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Beschreibung

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zum End-
konditionieren fester, voluminéser, weitgehend
formbestdndiger radioaktiver, insbesondere
Kernbrennstoff enthaltender, organischer Abfal-
le wie Gummihandschuhe, Folien, Flaschen und
Schlduche aus Kunststoff, Wischtilicher aus Zell-
stoff bzw. Synthetics, Bauteile aus Holz oder Na-
turfasern, unter Bildung eines aushéartbaren Ge-
misches aus dem zerkleinerten Abfall, einem an-
organischen Bindemittel und Wasser.

Ein derartiges Verfahren ist aus der US-PS
3012385 bekannt. Nach dieser Patentschrift
werden feste volumindse radioaktive, weitge-
hend formbestandige organische Abfalle wie Pa-
pier, Handschuhe, Gummi oder Kleidung in ei-
nem Mischer, z. B. Zementmischer, zerkleinert
und gleichzeitig in einem Gemisch aus Ton und
einer Flissigkeit wie Wasser, Ol oder eine end-
zulagernde radioaktive Fliissigkeit unter Bildung
eines aushartenden Konglomerats verriihrt.

Im Gegensatz zu den meisten festen radioakti-
ven Abféllen, die lblicherweise beim Umgang
mit radioaktiven Stoffen auf dem Gebiet der
Kernforschung und Medizin anfallen, kénnen bei
der Herstellung von Kernreaktorbrennelementen
entstehende organische Abfille unter anderem
langlebige radiotoxische Nuklide, wie z. B. Pluto-
nium 239 mit einer Halbwertzeit von 24 390 Jah-
ren enthalten. Bei der Unterbringung solcher or-
ganischer Abfélle in einem Endlager muB daher
sichergestellt sein, daR® wahrend der langen Ab-
klingzeit ein Austritt der Radionuklide in die Bio-
sphare ausgeschlossen ist.

Nach langjahrigen Untersuchungen und Er-
probungen zur sicheren Beseitigung und Endla-
gerung hat sich fiir schwach radioaktive Abfille,
zu denen auch die a-Strahler enthaltenden Ab-
félle aus kernbrennstoffverarbeitenden Betrie-
ben zdhlen, die Einbettung in Zement und an-
schlieBende Lagerung in geeigneten Steinsalz-
formationen des tieferen geologischen Unter-
grundes als besonders geeignet herausgestellt.
Fir diese Art der Endlagerung missen seitens
des Abfalles und des einzulagernden Zement-
blockes, dem Endgebinde, eine Reihe von Vor-
aussetzungen erfiillt sein.

Es dirfen nur formbesténdige, nicht faul- oder
garfahige Abfille mit fest haftender Aktivitat,
die allseits mit Bindemitteln umhiillt homogen
und hohlraumfrei im Abfallbehalter, z. B. einem
200-1-FaR, vergossen werden kénnen, verwendet
werden. Diese Abfalle kénnen urspriinglich was-
serhaltige Abfalie, Aschen, Pulver und Granulate
(lonenaustauscher) sein, die durch homogene
Vermischung mit einem Zementbrei nach der
Aushértung ein festes Endprodukt ergeben.

Um eine Freisetzung von Radionukliden auch
bei unwahrscheinlichen Ereignissen im Endlager
ausschlieBen zu kénnen, werden Mindestforde-
rungen an die Druckfestigkeit und Auslaugbe-
standigkeit der Endgebinde gestellt. Diese For-
derungen konnen durch Einhaltung einer be-
grenzten Abfalleinbringung in einen Zement-
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block, porenfreie Verdichtung und Verwendung
geeigneter Zementqualititen erfiillt werden. Fiir
die Auslaugbestindigkeit kernbrennstoffhaltiger
Abfélle mit z. B. UOg, PuO2 oder ThO: als Radio-
nuklide kommt begiinstigend hinzu, daR diese
oxidischen Spaltstoffe von Natur aus eine sehr
hohe Unléslichkeit mitbringen, die eine zusétzli-
che Sicherheitsbarriere darstelit.

Die Beseitigung von festen, voluminésen, or-
ganischen, kernbrennstoffhaltigen aus Brennele-
ment-Fabriken stammenden Abfallen durch Ze-
mentierung ist bisher unterblieben, weil die Ein-
mischung der Rohabfélle in Zement ein ungeld-
stes Problem bedeutete. Die Rohabfalle stellen
eine Mischung aus volumindsen weitgehend or-
ganischen formbestdndigen Natur- und Kunst-
stoffen dar, wie z. B. Gummihandschuhe, Kunst-
stoffolien, -flaschen, -schlauche, Wischticher
aus Zellsstoff bzw. Synthetiks, Bauteile aus Holz,
Naturfasern u. a. Stofflich setzen sie sich aus 70
Gew.-% Polyvinylchlorid, 15 Gew.-% Neopren,
10 Gew.-00 Zellstoff, der Rest aus verschiedenen
anderen Kunststoffen zusammen. Diese Materia-
lien sind normalerweise vermischt mit anorgani-
schen Abféllen, z. B. Metall, Glas und Keramik.

