EP 0 930 620 A1

Europdéisches Patentamt

European Patent Office

(19) p)

Office européen des brevets

(12)

(43) Veroffentlichungstag:
21.07.1999 Patentblatt 1999/29

(21) Anmeldenummer: 98115126.9

(22) Anmeldetag: 12.08.1998

(11) EP 0 930 620 A1

EUROPAISCHE PATENTANMELDUNG

(51) Int. CL.%: G21F 5/005, G21F 1/00

(84) Benannte Vertragsstaaten:
ATBECHCYDEDKES FIFRGBGRIEITLILU
MC NL PT SE
Benannte Erstreckungsstaaten:
AL LT LVMKRO SI

(30) Prioritat: 24.12.1997 DE 19757843

(71) Anmelder:
+ GNS GESELLSCHAFT FUR NUKLEAR-SERVICE
mbH
45127 Essen (DE)
+ GNB Geselischaft fiir Nuklear-Behdlter mbH
45127 Essen (DE)

(72) Erfinder:
+ Methling,Dieter,Dipl.-Ing.
45525 Hattingen (DE)
+ Hiiggenberg,Roland,Dipl.-Ing.
44795 Bochum (DE)

» Fuchs,Helmut,Dr.
30163 Hannover (DE)
« Spilker,Harry,Dr.-Ing.
31848 Bad Miinder (DE)
« Sowa,Wolfgang,Dr.Dipl.-Phys.
44869 Bochum (DE)
« Janberg,Klaus,Dr.-Ing.
40885 Ratingen (DE)
+ Ballhorn,Reinhard,Dr.
64297 Darmstadt-Eberstadt (DE)
+ Schwab,Roland Gottlieb,Dr.rer.nat.
90513 Zirndorf-Weiherhof (DE)

(74) Vertreter:
Masch, Karl Gerhard, Dr. et al
Patentanwiilte,
Andrejewski, Honke & Sozien,
Theaterplatz 3
45127 Essen (DE)

(54)

(57)  Lagerbehalter fur die Zwischen- und/oder End-
lagerung abgebrannter Brennelemente, insbesondere
unverdichteter abgebrannter Brennelemente, wobei
zumindest ein Brennelement in dem Lagerbehalter
angeordnet ist. Die die Brennelemente umgebenden
Hohlrdume sind mit einem Verfillmaterial ausgefiillt.
Das Verfiilimaterial weist 2 bis 6 Gewichtsanteile eines
Neutronenabsorbers, 5 bis 10 Gewichtsanteile eines
Neutronenmoderators und 74 bis 88 Gewichtsanteile
eines Aktinidenabsorbers auf.
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Beschreibung

[0001] Die Erfindung betrifft einen Lagerbehalter fiir
die Zwischen- und/oder Endlagerung abgebrannter
Brennelemente, insbesondere unverdichteter abge-
brannter Brennelemente, wobei zumindest ein Bren-
nelement in dem Lagerbehalter angeordnet ist, wobei
die die Brennelemente umgebenden Hohlrdume mit
einem Verflllmaterial ausgefullt sind.

[0002] Grundsatzlich ist es bekannt, in einem Lager-
behalter fur die Zwischen- und/oder Endlagerung ange-
ordnete unverdichtete abgebrannte Brennelemente
sowie die die Brennelemente umgebenden Hohlrdume
mit gut rieselfahigen Stoffen, wie beispielsweise Quarz-
sand, zu verfillen. Es ist auch bekannt, diese Verflllung
mit flissigen Metallen, beispielsweise Blei, durchzufiih-
ren. Diese bekannten Verflllungen dienen in erster
Linie dazu, um von auBen auf den Lagerbehalter bzw.
die Brennelemente einwirkenden Krafte abzufangen
und somit die Brennelemente vor der Zerstdérung zu
schitzen. Andererseits ist es erforderlich, eine wirk-
same Neutronenabschirmung an dem Lagerbehalter
sicherzustellen sowie aus den Brennelementen austre-
tende Zerfallsprodukte bzw. Radionuklide abzufangen.
Insbesondere bei Brennelementen mit hohen Neutro-
nen-Quellstarken ist eine effektive Neutronenabschir-
mung erforderlich.

