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@ Verfahren zur Lagerung von Tritium, insbesondere von Tritiumabfallen aus Kernkraftwerken sowie Vorrichtung zur

Durchfithrung dieses Verfahrens.

@ Mit einem Verfahren und einer Vorrichtung soli eine
sichere und problemiose Lagerung von Tritium oder tritum-
haltigen Stoffen erzielt werden, wobei die Méglichkeit beste-
hen soll, das Tritum zu jedem beliebigen Zeitpunkt zuriickzu-
gewinnen. Hierzu wird das Tritium zu HTO bzw. T,0 oxidiert,
an einem Adsorbens mit Molekularsiebeigenschaften gebun-
den und das Abdsorbens dann von einem gegen Wasser-
stoffdiffusion dichten, korrosionsfesten Metallbehélter (7, 15)
umgeben.
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Verfahren zur Lagerung von Tritium, insbesondere wvon

Tritiumabfdllen aus Kernkraftwerken sowie Vorrichtung

zur Durchfihruna dieses Verfahrens

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Lagerung von
Tritium, insbesondere von Tritiumabfdllen aus Kernkraft-

werken sowie eine Vorrichtung zur Durchfiirung dieses Ver-
fahrens.

Bei der Langzeitlagerung von radioaktiven Stoffen, insbe-
sondere von Abfdllen aus Kernkraftwerken, miissen hohe Sicher-
heitsanforderungen erfiillt sein. So ist es erforderlich, daR
die Stoffe in Behdltern mit einer mdglichst geringen Permea-
tionsrate und einer moglichst hohen Dichtigkeit an den Ver-
schlufstellen eingeschlossen werden. Das Material des Behdl-
ters muR ferner eine hohe mechanische Festigkeit, hohe Druck-
sicherheit und Unbrennbarkeit bzw. feuerhemmende Eigenschaften

aufweisen. Sofern die Behdlter fiir die Endlagerung vorgesehen
sind, miissen sie optimal gegen Korrosionsangriffe geschiitzt

Dresdner Bank AG Neuss 1008 101 (BLZ 300 800 OQ) - Postscheck Essen 20682 49-438 (BLZ 360 100 43)

Stadtsparkasse Neuss 311 844 (BILZ 305 50 000



10

15

20

25

30

35

0036961

sein. Dieser Korrosionsschutz muB umfassend sein, da die
mdglichen Endlagerungsstdtten heute im einzelnen noch nicht
bekannt sind.

Tritium wird bisher filir die Endlagerung in Beton eingegossen.
Dies ist aufgrund der Eigenschaften des Beton nur in Mengen
bis zu 10 Millicurie zuldssig. Die Beseitigung groRerer Tri-
tiummengen ist deshalb sehr aufwendig. Auferdem ist das Tri-
tium danach nicht wiedergewinnbar . Dieser Umstand kann dann
von Bedeutung werden, wenn die Fusionsreaktortechnologie wei-

ter fortgeschritten ist, da hierfir Tritium bendtigt wird.

Der Erfindung liegt somit die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren
zu finden, mit dem sich Tritium oder tritiumhaltige Stoffe
sicher und problemlos lagern lassen und zu jedem beliebigen

Zeitpunkt zuriickgewonnen werden koOnnen.

Diese Aufgabe wird erfindungsgemdRf dadurch geldst, dah das
Tritium zu HTO bzw. T,0 oxidiert, an einem Adsorbens mit Mo -
lekularsiebeigenschaften gebunden und das Adsorbens dann von
einem gegen Wasserstoffdiffusion dichten, korrosionsfesten
Metallbehdlter umgeben wird. Nach diesem Verfahren lassen

sich auch gropere Mengen Tritium relativ sicher lagern. Dabei
ist von besonderem Vorteil, daf das Tritium auf einfache Weise
wiedergewonnen werden kann. Die Oxidation des Tritiums kann
beispielsweise durch Oxidation von HT oder tritiierten orga-

nischen Verbindungen an erhitztem Kupferoxid erfolgen.

Das oxidierte Tritium 1l&Rt sich auf einfache Weise unter

trockenem Inertgas an dem Adsorbens binden. Dabei kommen als
Inertgase trockene Luft, Stickstoff oder Argon in Frage. Das
Inertgas kann in gleicher Weise auch fiir die Wiedergewinnung

des Tritiums verwendet werden.

