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Zusammenfassung

Es werden zwei Verfahren zur Verbrennung des Graphits von
HTR-Brennelementen erl&utert, wobei die Grundlagen nur in-
soweit behandelt werden als sie zum Verstidndnis der Verfah-
ren notwendig sind. Sodann wird der Stand der Technik bei-
der Verfahren unter Einbeziehung der Ergebnisse der Gulf
General Atomic einander gegeniibergestellt. AbschlieRend
werden die MOglichkeiten der Weiterentwicklung am Beispiel
einer Pilotanlage fiir eine zu bedienende Reaktorleistung von
7.000 MWe beschrieben.

Der Bericht ist eine Faktensammlung. Er behinhaltet weder

eine Wertung noch eine Empfehlung. Eine kurzgefaRte Gegen-
liberstellung des Standes der Technik sowie der Entwicklungs-
m8glichkeiten ist aus der Tabelle U4 ersichtlich (s. Kapitel 5.).

Problemstellung

Das besondere Problem bei der Wiederaufarbeitung von HTR-
Brennelementen besteht darin, da® hier der grofte Teil des
Moderators mit in dle Wiederaufarbeitungsanlage geht. W&h-
rend in der Eingangsstufe, dem sogenannten Head-End, einer
LWR-Anlage flir eine Leistung von 50.000 MWe j&hrlich z. B.
nur ca. 250 m3 fester Abfall in Form von Hiill- und Struktur-
materialien anfallen, wlren es in einer HTR-Anlage gleicher
GrbRe ca. 4.000 m3 kompakter oder ca. 7.000 m3 gemahlener
Graphit, wlirde man diesen als hochaktiven Abfall lagern
wollen.

Nachdem gezeigt worden ist, daB® das Verbrennungsabgas nach
entsprechender Reinigung liber einen Kamin ins Freie abgelas-
sen werden kann (1, 2, 3), wurde als Konzept filir das HTR-
Head-End die pyrochemische Verbrennung gewidhlt. Eine Wie-
deraufarbeitungsanlage der genannten GréRe erzeugt daher

ca. 1.200 Nm3/h CO2 und braucht zur Abfuhr der Verbrennungs-
wdrme von ca. 7 Gecal/h (% 8 thh) einen geschlossenen Kihl-



kreislauf, fiir den je nach Kihlmedium 10 t Dampf/h erzeugt
oder 150 m’ E,0/h bzw. mindestens 130.000 Fm? Luft/h umge-
wdlzt werden.

Der aus konventioneller Sicht geringe Warmeumsatz (siehe
Tabelle 1) wiirde bei Verwendung nur eines Ofens zu einem
Feuerraum von mindestens 30 m3 fiihren. Es ist heute schwer
vorstellbar, daB ein so groBer Ofen fernbedient betrieben
und gewartet werden kann. Selbst wenn man die Limitierung
der BaugrdBe durch die Kritikalitdt auBer acht 1aB8t, ist

es - abgesehen vom Problem der Reservehaltung - erforderlich,
anstelle eines groB8en Ofens mehrere kleine vorzusehen, die
bei Defekten ausgewechselt werden konnen.

Im folgenden werden die Ofentypen der engeren Wahl einan-
der gegeniibergestellt. Betrachtet werden im wesentlichen
nur der Schachtofen und der Wirbelschichtofen; der Whole-
Block-Burner, in dem unzerkleinerte Brennelemente verbrannt
werden, wird lediglich am Rande als Sonderform des Schacht-
ofens behandelt. Alle Ufen diirften die gleichen kritischen
Schachtabmessungen und nachgeschalteten Verfahrensstufen

zur Reinigung des Verbrennungsabgases vom C-Staub und fliich-
tigen Radionukliden haben. Den beiden Verfahrensprinzipien
ist weiterhin gemein, daB sie auf Brennelemente mit PyC-
beschichteten Oxidpartikeln (BISO-Partikeln) abgestimmt sind.

Der Bericht ist eine Faktensammlung; er beinhaltet weder
eine Wertung noch eine Empfehlung. Es werden theoretische
Grundlagen, bisherige praktische Erfahrungen und ihre Kon-
sequenzen fiir ingenieurmidBige Uberlegungen und einen tech-
nischen Betrieb dargelegt.



max. Wirme-

max. Feuerraum-

wesen (5)

Branche Kesseltyp umsatz belastung
(Geal/h) (Geal/m> -+ h)

Kraft- Staubfeuerung 2.000 0,15 - 0,25

werke (4)
Wirbelschmelz- -
Kammor 2.000 0,60 - 0,80
61- und Gas- _
feuerung 2.000 0,25 - 0,35
Wanderrost 70 0,25 - 0,40

Chemie

gggt _ Wirbelschicht Lo max. 1,5

en (Pyrit)

Tabelle 1: Vergleich verschiedener Feuertechniken




3.1

Beschreibung des Schachtofenverfahrens

Verfahrenskonzept

Schon zu Beginn der ©60er Jahre hat man das Schachtofen-
verfahren im ORNL erprobt ( 6 ). Dieses Vorhaben ist
damals wegen der Schwierigkeiten bei der Temperatur-
steuerung und der Sauerstoffausnutzung zugunsten des
Wirbelschichtverfahrens aufgegeben worden.

Die Nukem hat das Schachtofenverfahren wieder aufgegriffen
und folgende Verbesserungen gegeniber dem ORNL-Ofen ein-
gefihrt:

a) niedrige 0,-Anreicherung (lange Brennzonen, Ver-
meidung von lokalen Uberhitzungen)

b) Wasserkiihlung (Kaltwandreaktor, CO-Nachverbrennung
in kalten Zonen, hohe 02-Ausnutzung)

¢) Zwei-Stufen-Verfahren:
- Verbrennung des Matrixgraphits bei 1000 - 1200°C

- Verbrennung des PyC bei 900 - 1000°C
(Vermeidung von Schlackenbildung)

Dieses Zwei-Stufen-Prinzip hat sich in HeiBzellenversuchen
bei der Verbrennung von 450 bestrahlten Kugelbrennel ementen
bewdhrt. Der in den groBen Heifen Zellen der KFA betriebene
Labor-Schachtofen ist liber 200 Betriebsstunden stérungsfrei
gelaufen. Dieses glinstige Ergebnis hat Nukem veranlaBt, das
Schachtofenverfahren bevorzugt im Technikum weiter zu ent-

wickeln und auf die Verarbeitung von Blockbrennelementen
auszudehnen.