[0003] Bei dem bekannten Lagerbehélter der ein-
gangs genannten Art (DE 195 45 761 A1), von dem die
Erfindung ausgeht, sind die Brennelemente in einer
Schittung eines Verflllmaterials angeordnet, das im
wesentlichen aus Zeolith und/oder Aktivkohle besteht.
Zeolith und Aktivkohle sollen dabei nicht - oder leicht-
fluchtige Radionuklide, insbesondere radioaktives Jod,
Casium und Strontium, absorbieren. Die Aktivkohle soll
fernerhin als Neutronenmoderator fungieren. Die Schiit-
tung soll auBerdem als mechanischer Puffer gegen von
auBen einwirkenden Kréfte dienen. Vorzugsweise wird
der Schuttung auBerdem beispielsweise Metallgrie
beigemischt, um die Warmeleitfahigkeit der Schiittung
zu erhéhen, damit ein effektives Abflihren der Nachzer-
fallswédrme der Brennelemente erreicht wird. Der
bekannte Lagerbehalter zeichnet sich durch den Nach-
teil aus, daB sowohl die Neutronenabsorption als auch
die Neutronenmoderation sowie die Aktinidenabsorp-
tion der Schuttung zu wiinschen (ibrig 14Bt. Dies flhrt
dazu, daB bei dem bekannten Lagerbehalter weitere
aufwendige AbschirmungsmaBnahmen getroffen wer-
den muissen und beispielsweise eine entsprechend
dicke Behalterwandung verwirklicht werden mufB3, um
eine ausreichende Abschirmungswirkung zu erzielen.
Die Fertigung dieser Lagerbehalter ist material- und
kostenaufwendig. Im Ubrigen nehmen die bekannten
Lagerbehélter aufgrund der relativ dicken AuBenwan-
dungen ein verhaltnismaBig hohes und damit nachteil-
haftes Lagervolumen ein.

[0004] Demgegeniber liegt der Erfindung das techni-
sche Problem zugrunde, einen Lagerbehalter der ein-
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gangs genannten Art anzugeben, der im Hinblick auf
die Neutronenabsorption, die Neutronenmoderation
sowie die Aktinidenabsorption allen Anforderungen
genigt und nichtsdestoweniger wenig aufwendig aus-
gebildet werden kann.

[0005] Zur Lésung dieses technischen Problems lehrt
die Erfindung einen Lagerbehalter der eingangs
genannten Art, der dadurch gekennzeichnet ist, daB
das Verflllmaterial 2 bis 6 Gewichtsanteile eines Neu-
tronenabsorbers, 5 bis 10 Gewichtsanteile eines Neu-
tronenmoderators und 74 bis 88 Gewichtsanteile eines
Aktinidenabsorbers aufweist.

[0006] ZweckmaBigerweise sind die einzelnen
Bestandteile des Verfillmaterials vollstandig miteinan-
der vermischt. Insoweit ist vorzugsweise das Verfiillma-
terial als im wesentlichen homogene Mischung im
Lagerbehalter enthalten. Das Verflllmaterial wird
zweckmaBigerweise als mdglichst dichte Schiittung in
den Lagerbehélter eingebracht. Dabei sind die Hohl-
rdume, in die das Verfillmaterial eingefillt wird, im
wesentlichen vollstandig von dem Verfulimaterial aus-
gefuillt.