Die erfindungsgemd@fe Vorrichtung zur Lagerung des Tritiums ist

" e et t e ———



lo

15

20

25

30

35

0036961

durch einen aus einem gegen Wasserstoffdiffusion dichten
Metall bestehenden Behdlter gekennzeichnet, in dem ein
Molekularsieb, beladen mit Tritium in Form von HTO bzw.
TZO und umhiillt von einem Fiillstoff, eingeschlossen ist.
Ein Molekularsieb enthdlt in einer Umhiillung Zeolithe, die
fiir den vorliegenden Anwendungszweck eine mdglichst hohe
Selektivitdt fiir Wasserdampf und eine hohe Temperaturbe-
stdndigkeit in beladenem Zustand bis {iber 300 ©c haben

sollten.

Der Behdlter kann aus beispielsweise Reinaluminium, Titan
oder Edelstahl bestehen, da diese Metalle gegen Wasser-
stoffdiffusion besonders dicht und zudem korrosionsfest
sind. Dabei zeichnet sich insbesondere Reinaluminium aus,
welil es eine sehr niedrige Permeationsrate fiir HT, hohe
Biegsamkeit und somit niedrige Bruchgefahr, Unempfind-
lichkeit gegen Radiolyse; Unbrennbarkeit sowie Unem-
pfindlichkeit gegen Wasser infolge Ausbildung einer zu-
sammenhdngenden Oxidschicht aufweist, die eine Dicke von
50 bis 60 & haben sollte. Diese Schicht kann durch Eloxie-
ren noch auf Werte von 5 bis 6 um verstd@rkt werden, wo-

durch eine zusdtzliche Permeationshemmung bewirkt wird.

Zur sicheren und vollig dichten Verschliefiung sollte der
Behdlter mit einem Blindflansch versehen oder zugeschweilt
sein. Die Verschweifung erfolgt vorzugsweise durch Elek-
tronenstrahl im Vakuum. Der dabei entstehende Hohlraum
bietet eine hohe Sicherheit vor Druckanstieg im Innenraum

durch Radiolyse oder Zersetzungsgase bei hohen Temperaturen.

Als zusdtzliche Sicherungsmafnahme kann vorgesehen sein,
dal der Behdlter mit glasfaserverstdrktem Kunststoff, bei-
spielsweise Polyester-, Phenol- oder Epoxidharz, oder mit
Material von der Art, wie es bei der Herstellung von Hitze-

schilden an Raumkapseln zur Anwendung kommt, ummantelt wird.
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Hierdurch wird die mechanische-Festigkeit noch mehr erhdht
und die Bestdndigkeit gegen agressive Fliissigkeiten oder
Gase weiter verbessert.

Das Molekularsieb sollte eine Patrone aus Reinaluminium
als Umhiillung haben. Dabei kann auch die Patrone mit einer
Oxidschicht von 50 bis 6o & Dicke gegebenenfalls mit einer

Eloxierung versehen sein.

Zur Beflillung der Patrone dienen Schnellverschliisse nach
Art der bekannten Quickconnectorverschliisse. Diese Ver-
schliisse sind so ausgebildet, daR sie sich nur dann auto-
matisch 6ffnen, wenn dazu passende Anschliisse angebracht
sind. Ansonsten sind sie vakuumdicht verschlossen, so

daB keine Kontaminationsgefahr besteht. Auferdem lassen
sie sich jederzeit ohne Kentaminationsgefahr &ffnen, bei-
spielsweise um das Tritium auf eine kleinere spezifische
Endlagerungsaktivitdt zu verdiinnen oder mittels Durchlei-
ten eines Inertgasstromes kontrolliert zu entnehmen. Beim
Durchleiten des Inertgasstromes kdnnen Menge und Konzen-
tration des Tritium mittels Einstellung einer gewdhlten
Temperatur im Bereich von -190°C bis +300°¢C gesteuert wer-
den. Dabei kann die Entnahmemenge je nach Wunsch genau

dosiert werden.

Es besteht die Mdglichkeit, daB in einem Behilter auch meh-

rere Molekularsiebe eingeschlossen werden. Dann ‘ist es

. zweckmdfig, Sollbruchstellen in den Bereichen zwichen den

Molekularsieben vorzusehen, damit sie auch einzeln aus
dem Beh3ilter entnommen werden konnen. Die verbleibenden
Molekularsiebe sind dann weiterhin ummantelt und konnen

wieder abgelagert werden.

