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1. Einleitung
Fir Auslegung, Bau und sicheren Betrieb von Anlagen zur Zwischenlagerung

verbrauchter HTR-Brennelemente muf das Freisetzungsverhalten der Elemen-
te beziiglich gasformiger Nuklide bekannt sein. Genehmigungsfdhige Konzep-
te fir Errichtung und Betrieb solcher Lageranlagen liegen vor. Fiir Brenn-
elemente aus dem AVR-Versuchskernkraftwerk werden derartige Zwischenla-
ger seit Jahren problemlos betrieben, fiir Elemente aus dem THTR sind
bzw. werden sie zur Zeit realisiert. Aus Untersuchungen des Instituts
fiir Reaktorwerkstoffe der KFA Jiilich mit abgebrannten Brennelementen aus
dem AVR-Betrieb und Bestrahlungsexperimenten werden die absichernden Da-
ten zur Aktivitdtsfreisetzung von HTR-Brennelementen unter Lagerbedingun-
gen bereitgestellt. Diese Daten sollen nicht nur die Zwischenlagerphase
abdecken, sondern auch flir die beabsichtigte Endlagerung von AVR- und
THTR-Brennelementen herangezogen werden konnen. Die Arbeiten werden im
Rahmen des HBK-Projektes durchgefiihrt.

Es bot sich an, die Untersuchungen insbesondere an gepreft-oxidischen
Brennelementen (GO-BE) aus dem AVR durchzufiihren, die zum einen in gro-
Ber Menge zur Verfiigung stehen, zum anderen hinsichtlich Bestrahlungsbe-
lastung und Spaltproduktriickhaltevermggen den THTR-Brennelementen ver-
gleichbar sind.

2. Charakterisierung des Lagerguts

Aus dem AVR werden die abgebrannten Brennelemente in Mengen zu Jje 50
Stiick in Kannen abgezogen, in den HeiBen Zellen der KFA 2 bis 4 Jahre
zwischengelagert, sortiert und dann in Trockenlagerkannen aus Edelstahl
zu je 950 Stiick umgefiillt. Diese Trockenlagerkannen werden in ein bei
KFA errichtetes Kannenlager (AVR-TL) transportiert, in dem sie bis zur
weiteren Unterbringung (z.B. durch Umladen der Kannen in SphiroguB- oder
Betonlagerbehalter) verbleiben. Aufgrund der niedrigen Nachwdrmeleistung
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der AVR-TL-Kannen ( 80 W/950 BE) steigt die Temperatur in diesem Kannen-
lager nicht iiber 50°C an. Die freisetzbare Aktivitdt besteht ausschlieB-
lich aus Tritium und Krypton 85. Wahrend Tritium und Kr 85 abklingen,
baut sich nach entsprechend langer Lagerzeit das gasformige Radionuklid
Rn 222 auf. Dieses ist wegen seiner geringen Konzentration meftechnisch
kaum zu erfassen.

Aufgrund des Brennelementaufbaus bleibt der weitaus grofte Teil des Kr
85 und auch des Rn 222 in den mit pyrolytischem Kohlenstoff beschichte-
ten Brennstoffpartikeln eingeschlossen. Lediglich ein Anteil von etwa 3x
10'4 des Inventars befindet sich in Teilchen mit defekter Beschichtung
bzw. in der Brennelementmatrix und kann somit wdhrend der Lagerung frei-
gesetzt werden. Tritium entsteht zu iber 80 % aus Quellen auBerhalb der
beschichteten Brennstoffteilchen und trdgt betrdchtlich zur Gasaktivitat
in den Kannen bei. Analysen des Kannengases zeigten, daB unter diesen La-
gerbedingungen bei der vorhandenen Luftfeuchte das Tritium liberwiegend
in der Form von HTO vorliegt. Angenommen wird, daB Tritium (T) zundchst
als HT oder T2 freigesetzt wird. Diese tauschen dann bei vorhandener io-
nisierender Strahlung im Gasraum mit H20 zu HTO0 aus. Die Kinetik dieses
Prozesses wird noch untersucht. Da unter den herrschenden Bedingungen
keine Dissoziation zu erwarten ist, kann eine Tritium-Permeation durch
die Kannenwdnde ausgeschlossen werden.