[0007] Eine bevorzugte Ausfihrungsform, der im Rah-
men der Erfindung besondere Bedeutung zukommt, ist
dadurch gekennzeichnet, daB die Hohlrdume zwischen
Brennelementen und Behélterwandung sowie die Hohl-
rdume zwischen den Brennelementen mit dem Verfull-
material ausgefiilt sind. Es werden also im
wesentlichen alle Freirdume zwischen den Brennele-
menten und zwischen den Brennelementen und der
Lagerbehalterwandung ausgefllt. - Eine weitere Aus-
fahrungsform, der im Rahmen der Erfindung ebenfalls
besondere Bedeutung zukommt, ist dadurch gekenn-
zeichnet, daB die Brennelemente in zumindest einem
Priméarbehélter angeordnet sind, daB der Priméarbehal-
ter in einen Sekundarbehalter eingestellt ist und daB die
Hohlrdume zwischen PriméarbehalterauBenwandung
und Sekundarbehalterinnenwandung mit dem Verfull-
material ausgefillt sind. ZweckmaBigerweise sind
dabei auch in dem zumindest einen Primarbehélter die
Hohlrdume zwischen den Brennelementen und der Pri-
marbehélterwandung sowie die Hohlrdume zwischen
den Brennelementen mit dem Verfillmaterial ausgefillt.
Es liegt im Rahmen der Effindung, daf3 mehrere derar-
tiger verfullter Primarbehalter in einen Sekundarbehal-
ter eingestellt werden und alle Zwischenrdume
zwischen den Priméarbehaltern sowie zwischen den Pri-
marbehéltern und der Sekundarbehalterwandung mit
dem Verfullimaterial ausgefiillt sind.

[0008] Vorzugsweise weist das Verflllmaterial zusatz-
lich ein Metallpulver und/oder Metallgranulat zur War-
meableitung auf. ZweckmaBigerweise werden auch
diese Metallbestandteile im wesentlichen vollstandig
mit den brigen Bestandteilen des Verfillmaterials ver-
mischt. Es wird vorzugsweise ein Metall hoher Warme-
leitfahigkeit verwendet. Es liegt im Rahmen der
Erfindung, daB das Metallpulver und/oder Metallgranu-
lat aus Kupfer besteht. Dadurch, daB vorzugsweise alle
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Freirdume zwischen den Brennelementen mit dem Ver-
fullmaterial ausgefllt werden, wird der Warmeaus-
tausch durch Strahlung innerhalb der Brennelemente
und innerhalb des Lagerbehélters unterbunden. Das
zugesetzte gut warmeleitende Metallpulver und/oder
Metallgranulat kann dies ausgleichen und die Warme
effektiv ableiten. Andererseits wird durch die relativ
hohe Dichte des Metalls, vorzugsweise des Kupfers,
eine gute Selbstabschirmung der Brennelemente
erreicht, was dazu beitragt, daB die Abschirmdicke der
Lagerbehalterwandung reduziert werden kann. Vor-
zugsweise weist das Verflllmaterial 5 bis 10 Gewichts-
anteile des Metallpulvers und/oder Metallgranulates
auf.

[0009] Nach bevorzugter Ausfihrungsform der Erfin-
dung wird Borcarbid als Neutronenabsorber eingesetzt.
Vorzugsweise wird Titanhydrid als Neutronenmoderator
eingesetzt. ZweckmaBigerweise sind als Aktinidenab-
sorber phosphat- und/oder sulfatfiihrende Minerale des
Verwitterungskreislaufes eingesetzt. Nach bevorzugter
Ausfiihrungsform ist als Aktinidenabsorber ein Mineral-
gemenge der Crandallit, Woodhouseit- und/oder
Alunit-Gruppe eingesetzt. - ZweckmaBigerweise weist
das Verfullmaterial die folgende Zusammensetzung auf:
[0010] Neutronenabsorber, vorzugsweise Borcarbid: 2
bis 6 Gew.-%, Neutronenmoderator, vorzugsweise
Titanhydrid: 5 bis 10 Gew.-% und Aktinidenabsorber,
vorzugsweise Mineral der Crandallitt-Gruppe: 74 bis 88
Gew.-%.

[0011] ZweckmaBigerweise weist das Verflllmaterial
auBerdem 5 bis 10 Gew.-% des Metallpulvers und/oder
Metallgranulates, vorzugsweise aus Kupfer, auf. - Es
versteht sich, daB sich die Gewichtsprozent-Angaben in
jeder ausgewahlten Mischung zu 100 Gew.-% addieren.
[0012] Der Erfindung liegt die Erkenntnis zugrunde,
daB ein Verflllmaterial der erfindungsgeméBen
Zusammensetzung zum einen eine besonders effektive
Neutronenabschirmung, das heifst Neutronenmodera-
tion und Neutronenabsorption, bedingt. Zum anderen
wird zugleich eine sehr effektive Aktinidenabsorption
erreicht. Selbst wenn Beschadigungen des Lagerbehal-
ters beim Transport oder bei der Lagerung auftreten,
werden die Aktiniden weitgehend vollstandig festgehal-
ten und imobilisiert. Uberraschenderweise werden mit
dem erfindungsgeméfen Verfillmaterial alle Arten von
Zerfallprodukten oder Radionukliden vollsténdig im
Lagerbehalter zurtickgehalten.