Solche festen und volumindsen organischen
Abfélle lassen sich nicht so in Zement einmi-
schen, daB die Forderungen an den Zementblock
erfiilit werden. Einerseits wickeln sich Folienma-
terial und andere voluminése Abfélle beim Ein-
mischen in Zement um den Rithrer, andererseits
findet aufgrund der Dichteunterschiede zwi-
schen den Kunststoffabféllen und dem Beton
eine Entmischung vor dem Aushérten statt, es
entsteht also ein recht heterogenes Endgebinde.
Die Festigkeit wird zusdtzlich durch groRe Fo-
lienflachen im Beton, die nur ein segmentweises
Abbinden erlauben, herabgesetzt, so dal es im
Laufe der Zeit zu Rissen im Zementblock kom-
men kann, worunter dessen Auslaugebestandig-
keit leidet.

Weltweit werden zwar Verfahren entwickelt,
diese Abfalle durch Verbrennen in ihrem Volu-
men zu verringern, und die zuriickbleibenden
Aschen zu zementieren. Diese Verfahren kénnen
jedoch nur dann erfolgreich eingesetzt werden,
wenn der Abfall einen geringeren bzw. keinen
Polyvinylchlorid (PVC)-Anteil enthdlt. Die Ver-
brennung von PVC erzeugt Salzsiure, die nach
ihrer Neutralisation, z. B. in Kochsalz iiberge-
fiihrt, als schwach aktiver Abfall in Zement ein-
gebettet endzulagern ist. Da jedoch der Salzge-
halt im Zement ebenfalls zur Wahrung der Aus-
laugebestandigkeit nicht hoch sein darf, ist die
gewiinschte Reduzierung des Endabfallvolu-
mens fiir Abfélle nicht zu erreichen.

Der Erfindung liegt somit die Aufgabe zugrun-
de, auch derartig schwierig zu handhabende fe-
ste und volumindse organische Abfalle einfach
und sicher in Zementblécke einzubringen, die
eine ausreichende Festigkeit haben, im Laufe
der Zeit keine Risse bilden und eine Reduzierung
des Endabfallvolumens bewirken.
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Zur Losung dieser Aufgabe ist ein Verfahren
der eingangs erwdhnten Art erfindungsgemaR
dadurch gekennzeichnet, dal die Abfalle zu so
kieinen rieselfahigen Partikeln zerkleinert wer-
den, daR die an den Abfallpartikeln in dem Ge-
misch aus Zement als anorganischem Bindemit-
tel und Wasser angreifenden Adhasionskrafte
die Auftriebskrafte iberwiegen, da die Abfall-
partikel in das Zement-Wasser-Gemisch homo-
gen eingemischt werden und daR schiieBlich das
Gemisch aus Zement, Wasser und den Abfallpar-
tikeln zu einem endlagerfahigen Betonblock aus-
gehartet wird.

Gunstigerweise wird in das Zement-Wasser-
Gemisch zusétzlich zu den Abfallpartikein nicht
zerkleinerbarer anorganischer Abfall vorzugs-
weise aus Metall, Glas und Keramik hohiraumfrei
eingegeben.

Rohabfille konnen durch Sortieren vom anor-
ganischen Abfall befreit und die verbleibenden
volumindsen und formbestdndigen organischen
Abfédlle koénnen in einer Zerkleinerungsanlage
zermahlen werden, z. B. auf KorngréBen kleiner
5 mm. Der zermahlene, sehr gut mit dem Ze-
mentbrei vermischbare Abfall wird homogen
eingeriihrt und anschlieBend in ein AbfallfaR ein-
gefillt. Danach wird durch Riitteln bei Vakuum-
unterstiitzung das Porenvolumen im Zement-
block reduziert und damit gleichzeitig die Druck-
festigkeit erhoht.

Nach dem Aushaértenist dieser Abfall form-und
auslaugbestindigundzurEndlagerunggeeignet.

Es ist dabei zweckmaRig, vor der Verarbeitung
die Rohabfélle durch Sortieren vom anorgani-
schen Abfall zu befreien und diesen nach der
Einmischung der organischen Rohabfélie in den
Zementbrei nachtraglich dort einzubringen.

Nach dem Aushérten ist der Abfall form- und
auslaugbestandigundzurEndlagerunggeeignet.