In Abb. 1 ist der zeitliche Verlauf des gesamten gasformig vorliegenden
Aktivitdtsinventars dargestellt, wobei zwischen freisetzbarem und gebun-
den vorliegendem Anteil unterschieden wird. Konservativ bleibt unberiick-
sichtigt, daB wahrend des Einsatzes der Elemente im Reaktor bereits ein
Anteil der Inventare freigesetzt wurde.

3. MeBaufbau und Ergebnisse

Um den zeitlichen Verlauf der Freisetzung von Brennelementen in einer
Trockenlagerkanne messen zu konnen, wurde eine der Kannen mit fernbedien-
baren Ventilen versehen. Die Kanne wurde mit 900 hochabgebrannten AVR-GO-
BE mit einer Vorlagerzeit von 6 Jahren beladen und in das Kannenlager
liberfiilhrt. Monatlich wurde die Kanne an einen Gasspiilkreistauf ange-
schlossen und dem Kannenleervolumen von 113 1 ein Gasaliquot von 0,3 1
zur Gasanalyse entnommen. Nach 2-jdhriger Messung zeigte sich, daB die
Freisetzungsrate der 900 BE in einer AVR-TL-Kanne fiir Kr 85 1,5 x 10'4
Ci pro Jahr betragt, fiir HTO wurde ein Wert von 3 x 10'4 Ci pro Jahr er-
mittelt. Da das HTO in hohem MaB die Brennelementoberfldche belegt, ma-
chen sich aufgrund von Desorptions-Absorptions-Vorgdngen bereits geringe
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Temperaturschwankungen im Lager {z.B. 6 K zwischen Sommer und Winter} in
Messwertschwankungen bis zu 15 % bemerkbar.

4. Auswertung der Ergebnisse und Errechnung der Freisetzung fiir 50 Jahre
Lagerzeit

Fiir das KannenverschlufBsystem ist eine Leckrate von kleiner als 1 x 10'4
mbar 1/s garantiert. Die Abnahme des Aktivitdtsinventars von Kr 85 und
Tritium durch radicaktiven Zerfall ist daher im Kannenvolumen wesentlich
grtfer als durch Leckageverluste. Fiir eine konservative Vorausberechnung
der Kannengasaktivitat werden die Leckageveriuste und weitere Inventar-
verarmungseffeekte nicht beriicksichtigt. Der Aktivitatsverlauf kann dann

durch die Formel
A

N (t) = (Fo xt+D)xe t beschrieben werden.

i

gemessene Freisetzungsrate
spontan nach der Beladung von den Brennelementoberfldchen

desorbierte Aktivitdt, die meftechnisch ermittelt wurde
{muB insbesondere bei HTO beriicksichtigt werden)
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Abb. 2 zeigt den nach dieser Formel errechneten Veriauf fir die Tritium-
und Kr 85-Freisetzung und daraus abgeleitet eine aufgrund der spezifi-
zierten Kannenleckage errechnete Freisetzungsrate aus der Trockenlager-
kanne. Die Rechnung ergibt, daB fiir H 3 die Freisetzungsrate nach 15 Jah-
ren Lagerzeit auf maximal 3,5 x 10'5 Ci/a ansteigt, fir Kr B85 auf einen

Wert von 5,4 x 1070 Ci/a.

"5. SchluBfolgerung

Die Lagerung von HYR-Brennelementen in Edelstahlkannen filhrt selbst bei
Annahme pessimistischer Bedingungen zu Freisetzungsraten, die weit unter
den genehmigten Werten liegen. Als Beispiel kann das AVR-Trockenlager
mit 72 AVR-TL-Kannen herangezogen werden, aus dem maximal & x 10'3 Ci Kr
85 und 2,4 Ci Tritium pro Jahr freigesetzt werden darf. Die vorliegen-
den Messungen und Rechnungen lassen darauf schlieBen, daB die Werte fur
Tritium um einen Faktor 1000, fiir Kr 85 um einen Faktor 15 unterschrit-

ten werden.
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Abb. 1:

Freisetzbare und nicht freisetzbare
Anteile gasformiger Radionuklide in
einem AVR-Brennelement mit 15 % FIMA
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Abb. 2:

Freisetzung von H3 und Kr 85 aus Brenn-
elementen bzw. Lagerkannen

(Kannenleckage 1 x 1074 mbar 1/s)
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