen festen endlagerfihigen Beton-
block liberfilhrt werden und die Zerkleinerung des Rohab-
falles soweit getrieben wird, daB die am einzelnen
Partikel angreifenden Adhisionskrifte im Zementgemisch
die Auftriebskrédfte aufgrund'der Dichteunterschiede
zwischen dem Abfall und der Zementmischung {iberwiegen.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch ge -
kennzeichnet, daB als Bindewasser neutrale
radioaktive Abfalldsungen Verwendung finden.

3. Verfahren nach den Anspriichen 1 und 2, dadurch
gekennzeichnet, daB im Zementbrei zusidtz-
lich zum organischen Abfall nicht in diesem MafBle zer-
kleinerbare Abfdlle in Metall, Glas und Keramik hohlraum-
frei eingebettet werden.
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