[0013] Bei der bisherigen Endlagerkonzeption firs
Salz wird davon ausgegangen, daB die wichtigste Bar-
riere zur Vermeidung von Kontaminationen der Bio-
sphére der Salzstock ist. Es muB sichergestellt sein,
daB wéahrend der Betriebszeit des Endlagers die Behal-
ter integer, d. h. dicht bleiben. Nach einem sicheren Ver-
schluB des Endlagers nach der Betriebszeit wird das
nicht véllig auszuschlieBende Undichtwerden einzelner
Behélter die Langzeitsicherheit des Endlagers jedoch
wegen dieser geologisch/mineralogischen Barriere
nicht beeinflussen. Unabhangig davon wirden sich
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unter den Endlagerbedingungen in Kontakt mit wasseri-
gen Lésungen auch aus einem Gemenge von Phospha-
ten, Aluminaten und Alumosilikaten Minerale der
Crandallit’/Woodhouseit-Gruppe als stabile Phasen bil-
den, die sich als effiziente Aktinidenabsorber herausge-
stellt haben. Dies ist insbesondere auch von Interesse,
wenn man andere Endlagerkonzepte zugrundelegt, die
vorsehen, daB das Endlager zum Beispiel in Ton, Gra-
nit, vulkanischen Ablagerungen eingerichtet wird, um
nur die wichtigsten der heute diskutierten geologischen
Wirtsformationen flr ein Endlager zu nennen, da hier
der Kontakt der Behélter mit der Hydrosphére indem zu
betrachtenden Zeitraum wahrscheinlicher ist als bei
einem Endlager in Salz.

[0014] Durch die erfindungsgeméaBe sehr effektive
Abschirmung wird der beachtliche Vorteil erreicht, daB
zuséatzliche aufwendige Abschirmungen am Lagerbe-
halter nicht erforderlich sind und insbesondere die
Abschirmdicke der Lagerbehélterwandung relativ
gering ausgefiihrt werden kann. Im Ergebnis kénnen
somit die erfindungsgemaBen Lagerbehdlter einfach
und wenig aufwendig ausgebildet werden und das Volu-
men der Lagerbehélter kann in vorteilhafter Weise
durch Einsatz des erfindungsgemaBen Verfullmaterials
reduziert werden. Zugleich wird mit dem erfindungs-
geméBen Verfullmaterial erreicht, da von auBen auf
den Lagerbehalter und die Brennelemente einwirkende
Krafte wirksam abgefangen werden und die Brennele-
mente somit vor Zerstérungen durch diese auBeren
Krafte geschuitzt werden. Uberraschenderweise zeich-
net sich die erfindungsgemaBe Zusammensetzung des
Verfullmaterials auBerdem durch eine hervorragende
chemische Vertraglichkeit aus. Unerwiinschte chemi-
sche Reaktionen laufen nicht ab. Die erlauterten Vor-
teile werden insbesondere erzielt, wenn in dem
Verflullmaterial Substanzen eingesetzt werden, die in
den Patentanspriichen 7 bis 10 beansprucht sind. Als
besonders vorteilhaft hat sich auch ein Zusatz von Kup-
ferpulver und/oder Kupfergranulat bewéhrt. Durch die
im wesentlichen dichte Verfillung des Lagerbehalters
mit dem erfindungsgemagen Verfullmaterial ist das far
eindringendes Wasser zur Verfigung stehende Volu-
men nur sehr gering, so daB die Bildung thermischer
Neutronen in vorteilhafter Weise weitgehend ausge-
schlossen ist.