Das Verfahrenskonzept 138t sich wie folgt kurz beschreiben
(s. Abb. 1):



Kugel~BE Block-BE

Brechen
(1-stufiger
Backenbrecher)

-

Verbrennen des
02 und Luft -———— Matrixgraphits
(1.Verbrenn.-Stufe)

Abgas

Abbrennen des PyC
O, und Luft =™ (2 Verbrenn.-Stufe)

Kerne

Abb. 1: Prinzip des Schachtofenverfahrens

In der ersten Stufe wird der Graphit, in der zweiten Stufe
der verbrennungstridge pyrolytische Kohlenstoff (PyC) ver-
brannt. Die erste Stufe wird in einem Festbettreaktor durch-
geftihrt. Dieser Schachtofen ist ein vom bewdahrten Hausbrand-
Zentralheizungskessel abgeleiteter Ofentyp, allseitig
wassergekiihlt und mit wassergekiihltem Rost versehen. Dieser
wird mit unzerkleinerten Kugel-BE oder grobzerkleinerten
Block-BE beschickt, die in einer Ruheschiittung mit 02—ange—
reicherter Luft verbrannt werden. Dabei verbrennt fast
ausschlieBlich nur der Matrixgraphit, wdhrend die beschich-
teten Partikeln, noch bevor der PyC im Schacht

gdnzlich abgebrannt ist, aus der Schiittung durch den
Rost nach unten herausrieseln.



3.2.1

Der PyC wird in der zweiten Stufe in einem Mischbett-
reaktor, einer Kombination aus FlieBbett- und Festbett-
reaktor, durch Verbrennung mit Oz—angereicherter Luft
restlos beseitigt.

Anstelle von Oa-angereicherter Luft kann man selbstver-
stdndlich auch 002/02—Gemische verwenden, wobei das CO,
zweckmdBigerweise dem Abgas entnommen und im Kreislauf
gefiihrt wird, um die Abgasmenge zu vermindern. Die Ver-
wendung von 02-angereicherter Luft im "once-~-through"-
Verfahren bringt allerdings Vereinfachungen in der Abgas-
fihrung.

Die Ziindung des Ofens geschieht durch Beschicken mit vor-
geheiztem Graphit.

Stand der Technik

Handhabung der Brennelemente

Kugelformige Brennelemente werden unzerkleinert dem Schacht-
ofen zugefihrt, so da8 keinerlei Handhabungsprobleme im
Dauerbetrieb entstehen; denn das Lagern, Fdrdern, Umfiillen,
Vereinzeln, Z&hlen und Dosieren von Kugel-BE ist reaktor-

seitig hinreichend erprobt worden. Die dort entwickelten
Techniken werden einfach iibernommen.

Auch fiir die Handhabung von Blockelementen existiert bereits
ein erprobtes Konzept, nachdem eigene Versuche zur schonen-
den Grobzerkleinerung von Blocken mit einem Backenbrecher

(7 ) sowie das sehr unfangreichen Versuchsmaterial der

GGA (8 ) zeigen, daB ein einstufiger Brechvorgang in einem
Backenbrecher (s. Abb. 2) ausreicht, die mittlere KorngroBe
von ca. 60 mm zu erzielen. Mit einem handelsiiblichen Fabrikat
kann man ein Block-BE in weniger als 1 Minute zerkleinern.
Abb. 3 zeigt die Kornverteilung bei verschiedenen Spalt-
weiten des Brechers. Das Brechgut wurde auf Zerbrochene
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3.

2.2

2.2.1

Partikeln und Kerne untersucht. Bei der Auszdhlung von
1000 Stiick konnten keine zerbrochenen Kerne entdeckt
werden.

Das Brechgut kann dem Ofen liber Fallrohre oder mit einem
Horizontalforderer, iliber dessen Konstruktion bereits ein
Konzept erarbeitet wurde, schubweise zugeteilt werden,
so daB eine umstdndliche Zwischenbunkerung entfdllt

(s. Kapitel 3.4.1.1).

Kontrolle der Verbrennung

Warmeabfuhr

Beim wassergekiihlten Schachtofen ist die Warmeabfuhr

problemlos:
q=k -+ At
q = Wirmestromdichte der Kihlfldche (kcal/m® h)
k = Warmedurchgangszahl (kcal/m2 °¢ n)

>
ct
"

Temperaturgefdlle zwischen dem Inneren des
Ofens und dem Kiihlmedium (°C)

Der Warmedurchgangskoeffizient k setzt sich aus mehreren
Parametern zusammen, dem Wdarmewiderstand von der Schiittung
zur Wand, dem Warmeleitungswiderstand in der Wand und dem
Wadrmewiderstand von der Wand an das Kihlmedium. Am Nukem-
Schachtofen wurde ein k-Wert von 100 - 120 kcal/m2 °c n
gemessen. Die Abb. 4 zeigt das Temperaturprofil im Schacht-
ofen.



- 10 -

‘ék\a&:‘/fzoo‘f

| s
: As0°Yy| .

€w;
;— {q¢= So°

< 200°

AN

Abb. 4: Temperaturprofil im Schachtofen
(Kaltwandreaktor)

Die Tatsache, daB der Schachtofen mit wassergekiihlten
Wédnden gefahren wird, fiihrt zu erfreulich hohen Temperatur-
gradienten von 900°C zwischen der inneren Grenzschicht und
dem Kiihlmedium. Die Innentemperatur der Reaktorwand steigt
dadurch auf nicht mehr als 200°C an, was fir die konstruk-
tive Auslegung, die Sicherheit im HeiBzellenbetrieb und die
Lebensdauer des Reaktors von liberragender Bedeutung ist.