Zwei Ausfiihrungsbeispiele dienen nachste-
hend zur weiteren Erlduterung des erfindungsge-
maRken Verfahrens:

Ausfithrungsbeispiel 1

Der aus den Handschuhkasten einer Ferti-
gungsanlage fiir Pu-haltige Brennelemente
stammende Rohabfall mit einem mittleren Pu-
Gehalt von etwa 0,1 g/dm3 wird zur Vorbereitung
einer sich anschlieBenden Zerkleinerung zu-
nachst durch Sortierung von nicht zerkleinerba-
ren anorganischen Beimengungen (Schrotte,
Glas u. a.) getrennt. In einem 2-stufigen Mahlver-
fahren, bestehend aus einer Schneid- und Prall-
tellermiihle, wird der Rohabfall auf eine mittlere
KorngréRe 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 2,56 auf 0,25 g/dm3. Die mittlere absolute
Dichte der Kunststoffe im Rohabfall betréagt, be-
dingt durch den hohen PVC-Gehait, etwa
1,28 kg/dm3.

60 dm?3 dieses rieselfidhigen zermahlenen Roh-
abfalles (27 kg) werden mit 66 dm3 Zement der
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Dichte 3,2 kg/dm3 und 70 dm? schwach-kontami-
nierten Abfalldsungen innig mit einem Rihrer
vermengt und anschlieBend in ein 200-I-Rollrei-
fenfaR eingefiillt.

Vor dem Aushérten wird das FaR auf einen
Riitteltisch gestellt und das Zement-Abfall-
Gemisch weitgehend porenfrei verdichtet.

Nach 24 Stunden ist der Beton ausgehartet.
Die charakteristischen Daten dieses Endabfall-
gebindes sind:

Massenverhaltnis Wasser/Zement: 0,3
Abfall/Zement: 0,13
Gesamtvolumen: 170 dm?3
Gesamtgewicht: 307 kg
Pu-Inventar: 1bg
«-Aktivitat: ~5Ci
Dichte des Endabfalles: 1,8 kg/dm?3

Dieses 200-1-FaR muB aufgrund der in der Bun-
desrepublik Deutschland geltenden Richtlinien
zur Endlagerung zusétzlich in eine Betonabschir-
mung, die das Faf} allseitig umhdiillt, eingesetzt
werden.

Ausfiihrungsbeispiel 2

In einer Schneidmiihle wird der organische,
vorsortierte Rohabfall bis auf ca. 2 mm Korngré-
Be zerkleinert. 40 kg des Abfalles (89 dm?®) mit
10 g Pu, entsprechend 3,4 Ci a-Aktivitat, werden
mit 90 kg Wasser und 200 kg Zement in einem
Intensivmischer innerhalb einer alphadichten
Betonierzelle vermischt. Im Zellenboden befin-
det sich zum Ausschleusen eine rohrformige Off-
nung mit ca. 50 cm Durchmesser, die von auBen
von einem sehr langen »endlosen« Schlauch,
dessen unteres Ende verschweif3t ist, alphadicht
umschlossen ist. Zur Ausbringung der Abfall/
Zement-Mischung wird ein 200-i-FaR unter die
rohrformige Austritts6ffnung der Zelle gestellt
und der endlose Schlauch, der einem Sack
gleicht, in das FaR nach der Art einer FaBinnen-
auskleidung eingeschoben. Zur Beseitigung al-
phakontaminierter anorganischer Abfalle wer-
den ca. 30kg metallische bzw. keramische
Schrotteile in das ausgekleidete FaR gelegt, be-
vor die fertige Zementmischung eingefiillt wird.
Zum AbschluB der alphadichten Ausschleusung
wird der Kunststoffschlauch abgeschweif3t und
das gefiillite FaR zur Verdichtung des Betons auf
einen Riitteltisch gestellt. Danach wird das FaR
verschiossen in ein 400-I-FaB eingesetzt und der
Zwischenraum mit Beton vergossen. Nach Aus-
hértung des Betons ist das Endgebinde endla-
gerféhig. Die charakteristischen Daten des End-
gebindes sind:

Massenverhaltnis Wasser/Zement 0,45
Organischer Abfall/Zement 0,2
Gesamtvolumen: 190 dm?3
Gesamtgewicht: 360 kg
Pu-inventar: 1049
a-Aktivitat: 3.4 Ci
Anorganischer Abfallanteil: 30 kg
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Diese Beispiele zeigen, daf es nunmehr auf
relativ einfache Weise mdglich ist, auch die hier
bei der Kernbrennstabfertigung entstehenden
Abfalle, insbesondere solche auch aus Hand-
schuhboxen, wie sie bei der Hantierung mit Plu-
toniumoxiden Verwendung finden, auf relativ
einfache Weise ohne die bisher gefiirchteten
Auftriebserscheinungen in Zement einzubetten.
Es wird dabei, falls auch noch die vorher aussor-
tierten anorganischen Abfalibestandteile mit
eingebracht werden sollen, zweckmaBig sein,
letztere ebenfalls auf ein solches MaR zu zerklei-
nern, daB eine vollstandige Einbettung und Um-
mantelung durch den Zementbrei méglich ist.