[0015] Nachfolgend wird die Erfindung anhand einer
lediglich ein Ausflhrungsbeispiel darstellenden Zeich-
nung naher erlautert. Es zeigen in schematischer Dar-
stellung:

Fig. 1 einen erfindungsgemaBen Lagerbehalter in
einer ersten Ausfihrungsform,

Fig. 2 ein Querschnitt A-A durch den Gegenstand
nach Fig. 1,

Fig. 3 den Gegenstand nach Fig. 1 in einer ande-

ren Ausfihrungsform,
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Fig. 4 einen Querschnitt B-B durch den Gegen-
stand nach Fig. 3.
[0016] Die Figuren zeigen einen Lagerbehalter 1 fiir

die Zwischen- und/oder Endlagerung abgebrannter
unverdichteter Brennelemente 2. Im Ausfihrungsbei-
spiel nach den Fig. 1 und 2 sind die Brennelemente 2 in
einem Korbgitter 3 angeordnet, das in den Lagerbehal-
ter 1 eingestellt ist. Die die Brennelemente 2 umgeben-
den Hohlrdume sind mit einem Verfillmaterial 4
ausgefullt. Im Ausfiihrungsbeispiel nach den Fig. 1 und
2 sind die Hohlrdume zwischen den Brennelementen 2
und der Behalterwandung 5 sowie die Hohlraume zwi-
schen den Brennelementen 2 mit dem Verfullmaterial 4
ausgefiillt.

[0017] Ein Lagerbehélter gemaB Fig. 1 und 2 wird vor-
zugsweise wie folgt mit dem erfindungsgemaBen Ver-
fullmaterial 4 befillt: Der Lagerbehalter 1 wird im
Reaktor mit den Brennelementen 2 beladen, wonach
ein Primardeckel 6 auf den Lagerbehalter 1 aufgebracht
wird. Durch eine Offnung 7 in dem Primardeckel 6 wird
der Innenraum des Lagerbehélters zunachst getrock-
net. Dann wird vorzugsweise (iber die gleiche Offnung 7
das Verflllmaterial 4 in den Innenraum des Lagerbehél-
ters 1 eingebracht. Hierzu ist zweckméBigerweise eine
geeignete Befillvorrichtung und eine Dosiereinrichtung
vorgesehen. Um eine méglichst dichte Packung des
Verfullmaterials 4 zu erzielen, wird vorzugsweise der
Lagerbehalter 1 bei der Beflllung auf eine vibrierende
Unterlage gestellt. Mit der genannten und nicht darge-
stellten Dosiereinrichtung kann der Befillungsgrad des
Lagerbehaltes 1 kontrolliert werden. Nach der Befillung
wird die Offnung 7 zweckméBigerweise verschlossen
und daraufthin wird der Lagerbehalter 1 mit einem
Sekundéardeckel 8 dicht und dauerhaft verschweif3t. Ein
auf diese Weise verflllter Lagerbehalter 1 halt funkti-
onssicher allen mechanischen Beanspruchungen
stand, die beim Transport und/oder bei der Zwischenla-
gerung und/oder bei der Endlagerung aufireten. Im
Ausfuhrungsbeispiel nach den Figuren besteht das Ver-
fullmaterial aus Borcarbid, Titanhydrid, einem Mineral-
gemenge der Crandallit, Woodhouseit- und/oder
Alunit-Gruppe und Kupferpulver.