Fir den Schachtofen ergibt sich damit rechnerisch folgende
Wdrmestromdichte, die sich auch im Technikumsbetrieb be-
statigt hat:
q = k * At
= 110 * 900 = 100.000 kcal/m® * h
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Im allgemeinen wird bei der MaBstabsvergroBerung von
zylindrischen Ofen das Verhdltnis von Kiihlfldche zu Raum-
inhalt kleiner, wodurch die Warmesbfuhr erschwert wird

und die Feuerraumbelastung sinkt, es sei denn, man wihlt
die Form eines Ringspaltes mit konstanter Schichtdicke.
Bei gegebener Kuhlflache ist aufgrund der begrenzten Kiihl-
fldchenbelastung die maximale Feuerraumbelastung festge-
legt. Diese betrdgt beim zylindrischen Technikumsofen der
Nukem 1,6 Gcal/'m3 h. Dieser Ofen von 350 mm @ hat im Zentrum
ein wassergekihltes Rohr, welches die Zentraltemperatur im
Ringspalt auf 115000 begrenzt.

Alle der gliihenden Schiittung ausgesetzten Teile werden nicht
heiBer als 200°C. Die Lebensdauer ist daher unbegrenzt lang
und es kann 18/8-Stahl (V2A) verwendet werden.

Kinetik

a) Kugeleiemente

Die Abb. 5 zeigt die Umsatz/Zeit-Kurven fiir verschie-
dene Sauerstoffpartialdriicke, gemessen an einem kugel-
formigen Element. Man ersieht daraus, daB es natiirlich
lang dauert, bis eine Kugel gédnzlich verbrannt ist
(siehe auch Tabelle 2). Um in dem schraffierten Arbeits-
bereich zu bleiben, wartet man nicht ab, bis die Kugeln
endgiiltig verbrannt sind, sondern beschickt den Ofen
durch eine Schleuse kontinuierlich bzw. schubweise mit
neuen Kugeln. Die Verbrennungsgeschwindigkeit bei einem
mittleren Sauerstoffpartialdruck von 0,15 und einer
mittleren KorngrdB8e von ca. 30 mm ist bereits so hoch,
daB beil voller Ausnutzung dieser Reaktionsgeschwindig-
keit die entstehende Warme nicht mehr durch die Wand
abgefiihrt werden kann, es sel denn, man ndhme hohere
Zentraltemperaturen in Kauf.
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_—Arbeitsbereich
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Reaktionszeit tg[h]

Abb. 5: Umsatz/Zeit-Kurven

POZ(G” tR geS.( h)
1 3.0
0.8 3.8
0.6 5.0

0.4 7,6
0.2 15,1
1175 | 172

Tab. 2:

Gesamtreaktionszeit in Abhdngigkeit vom
O,-Partialdruck bei 1000 ©C
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Der mittlere 02—Partia1druck von 0,15 bedeutet, daB

die Verbrennungsluft mit einer Anreicherung auf 30
Vol.% O, in den Ofen eintritt und diesen mit ca. 1 % 0,
verlafRt.

Wirde man auf eine Anreicherung der Verbrennungsluft
nit Sauerstoff génzlich verzichten, so wire die Ver-
brennungsgeschwindigkeit und somit die Wirmeentwicklung
so gering, daB der Ofen ausginge.

Anstelle von Verbrennungsluft kann man auch recycliertes
Abgas, d.h. Kohlendioxyd, dem man 30 Vol.% frischen
Sauverstoff zumischt, verwenden. Das hat auf die Kinetik
keinen negativen Einflufl.

unzerkleinerte Blockelemente

Ubertrigt man den o.a. Sachverhalt auf unzerkleinerte
blockformige Elemente, so ergibt sich aufgrund theore-
tischer Uberlegungen folgendes Ergebnis, das bei Nukem
durch Experimente gestiitzt worden ist ( 9):

Unter der Voraussetzung, daB auch die Oberfldche der
Kihlkandle an der Reaktion teilnimmt, dauert es bei

30 Vol.% 02—Anreicherung im eintretenden Gas ca. 20 h
bis ein Block verbrannt ist, wobei die Umsatz/Zeit-Kurve
ein Maximum durchlauft. Gegen Ende der Verbrennung ist
die Feuerraumausnutzung extrem schlecht. Daher die
augenblicklichen Uberlegungen im ORNL, die Blocke hori-
zontal anzuordnen und kontinuierlich nachzuschieben.
Auch in diesem Fall brennt nur der vorderste Block.
Nach unserer Berechnung wiirde es 8 h dauern, bis das
Lquivalent eines Blockes verbrannt ist. Eine Verklirzung
dieser Zeit mit hoherer OZ—Anreicherung ist nicht mog-
lich, wenn die Zentraltemperatur 1200°C nicht iber-
schreiten soll. Die kommerzielle Anlage fir 50.000 Mie
bendtigt somit 60 Ofen. Der Ganzblockbrenner wird daher
im folgenden nicht weiter betrachtet.
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c) gebrochene Bldcke

Die fiir Kugeln angestellten Uberlegungen gelten in
gleicher Weise auch fiir den gebrochenen Block. Das
Schachtofenverfahren steht somit zwischen dem Whole-
Block~-Burner, bei dem iiberhaupt nicht zerkleinert wird,
und dem Wirbelschichtverfahren, bei dem feiner gemahlen
wird als kinetisch notwendig ist. Die StlickgroBe beim
Schachtofenverfahren mufl nur so beschaffen sein, daf
das gebrochene Gut kontinuierlich oder schubweise in
den Ofen gefordert werden kann. Wdhlt man eine Stilick-
groBe von 60 mm, so hat man gegeniiber der Kugel sogar
einen geringfiigigen Oberflichengewinn, der aber aus den
genannten Griinden der Warmeabfuhr nicht ausgenutzt
werden kann.