Besonders vorteilhaft ist auch die Verwen-
dung des leicht radioaktiven Wassers fiir die Zu-
bereitung des Zementbreies, da dieses damit
ebenfalls auf diese Weise endlagerfdhig ge-
macht worden ist, ohne daB es noch speziellen
Reinigungsvorgéngen usw. unterzogen werden
miifite.

Patentanspriiche

1. Verfahren zum Endkonditionieren fester, vo-
lumindser, weitgehend formbestdndiger radio-
aktiver, insbesondere Kernbrennstoff enthalten-
der, organischer Abfélle, wie Gummihandschu-
he, Folien, Flaschen und Schiduche aus Kunst-
stoff, Wischticher aus Zellstoff bzw. Synthetics,
Bauteile aus Holz oder Naturfasern, unter Bil-
dung eines aushartenden Gemisches aus dem
zerkleinerten Abfall, einem anorganischen Bin-
demittel und Wasser, dadurch gekennzeichnet,
daR die Abfalle zu so kleinen rieselfdhigen Parti-
keln zerkleinert werden, dal die an den Abfall-
partikein in dem Gemisch aus Zement als anor-
ganischem Bindemittel und Wasser angreifen-
den Adhasionskrafte die Auftriebskrafte liber-
wiegen, daR die Abfallpartikel in das Zement-
Wasser-Gemisch homogen eingemischt werden
und daB schlieBlich das Gemisch aus Zement,
Wasser und den Abfallpartikeln zu einem endla-
gerfahigen Betonblock ausgehértet wird.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch ge-
kennzeichnet, daR in das Zement-Wasser-
Gemisch zusétzlich zu den Abfallpartikeln nicht
zerkleinerbarer anorganischer Abfall vorzugs-
weise aus Metall, Glas und Keramik hohlraumfrei
eingegeben wird.

3. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch ge-
kennzeichnet, daf® das Zement/Wasser-Gemisch
mit neutraler radioaktiver Abfalidsung gebildet
wird.

Claims

1. A process for the final conditioning of solid,
voluminous, radioactive, organic waste, which is
largely of constant shape and in particular con-
tains nuclear fuel, such as rubber glovs, films,
bottles and tubes made of plastics, cloths made
of cellulose or synthetic resins, and components
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made of wood or natural fibres, whilst forming a
hardening mixture which consists of the commi-
nuted waste, an inorganic binding agent and wa-
ter, characterised in that the waste is broken
down into such small pourable particles that the
adhesion forces acting on the waste particles in
the mixture of cement as inorganic binding agent
and water, outweigh the lifting forces; that the
waste particles are homogeneously mixed into
the cement-water mixture; and that the mixture
of sement, water and the waste particles is final-
ly hardened to form a concrete block which is
capalbie of being finally disposed of.

. A process as claimed in claim 1, character-
ised in that, in addition to the waste particles,
inorganic waste which cannot be comminuted,
preferably made of metal, glass and ceramic, is
inserted into the cement-water mixture in cavity-
free manner.

3. A process as claimed in claim 1, character-
ised in that the cement/water mixture is formed
using a neutral radioactive waste solution.

Revendications

1. Procédé de conditionnement définitif de dé-
chets organiques radioactifs, solides, volumi-
neux et conservant, dans une grande mesure,
leurs dimensions, contenant notamment une ma-
tiere combustible nucléaire, comme des gants
de caoutchouc, des feuilles, des flacons et des
conduits souples en matiére plastique, des tor-
chons en cellulose ou en matiére synthétique,
des éléments de construction en bois, ou des
fibres naturelles, en formant un mélange durcis-
sant constitué du déchet fragmenté d'un liant
minéral et d'eau, caractérisé en ce qu'il consiste
a fragmenter les déchets en des particules aptes
a s’écouler et si petites que les forces adhé-
rentes s'appliquant sur les particules de déchets
dans le mélange de ciment servant de liant miné-
ral et d’eau, surmontent les poussées d’Archi-
méde, a mélanger de maniée homogéne les par-
ticules de déchets au mélange de ciment et
d’eau, et enfin a faire durcir le mélange de ci-
ment, d'eau et des particules de déchets en un
bloc de béton susceptible d’'étre stocké définiti-
vement.

2. Procédé suivant la revendication 1, caracté-
risé en ce qui’il consiste a introduire, sans laisser
de vide, dans le mélange de ciment et d’eau, en
plus des particules de déchets, un déchet miné-
ral qui ne peut pas étre fragmenté, de préférence
en métal, en verre et en céramique.

3. Procédé suivant la revendication 1, caracté-
risé en ce qu'il consiste a former le mélange de
ciment et d'eau avec un déchet liquide radioacti-
vement neutre.
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