Nach einem weiteren Merkmal der Erfindung ist vorgeschla-
gen, daB der Fiillstoff aus Kunststoff, beispielsweise Po-
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lyester-, Epoxid- oder Phenolharz, und/oder Gips und/oder
Zement besteht. Diese Stoffe, insbesondere die drei letzt-
genannten, fordern oder unterhalten die Verbrennung nicht.
Zusdtzlich sollte zwischen dem Molekularsieb und dem Fiill-
stoff eine Trennwachschicht vorgesehen werden. Durch die
weichere Konsistenz des Trennwachses wird das Molekular-
sieb, insbesondere wenn es mit Quickcénnectorverschlﬁssen
versehen ist, bei einer spdteren Offnung vor Beschddigun-
gen geschiitzt, da der Trennwachs eine direkt Verbindung
mit dem Fillstoff verhindert. Sowohl Fiillsteff als auch
Trennwachs konnen kleiner Tritiummengen aufnehmen, die an
den Verschliissen der Patrone wd&hrend des Vorganges haften
geblieben sind. Der Mehrschichtenaufbau bildet wegen der
verschiedenartigen chemischen Angreifbarkeit einen opti-

malen Schutz vor &duBerer Korrosion.

Es konnen auch eine grofere Anzahl von der erfindungsge-
mdRen Vorrichtung in 200 l-Abfallbehilter eingebracht,
mit Beton verfillt und dann zur Endlagerung, beispiels-

weise in ein Salzbergwerk, transportiert werden.

In der Zeichnung ist die Erfindung an Hand von Ausfiih-
rungsbeispielen n&her veranschaulicht. Es zeigen:

Fig. 1 eine Vorrichtung zur Lagerung von Tritium
mit einem Molekularsieb im Léngs—

schnitt und

Fig. 2 eine Vorrichtung mit drei Molekularsieben

im Lingsschnitt.

Fig. 1 zeigt ein Molekularsieb 1, bestehend aus einer Mo-
lekularsiebfiillung 1la und einer diese umhiillenden Patro-

ne 2 aus Reinaluminium, wobei die Patrone 2 mit Schnell-
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verschliissen 3, 4 versehen ist. Die Patrone 2 ist mit
einer Trennwachsschicht 5 umhiillt, damit die Patrone 2
keine Verbindung mit dem Fiillstoff 6 eingeht, in den

das Molekularsiebl eingelagert ist. Die duBere Umhiillung
wird durch einen Behilter 7, beispielsweise ebenfalls

aus Reinaluminium, gebildet, der mit einem Deckel 8 ver-
schlossen ist. Die VerschluBstelle ist mit einer Schweif-
naht 9 abgedichtet.

Fig. 2 zéigt eine Vorrichtung zur Lagerung von Tritium,
in die drei Molekularsiebe 1o, 11, 12 in Patronenform
eingebettet sind. Auch diese Molekularsiebe lo, 11, 12
sind jeweils von einer Trenwachsschicht 13 und von einem
Flillstoff 14, beispielsweise Kunststoff oder Gips, sowie
von einem Behilter 15 aus Reinaluminium umschlossen. Der
Behdlter 15 ist zus&dtzlich noch mit einer mehrlagigen,
glasfaserverstdrkten Kunststoffschicht 16 ummantelt und
mittels eines Blindflansches mit einer Metalldichtung 17
abgedichtet. Die Kunststoffschicht 16 schlieffit den Be-
hilter 15 gas- und fliissigkeitsdicht ab und bildet einen

guten Schutz gegen aggresive Fliissigkéiten oder Gase.

Zur nachtridglichen Trennung bzw. Wiederdffnung kann der
Behdlter 15 aufgesdgt werden, wobei die Molekularsiebe
lo, 11, 12 freigelegt werden. Zur Erleichterung des Auf-
trennens kdnnen Sollbruchstellen 18, 19 am Behdlter 15

vorgesehen werden.