3.2.243 SchluBlifolgerungen

Arbeitet man mit Oz—angereicherter Luft von mindestens ca.

30 Vol.% O2 und stickigem Aufgabegut von ca. 60 mm KorngroBe,
so ist die aus anderen Griinden festgelegte Temperatur im
Innern der Schiittung der einzige Parameter, der den Durch-

satz eines gegebenen, im Hinblick auf Kritikalitét (40) sicher
ausgelegten Schachtofens begrenzt.

Andere Parameter, wie KorngriBe des Graphits, Stroémungs-
geschwindigkeit des Gases in der Schittung, 02—Partia1druck
> 0,3, Art des Inertgases (Stickstoff oder CO?) wirken
nicht limitierend und sind in weiten Grenzen frei wahlbar,
was den Betrieb des Ofens stark vereinfacht. Bei der Zer—
kleinerung und der Verbrennung entsteht relativ wenig Staub,
der pneumatisch direkt und ohne das Betriebsverhalten zu
storen, in den Schachtofen zurickgefiihrt wird.

Un das Temperaturprofil in axialer Richtung zu vergleich~
mafigen, wird das Verbrennungsgas in Ubereinanderliegenden
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Zonen radial in die Schiittung geblasen.

Auf eine Temperaturmessung kann verzichtet werden, wenn
die Untersuchung des Temperaturverhaltens der Schiittung
in-Abhdngigkeit von der angebotenen 02-Menge und vom 02-
Partialdruck abgeschlossen worden ist. Eine Regelung der
Verbrennung ist wie beim Hausbrand-Kokskessel nicht erfor-
derlich, wie im Versuch gezeigt wurde.

Der Zindvorgang wird liber die Abgasanalyse verfolgt und
von Hand gesteuert.

Das Abgas wird im Ofen nach unten durch den separat wasser-
gekihlten Rost abgezogen. Das bringt mehrere Vorteile:

- Der Feinanteil des Brechgutes wird in die gliihende
Schiittung geblasen und verbrennt dort nahezu vollstdndig,
so daB dieser Ofentyp mit einem sehr geringen Staubaustrag
von 1,5 % der Aufgabemenge arbeitet.

~ Der obere und der untere Ofenflansch bleiben kalt (max.
200°C), so daB bei diesem Ofentyp keinerlei Isolations-
probleme auftreten und Dichtungsfragen wesentlich ver-
einfacht werden.

~ Die Durchstromung der Schiittung mit dem Brenngas in
Richtung der Schwerkraft fuhrt zu einem wirkungsvollen
Freiblasen der Schittung von Staub und freigelegten
Partikeln. Somit wird eine gleichformige Verteilung des
Spaltstoffes im Reaktionsraum gewahrleistet, wodurch
trotz der Annahme eines optimal moderierten Systems
eine technisch vernilinftige Gestaltung des Reaktors er-

moglicht wird.

-~ Das Abgas wird beim Durchtritt durch die rostnahen Zonen
und den wassergekiihlten Rost selbst so weit abgekihlt
(250°C), daB die nachgeschalteten Zyklonabscheider und
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Grobfilter damit direkt beaufschlagt werden kdnnen.

-~ Das in der Brennzone entstehende CO wird in der Rostzone
durch noch vorhandenen Sauerstoff nahezu vollstandig
verbrannt, so daB der CO-Gehalt im Abgas auf unter 1 %
gehalten werden kann.

Abzug und Weiterbehandlung der Partikeln

Die Partikeln, deren PyC wesentlich langsamer verbrennt als
der Matrixgraphit (s. Abb. 6) werden vom Gasstrom be-
schleunigt und zusammen mit Staub aus der Schiittung durch
den Rost ausgetragen.

3
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Spezifische V. lﬂl:IThl" -
. fische  Verbrernungsgeschwindigkeit von A 3-Graphit d
pyrolytischem Hodht tur- apul - un
Abb. 6 melrische Oberﬂﬁd\e; ':ll:e;?m!;‘rﬁl(ohlemtoﬁ (PyC) (bezogen auf die geo-

on der reziproken Kelvin-Temperatur T

Ein Zyklon sorgt fiir die weitgehende Sichtung von Staub
und Partikeln. Die vollsténdige Sichtung tibernimmt die
nachgeschaltete Wirbelschicht selbst. Die geringfiigige



- 17 -

Staubmenge der ersten und zweiten Stufe wird pneumatisch
in die erste Stufe zuriickbefdrdert.

Die unvollsté&ndig abgebrannten Partikeln werden pneumatisch
in den von auBen luftgekiihlten Mischbettreaktor einge-
fordert. Mit einem Gemisch aus O2 mit Luft oder 002 wird
die PyC-Schicht vollstdndig abgebrannt. Dabei wird in
einem zylindrischen Schacht in der oberen Zone, in der
das Gut durch das Brenngas fluidisiert wird, die PyC-
Schicht weitestgehend abgebrannt, widhrend in der darunter
befindlichen Ruheschiittung der Kohlenstoff restlos ver-
brannt wird. Die im Kapitel 4 angeschnittenen Probleme
der Wirbelschichtverbrennung stellen sich bei der hier
vorgesehenen Verbrennung von Partikeln diskreter Teilchen-
groBe und mit geringem Staubanteil nicht, zumal auch der
erforderliche Warmeumsatz mindestens um den Faktor 10

kleiner ist.