[0018] Die Fig. 3 und 4 zeigen eine weitere Ausfih-
rungsform des erfindungsgeméBen Lagerbehalters 1.
Bei dieser Ausfihrungsform sind die Brennelemente 2
in einem Priméarbehalter 9 angeordnet. Im Ausfihrungs-
beispiel nach den Fig. 3 und 4 entspricht der Primarbe-
halter dem Lagerbehélter 1, der in den Fig. 1 und 2
dargestellt ist und ist dieser Primarbehalter 9 auf die
gleiche beschriebene Weise verfillt worden. Es liegt
jedoch auch im Rahmen der Erfindung, dafB bei dieser
Ausfahrungsform der Primarbehalter 9 lediglich die
Brennelemente 2 aufnimmt, ohne mit dem erfindungs-
gemaBen Verflllmaterial 4 befillt zu sein. Im Ausfih-
rungsbeispiel nach den Fig. 3 und 4 ist der
Primarbehalter 9 in einen Sekundarbehalter 10 einge-
stellt. Die Hohlrdume zwischen Priméarbehalterauen-
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wandung 11 und Sekundarbehalterinnenwandung 12
sind mit dem erfindungsgemaBen Verfullmaterial 4 aus-
gefillt. Insbesondere in Fig. 4 ist erkennbar, daB der
zylindrische Ringraum 13 zwischen Primarbehalterau-
Benwandung 11 und Sekundarbehalterinnenwandung
12 vollstandig mit dem Verfullmaterial 4 ausgefullt ist.
Aufgrund der sehr effektiven Abschirmung bzw. Absorp-
tion durch das erfindungsgeméaBe Verflllmaterial 4
kann die Sekundarbehalterwandung relativ dinn aus-
gefiihrt werden, wie es in Fig. 4 angedeutet wurde.

Patentanspriiche

1. Lagerbehélter (1) fur die Zwischen- und/oder End-
lagerung abgebrannter Brennelemente (2), ins-
besondere unverdichteter abgebrannter
Brennelemente (2), wobei zumindest ein Brennele-
ment (2) in dem Lagerbehélter (1) angeordnet ist,
wobei die die Brennelemente (2) umgebenden
Hohlraume mit einem Verflllmaterial (4) ausgefuilt
sind, dadurch gekennzeichnet,
daB das Verfullmaterial (4) 2 bis 6 Gewichtsanteile
eines Neutronenabsorbers, 5 bis 10 Gewichtsan-
teile eines Neutronenmoderators und 74 bis 88
Gewichtsanteile eines Aktinidenabsorbers auf-
weist.

2. Lagerbehalter nach Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, daB die Hohlrdume zwischen den Bren-
nelementen (2) und der Behalterwandung (5) sowie
die Hohlrdume zwischen den Brennelementen (2)
mit dem Verflllmaterial (4) ausgefullt sind.

3. Lagerbehalter nach Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, daB die Brennelemente (2) in zumindest
einem Primarbehalter (9) angeordnet sind, daB der
Primérbehélter (9) in einen Sekundarbehalter (10)
eingestellt ist und daB die Hohlrdume zwischen Pri-
marbehalterauBenwandung (11) und Sekundarbe-
halterinnenwandung (12) mit dem Verfullmaterial
(4) ausgefllt sind.

4. Lagerbehalter nach einem der Anspriche 1 bis 3,
dadurch gekennzeichnet, daB das Verfllimaterial
(4) zusatzlich ein Metallpulver und/oder Metallgra-
nulat zur Warmeableitung aufweist.

5. Lagerbehalter nach Anspruch 4, dadurch gekenn-
zeichnet, dafB das Metallpulver und/oder Metallgra-
nulat aus Kupfer besteht.

6. Lagerbehalter nach einem der Anspriiche 4 oder 5,
dadurch gekennzeichnet, dap das Verfllimaterial
(4) 5 bis 10 Gewichtsanteile des Metallpulvers
und/oder Metallgranulates aufweist.

7. Lagerbehalter nach einem der Anspriiche 1 bis 6,
dadurch gekennzeichnet, daB Borcarbid als Neu-
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tronenabsorber eingesetzt ist.

Lagerbehalter nach einem der Anspriche 1 bis 7,
dadurch gekennzeichnet, daB Titanhydrid als Neu-
tronenmoderator eingesetzt ist.

Lagerbehalter nach einem der Anspriche 1 bis 8,
dadurch gekennzeichnet, daB als Aktinidenabsor-
ber phosphat- und/oder sulfatfiihrende Minerale
des Verwitterungskreislaufes eingesetzt sind.

Lagerbehalter nach einem der Anspriche 1 bis 9,
dadurch gekennzeichnet, daB als Aktinidenabsor-
ber ein Mineralgemenge der Crandallit-, Woodhou-
seit- und/oder Alunit-Gruppe eingesetzt ist.
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