Sobald die Molekularsiebe 1lo, 11; 12 freigelegt sind, kon-
nen die Schnellverschliisse lo an eine Gas- oder Spiillei-
tung angeschlossen werden. Mittels Hindurchleiten eines
Inertgases kann das Tritium wieder aus den Molekularsie-
ben lo, 11, 12 herausgeldst werden. Die Verschliisse sind
dabei als sogenannte Quickconnectorverschliisse ausgebil-
det, die sich automatisch 6ffnen, wenn die dazu passenden
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Anschliisse angebracht werden und ansonsten absolut vakuum—
dicht schlieRen.
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Verfahren zur Lagerung von Tritium, insbesondere von

Tritiumabfillen aus Kernkraftwerken sowie Vorrichtung
zur Durchfiihrung dieses Verfahrens

Anspriiche:

1. Verfahren zur Lagerung von Tritium, insbesondere von
Tritivmabfdllen aus Kernkraftwerken, dadurch gekenn-
zeichnet, daf das Tritium zu HTO bzw. T20 oxidiert,
an einem Adsorbens mit Molekularsiebeigenschaften ge-
bunden und das Adsorbens dann von einem gegen Wasser-
stoffdiffusion dichten, korrosionsfesten Metailbehél—
ter umgeben wird.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daf
die Oxidation des Tritiums durch Oxidation von HT oder
tritiierten organischen Verbindungen an erhitztem Kupfer-
oxid erfolgt.

3. Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet,

daB das oxidierte Tritium unter trockenem Inertgas an dem
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Adsorbens gebunden wird.

Vorrichtung zur Lagerung von Tritium unter Durchfiihrung
des Verfahrens nach einem der Anspriiche 1 bis 3, ge-
kennzeichnet durch einen aus einem gegen Wasserstoffdif-
fusion dichten Metall bestehenden Behdlter (7, 15), in
den ein Molekulérsieb (1, 10, 11, 12), beladen mit Tritium
in Form von HTO bzw. T,0 und umhiillt von einem Fiillstoff

(6, 14) , eingeschlossen ist.

Vorrichtung nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, daB
das Molekularsieb (1, 10, 11, 12) eine hohe Selektivitédt
fiir Wasserdampf und eine hohe Temperaturbestdndigkeit in

beladenem Zustand bis Uber 3000 Celsius besitzt.

Vorrichtung nach Anspruch 4 oder 5, dadurch gekennzeich-
net, daR der Behdlter (7, 15) aus Reinaluminium, Titan
oder Edelstahl besteht.

Vorrichtung nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, daR
der aus Reinaluminium bestehende Behdlter (7, 15) mit
einer Oxidschicht von 50 bis 60 &, gegebenefalls ver-

st&@rkt durch eine Eloxierung, versehen ist.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 4 bis 7, dadurch ge-
kennzeichnet, daR der Behilter (7, 15) zugeschweiBft oder

mit einem Blindflansch versehen ist.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 4 bis 8, dadurch ge-
kennzeichnet, daR der Behdlter (15) mit glasfaserverstdark-
tem Kunststoff, beispielsweise Polyester-,Phenol- oder
Epoxidharz, oder mit Material von der Art, wie es bei

der Herstellung von Hitzeschilden bei Raumkapseln zur

Anwendung kommt, ummantelt ist.
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Vorrichtung nach einem der Anspriiche .4 bis 9, dadurch
gekennzeichnet, daBR das Molekularsieb (1, 1o, 11, 12)
eine Patrone (2) aus Reinaluminium als Umhiillung auf-

weist.

Vorrichtung nach Anspruch lo, dadurch gekennzeichnet,
daR die Patrone (2) eine Oxidschicht von 50 bis 6o R
Dicke, gegebenenfalls verstdrkt durch eine Eloxierung,
hat.

Vorrichtung nach Anspruch lo oder 11, dadurch gekenn-
zeichnet, daB die Patrone (2) Schnellverschliisse nach

Art der Quickconhectorverschliisse aufweist.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 4 bis 12, dadurch
gekennzeichnet, daBR in einem Behdlter (15) mehrere

Molekularsiebe (lo, 11, 12) eingeschlossen sind.

Vorrichtung nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet,
da® der Behdlter (15) Sollbruchstellen (18, 19) in
den Bereichen zwischen den Molekularsieben (lo, 11,

12) aufweist.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 4 bis 15, dadurch
gekennzeichnet, daR der Fiillstoff (6, 14) aus Kunst-
stoff, beispielsweise Polyester-, Phenol- oder Epo-

xidharz, und/oder Gips und/oder Zement besteht.

Vorrichtung nach einem der Anspriiche 4 bis 15, dadurch

gekennzeichnet, daf zwischen dem Molekularsieb (1, 1lo,

11, 12) und dem Fiillstoff (6, 14) eine Trennwachsschicht

(5, 13) vorgesehen ist.
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