3.2.4 Beschreibung der existierenden Technikumsanlage

Zunm Zinden des Reaktorinhalts werden unzerkleinerte Kugel-
elemente oder grodb zerkleinerte Blockelemente (mittlere
KorngrdBe 60 mm) in einen Vorheizofen gefdrdert, auf

1000°C erhitzt, und in Schiiben & 4 kg in den darunter
liegenden Ofen durch eine Schleuse abgelassen. Der zylin-
drische Ofen hat die lichten Abmessungen 350 mm Durchmesser
mal 1100 mm. Die freigesetzten Wiarmemengen werden durch

die Wasserkiihlung der Wand, eines zentralen Kuhlrohres und
des Rostes abgeflihrt. Als Verbrennungsgas wird Og—ange-
reicherte Luft mit 30 Vol.% O2 verwendet, die in mehreren
iibereinanderliegenden Zonen eingeleitet wird. Das Reaktions-
gas durchstromt den Ofen aus den bereits genannten Grinden
von oben nach unten. Ein einfacher Zyklonabscheider im
Abgasstrom von 25000 sorgt fur eine Trennung der Partikeln
vom kalten Staub, der nach Abscheidung vor Metallfiltern
pneumatisch mit Luft in die erste Stufe, den Schachtofen,
zuriickgefiihrt wird (s. Abb. 7 und 8). Der Ofen wird im
leichten Unterdruck betrieben.
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Schachtofen

8:

Abb.

zur Verbrennung von HTR-Brennelementen



- 20 -

Die erste Stufe ist bereits bei der Verbrennung von mehr
als 2500 Kugelelementen und 400 kg zerbrochenem Stangen-
graphit erfolgreich erprobt worden. Auch Langzeitversuche
von 24 h Dauer sind durchgefiihrt worden. Der maximale
Durchsatz der Anlage betrug 18 kg C/h entsprechend einer
Reaktorleistung von 1000 MWe. Dabei erreichte die Tem-
peratur im Inneren der Schiittung 145000. Der 02—Geha1t

im Reaktionsgas war 30 Vol.%, im Abgas 1 %. Der CO-Gehalt
im Abgas lag unter 1 %. Eine Explosionsgefahr ist somit
ausgeschlossen.

Es entsteht zwar viel CO im Zentrum der Schiittung; doch

es verbrennt mit unverbrauchtem Sauerstoff in den kdlteren
Zonen am Rand und iiber dem Rost mit der charakteristischen -
blauen Flamme zu 002. Dadurch wird eine nahezu vollsténdige
Ausnutzung des Sauerstoffs erreicht.

Die zweite Stufe, der Nachverbrennungsofen, ist ein zylin-
drischer Mischbettreaktor aus warmfestem Stahl, dessen
Mantelflache mit Luft gekiihlt wird. Sie ist daher doppel-
wandig ausgefiihrt. Auflen ist eine elektrische Heizwicklung
aufgebracht. Die vom PyC befreiten Partikeln, die Kerne,
sammeln sich in einer Ruheschiittung am Boden des Ofens,

wo restlicher Kohlenstoff mit Sauerstoff verbrannt wird.
Sie werden sodann kontinuierlich aus dem Ofen ausgeschleust

Diese Anlage ist mit ihren wichtigsten Abmessungen in
Abb. 9 dargestellt.

Die 2. Stufe ist mangels Material erst 15 Stunden lang
gelaufen. Die Verbrennungsrate betrdgt 1,2 kg C/h ent-
sprechend 1,7 kg Kernen/h. Die aus dem Ofen ausgetragenen
Kerne enthalten einen restlichen C-Gehalt von 0,05 %.

Der Schachtofen und der Nachverbrennungsofen sind ge-
trennt voneinander getestet worden.
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3.3 Entwicklungsmoglichkeiten

3e3.1 Basierend auf dem Stand der Technik

3.3.1.1 Allgemeines

Um bei der VergrdBerung des Schachtofens hinreichend Kiihl-
fldche anzubieten, sind z.2t. zwei Schachtofentypen in
der engeren Wahl: der Slab-Ofen und der Ringspaltofen.

Die Form des Slabs ist aus der Metallurgie bekannt (z.B.
WassermantelSfen bei der Blei~ und Kupferarbeit). Auch
groBe Koksstoker fiir Zentralheizungen haben aus den ge-
nannten Griinden einen rechteckigen Querschnitt. Das be-
sondere Problem des Slabs ist die gleichmdBige Verteilung
des Brennstoffs iiber der Lénge des Ofens. Ferner treten
Festigkeitsprobleme an denSeitenflachen des Ofens auf,

da dieser im Unterdruck gefahren wird. Diese Nachteile
hat die kreissymmetrische Anordnung nicht.

Die Verteilung des Brechgutes erfolgt bei Aufgabe in der
Reaktorachse gleichm&Big, ohne daB mechanische Hilfsmittel
notig widren. Konstruktiv bietet der Ringspaltreaktor keine
Schwierigkeiten. Die gleichméBige Verteilung des Brenn-
gases und auch des Kithlwassers ist einfach zu erreichen.

Aufgrund der gilinstigen Ergebnisse mit dem Technikumsofen

und der Scale-up-Uberlegungen ist dem Ringspaltreaktor
der Vorzug zu geben.

Die GroBe des Ofens, die als néchste Ausbaustufe, ausgehend
vom Stand der Technik bei Nukem, verninftigerweise ange-
strebt werden soll, hat den Durchsatz von 1 Block-Brenn-
element/h entsprechend 500 Kugeln/h, entsprechend einer
Reaktorleistung von 7000 MWe (Verfiigbarkeit: 300 a/a).

Dies kdme einer MaBstabsvergréBerung um den Faktor ca. 6
gleich. Eine stiarkere MafstabsvergroBerung halten wir im
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Hinblick auf die sicherlich auftretenden zusdtzlichen
und apparativen Probleme, die besonderen Gegebenheiten
in fernbedienten Zellen sowie die Kritikalitdtsfrage
derzeit nicht fiir sinnvoll. Im folgenden wird das Konzept
einer solchen Anlage am Beispiel der Verarbeitung von
Blockelementen beschrieben.

3.3.1.2 Beschreibung der Anlage

a) Zerkleinerung

Die Blockelemente werden in horizontaler Lage in das
Maul eines staubdicht gekapselten und mit einer Ab-
saugung versehenen Backenbrechers eingebracht (Maul-
breite 600 x 850 mm, s. Abb. 5) und in weniger als
einer Minute auf mittlere KorngrdBe von ca. 80 mm
zerbrochen (maximale Spaltweite 80 mm).

Hierfiir wird ein robustes Markenfabrikat eingesetat,
das festigkeitsmdBig nur geringfiigig beansprucht wird
und nahezu eine unbegrenzte Lebensdauer verspricht.
Das Brechgut wird von einer zentralen Zerkleinerungs-
anlage, wie sie flir das Head End einer 50.000 MWe
Zelle bendtigt wird, den Ofen zugeteilt.

Die einfachste Losung wdre die Beschickung uUber Fall-
rohre von oben, was auf Kosten der Bauhohe geht. Mit
einem Horizontalfdrderer (z.B. Beschickungswagen auf
Schienen) kann man Baukosten einsparen.

b) Schachtofen (1. Stufe)

Der Schachtofen ist an seiner Einfilloffnung fiir das
Fordermittel mit einem Schiittgutschieber verschlossen.
Durch Offnen des Schiebers fdllt das Brechgut infolge
Schwerkraft in den Ofen. Die Abmessungen des Ofens be~

tragen:
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1000 mm lichter AuBendurchmesser

650 mm lichter Innendurchmesser

1500 mm Schiitthohe

2000 mm Hohe des Ringspaltzylinders
iiber dem Rost

In der Abb. 10 ist die Verbrennungsanlage am Beispiel
des Ringspaltofens mit ihren wichtigsten Abmessungen
maBstabsgerecht dargestellt.

Das Verbrennungsgas, vorzugsweise 02-angereicherte
Luft, wird in vier Zonen aus vier Ringleitungen ent-
nommen und radial der Schuttung zugefihrt. Es wird
nach unten durch den wassergekilhlten Rost abgesaugt.
Sollte es sich herausstellen, daB eine Krypton-Abtren-
nung im Abgas der ersten Stufe notwendig ist, so wird
ein Teil des Abgases recycliert, mit reinem Sauerstoff
versetzt und auf Luftzufuhr verzichtet.

Die Partikeln fallen aus dem Rost gemeinsam mit ge-
legentlich durchfallenden grdBeren Graphitstiicken und
gelangen mit dem Abgas in einen Zyklonscheider, der
Partikeln und Graphitstiicke in eine kleine Walzen-
mithle abscheidet. Feiner Staub geht mit dem Abgas

in eine Filterkammer und von dort mit einem Teil der
Verbrennungsluft pneumatisch zuriick in den Ofen.

Die Walzenmiihle wird auf eine Spaltweite von 1 - 2 mm
eingestellt, so daB nur Graphit, aber keine Partikeln
zerstort werden. Das aus der Mihle herausfallende Gut
wird von einer pneumatischen Forderstrecke erfalt und
in einem Puffergef#B abgeschieden. Dabei erfolgt aber-
mals eine Sichtung vom Staub, der zusammen mit dem
Fordergas in das bereits genannte Abgasfilter des

Schachtofens und somit zuriick in den Schachtofen geht
(pneumatischer Staubkreislauf).
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Fiir das Ziindverfahren bietet sich die Zugabe von
vorgeheiztem Graphit an (100 kg & 1000°C). Dieses
Verfahren ist bereits im Technikum erprobt worden.
Durch Erhdhung der Graphitchargen auf 100 kg wird
diese Methode noch vereinfacht und robuster im prak-

tischen Betrieb.

Nachverbrennung (2. Stufe)

Die vom Staub weitgehend befreiten Partikeln werden

in den Nachverbrennungsofen dosiert. Dieser besteht

aus einem zylindrischen Reaktionsrohr aus Inconel-
Legierung mit einem Durchmesser von 150 mm und ca.

1,32 m Wirbelschichthohe. Er ist in Hohe der Wirbel-
schicht zur besseren Warmeabfuhr mit Rippen versehen
und zur Aufnahme des Xiihlmediums (Nebelkiihlung) doppel-
wandig ausgefiihrt. Das 8uBere Rohr wird fiir den Zind-
vorgang mit einer elektrischen Strahlheizung und mit
einem Isoliermantel umgeben.

In der FlieBbettzone befinden sich weitgehend abge-
brannte Kerne, welche die in der Wirbelschichttechnik
bekannte Funktion der inerten Vorlage iibernehmen.

Der Ofen hat keinen AnstrdSmboden. Vielmehr wird das
Verbrennungsgas, eine Gemisch aus Luft und O2 ahnlich
wie beim Schachtofen radial durch Rohre von auBen
eingeblasen. Unterhalb der Einblasstelle entsteht eine
Ruheschittung, in der die vom Kohlenstoff weitgehend
befreiten Kerne zur restlosen Beseitigung des PyC

nit wenig Sauerstoff beaufschlagt werden.

Das Abgas der zweiten Stufe wird mit dem Abgas der
ersten Stufe vereinigt und der Staub in der bereits

erwahnten Filterkammer abgeschieden und pneumatisch
in die erste Stufe zurickgefinrt.
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Beschreibung des Wirbelschichtverfahrens

Verfahrenskonzept

Die Wirbelschichtverbrennung von Brennelement-Graphit
nach dem von der KFA entwickelten Verfahren erfolgt
kontinuierlich in einer stationiren Gas-Feststoffwirbel~
schicht. Auf den bei der groftechnischen Verbrennung von
Feststoffen in der Wirbelschicht (5, 14, 15) allgemein
Ublichen inerten Trigerstoff wurde mit Riicksicht auf sonst
zus8tzlich notwendige Verfahrensschritte, wie Trennung von
Trédger- und Brennstoff, Trigerstoffriickfiihrung, etc., und
im Hinblick auf eine maximale Kernbrennstoffausbeute ver-
zichtet. Die hier angewendete Verbrennungswirbelschicht
besteht daher lediglich aus den Wirbelmedien 02, CO2 und
CO sowie dem GekSrn vermahlener Brennelemente.

Gerade bei einer Wirbelschichtverbrennung von Graphit
ké&nnen die allgemeinen Vorteile einer Wirbelschicht, wie
leichte Temperaturfliihrung und gute Wirmeilibertragungsver-
h&ltnisse bei anndhernd isothermer Verbrennung, voll ge-
nutzt werden. Wegen der hohen Reaktionsfihigkeit des Wir-
belgutes Kohlenstoff mit O2 im Temperaturbereich ab

700 °C tritt zudem die in Wirbelschichten meist zu be-
obachtende st&rende Rlckmischung von Wirbelgut und Reak-
tionsgas nicht auf. Durch die Wahl einer geeigneten An-
strémgeschwindigkeit des Reaktionsgases, deren genauer
Wert jeweils von der mittleren GrdRe des Gleichgewichts-
korns und der Partikeln abhingt, wird eine Sedimentation
der Kernbrennstoffpartikeln am Boden des Reaktors er-
reicht. Die sich dort bildende Partikelschiittung bewirkt
einerseits die fiilr Gas-Feststoff-Wirbelschichten gefor-
derte sehr gleichmiBige Anstrémung der Wirbelschicht;
andererseits wird durch das Sedimentieren die Wirbelung
der Partikeln und damit die nachteilige Erosion der
Reaktorwandung w&hrend des Verbrennungsbetriebes unter-
driickt. Die sich am Boden des Reaktors ansammelnden
Kernbrennstoffpartikeln sind auBerdem stets dem frischen
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Verbrennungsgas ausgesetzt, so daR auch der reaktions-
trigere Pyrokohlenstoff im Wirbelschichtreaktor verbrannt
wird. Die verbleibende Schwermetallasche, deren C-Gehalt
unter 1 % liegt, wird wihrend des Betriebes chargenweise

abgezogen.

Eine stabile Wirbelschichtverbrennung von Graphit kann

aus reaktionskinetischer Sicht (16) oberhalb ca. 650 °c
betrieben werden. Die zuldssige Reaktorwandtemperatur be-
grenzt die Betriebstemperatur nach oben. Der Betriebsdruck
kann dabel zwischen geringem Unterdruck und einem Uberdruck
von einigen bar gewihlt werden. Je nach Wahl der mittleren
KorngréBe kann die Verbrennung durch Anstrémen der Wirbel-
schicht mit reinem 02, einem 02—002—Gemisch oder Luft einer
bestimmten 02-Anreicherung erfolgen. Die Abbildung 11 zeigt
den grundsdtzlichen Aufbau einer Wirbelschichtreaktoranlage.

einstutige Abgas
Zerkleinerung der BE ?

BE Abgas - Abgas - Abgas-
kihler kihler fiiter

Dosierung
Abgas-
Kihimedium je nach —-- entstouber
Kontrollkonzept der
Kritikalitat N; oder
Wasser fur Ofen Stoubriicktishrung
und Abgaskuihler

Rickfihren
des Abgases

/ zur innenkih-
lung miglich

-— CO,

angereicherte Luft
oder

Start mit externem 02-C0, Gemisch
Brenner oder Gas- g C-freie
vorheizung SM-Asche
Abb. 11: ApparateflieRbild einer Wirbelschichtreaktor-

anlage zur Graphitverbrennung
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Stand der Technik

Orientierende Versuche zur Verbrennung des Graphits von
HTR-Brennelementen in einer Gas-Feststoff-Wirbelschicht
wurden erstmals 1964 in den USA durchgeftihrt (6 ). Auf-
bauend auf die dabei gewonnenen Ergebnisse und Erkennt-
nisse wurde dann in den Jahren 1965 - 1969 ein Verfahren
entwickelt, bei dem gesintertes A1203 als Tr&gerstoff
Verwendung fand (11). Der Schachtdurchmesser des gréften
fir Versuche gebauten Ofens betrug U4-in.; die erzielten
Verbrennungsraten lagen zwischen 1,1 und 1,4 kg C/h

(12, 19). Wegen der fiUr einen HZ-Betrieb zu aufwendigen
prozeBbegleitenden Arbeitsginge zur Trennung von Schwer-
metall und Inerttriger sowie der ungeniigenden Schwermetall-
ausbeuten wurde dieses Verfahrensprinzip in der Folge aber

wieder aufgegeben.

In den letzten Jahren wurde nun von der GULF ein Wirbel-
schichtverfahren entwickelt, das vornehmlich auf Brenn-
elemente des Abbrand-Brutzyklus, welche ja sowohl TRISO-
(PyC-SiC-PyC-Beschichtung) als auch BISO-(PyC-PyC-Be-
schichtung) Partikeln enthalten, zugeschnitten ist (13).
Bei diesem Verfahren wird gemahlenes Brennelementgut
zunéchst einer ersten Stufe zugefilhrt (EXO-Burner), die
kontinuierlich arbeitet, und in der sowohl gemahlener
Graphit als auch SiC-Partikeln als Fluidat wirken. Das
Produkt dieses Verbrennungsschrittes geht dann zu einer
diskontinuierlich betriebenen 2. Stufe (ENDO-Burner), wo
der restliche Graphit verbrannt und die (Th,U)OZ-Kerne
freigelegt werden. Als inerter Trigerstoff dienen hier die
SiC-beschichteten Partikeln. Die Schachtdurchmesser der
bisher geplanten Ofen (EXO) betragen 4-in. und 8-in., die
Konstruktion eines 16-in.-0Ofens war fiir 1973 geplant.

Das von der KFA entwickelte Verfahren, dessen technischer
Entwicklungsstand nachfolgend in der Reihenfolge der Ver-
fahrensstufen im einzelnen beschrieben wird, unterscheidet
sich von den oben beschriebenen Verfahren dadurch, dai
die Wirbelschicht annihernd schwermetallfrei ist und
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zudem eines inerten Trigerstoffes nicht bedarf.

Handhabung der Brennelemente

7ur Wiederaufarbeitung gelangen entweder Brennelement-
kugeln oder -bldcke. Die Verbrennung des Graphits in der
Wirbelschicht setzt zunichst die Zerkleinerung der Brenn-
elemente auf ein Gut der mittleren Korngrdife

1,5mm £ dm =< 3 mm

voraus. Die entsprechende Anlage ist nach Art und Brenn-
element-Zufuhr fiir die jeweilige Brennelementform typisch.
Kugelfdrmige Brennelemente rollen einzeln einer handels-
{ilblichen Hammermiihle zu. Das Mahlprodukt, das weniger als
3 % gebrochene Partikeln enth#lt, sammelt sich im Mithlen-
bunker und wird aus diesem direkt mittels einer Dosier-
schnecke in den Ofen gefdrdert. Blockf8rmige Brennele-
mente gleiten nach dem GGA-Konzept durch einen Fiuhrungs-
schacht zu einer dreistufigen Zerkleinerungsanlage, wel-
che aus Backenbrechern verschiedener Offnungsweite be-
steht. Ein wesentlich einfacherer Verfahrensweg, der nur
einstufig ist, wird z. Z. bei der KFA verfolgt. Da er
sich erst im Entwicklungsstadium befindet, wird hieriiber
in 3.3.2 berichtet.

Verbrennung

Bisher wurden ca. 3.150 kugelfSrmige Brennelemente vom
AVR- bzw. THTR-Typ, davon 240 bestrahlte, in der Wirbel-
schicht mit Sauerstoff bei mittleren Schichttemperaturen
zwischen 680 °C und 900 °C verbrannt (17, 18). Sowohl der
Laborofen (Schachtdurchmesser 8 cm), mit dem nicht nur
Versuche im Labor, sondern auch in den HeiRen Zellen
durchgefiihrt wurden, als auch der Technikumsofen (Schacht-
durchmesser 30 cm) wurden dabei wihrend der Verbrennungs-
versuche im Dauerbetrieb bis zu 100 h mit einer statio-
ndren Wirbelschicht betrieben. Der Start der Verbrennung
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erfolgte nach dem Vorheizen einer niedrigen Mahlgut-
schiittung im Ofen durch Aufheizen der Ofenwand mittels
elektrischer Wickelheizung auf T = 600 °C und Einleiten
von reinem 02. Wéhrend des Verbrennungsvorganges verindert
sich die KorngréRenverteilung des eingefiitterten Mahlpro-
duktes auf die Verteilung des Gleichgewichtskorns, wobei
sich die mittlere Korngr®dfe verringert (Abbildung 12 );
die 02-Zufuhr erfolgt zentral am Ofenboden unterhalb der
Schwermetall-Partikelschiittung. Im Betrieb erweist sich
die Steuerung der mittleren Schichttemperatur sowie der
Wirbelschichthdhe als sehr einfach. Der gute Wirmeaus-
tausch zwischen Wirbelgas und Wirbelkorn bewirkt eine
konstante mittlere Schichttemperatur mit Temperaturdiffe-
renzen von wenigen °Cc in axialer und radialer Richtung,
8o daB die Schichttemperatur an der Ofenwand als konstant
liber der Schichthbhe angesehen werden kann. Der steile
Abfall der Temperatur zwischen Schichtoberfl&éche und Be-
ruhigungszone wird als Geber fir eine Zweipunktregelung
der Schichthdhe benutzt.
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Das Verbrennungsabgas ist bei einem druck-, temperatur-
und korngrdRenabhingigen CO2 : CO-Verh#ltnis sauerstoff-
frei. Bei Normaldruckverbrennung mit einer mittleren
Schichttemperatur von ca. 800 OC und einer mittleren
Korngrdke von 0,85 mm ergibt sich z. B. das Verh#ltnis

CO2 : CO = 9 : 1. Durch die in 3.1 n&her beschriebene
besondere Anstrémtechnik der Wirbelschicht konnte auf eine
sweite Verfahrensstufe zur Abtrennung des Pyrokohlenstof-
fes verzichtet werden. Der durch die Strémungsverhdltnisse
im Ofen bedingte C-Staubaustrag wurde bei den Versuchen
mit dem Technikumsofen iiber eine pneumatische FOrder-
strecke, bestehend aus Schleuse und Férderschnecke, kon-
tinuierlich zurlickgefiihrt; der geringe C-Anteil des aus
dem Staubabscheider austretenden Abgases blieb w&hrend

des Betriebes konstant.

St8rfallverhalten:

Am Technikumsofen wurden einige denkbare Betriebsstdrungen
simuliert. Es zeigte sich im einzelnen:

- Bei Kiuhlmittelausfall und weiterlaufender 02-Zufuhr
werden Schicht- und Ofenk&rper langsam gleichmifig
aufgeheizt. Wegen der guten Wirmellbertragung inner-
halb der Schicht und von der Schicht zur Ofenwand
treten keine 6rtlichen Uberhitzungen auf.

- Bei Schnellschluf® der 02-Zufuhr sinkt die Schicht-

temperatur in weniger als finf Minuten unter die Ziind-
grenze des Graphits.

Eine notwendige Ofenentleerung, etwa zum Zwecke der

Revision, kann auf einfache Weise durch Absaugen des
Graphitgekdrns, mit entsprechender Sonde auch der am
Ofenboden liegenden Schwermetall-Partikeln, erfolgen.

Abzug und Weiterbehandlung der Schwermetall-Partikeln

Die Verbrennung von Matrixgraphit und Pyrokohlenstoff-
beschichtung der Schwermetall-Partikeln erfolgt im
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Wirbelschichtofen gleichzeitig. In der Zone der Deck-
fléche der Schwermetall-Partikelschicht herrscht an der
Ofenachse die htchste Schichttemperatur. Sie liegt bei
Anstromen der Wirbelschicht mit reinem O2 ca. 30 bis

50 °c Uber der mittleren Schichttemperatur und nimmt in
Richtung des Schwermetall-Partikelauslasses wegen der
Kaltanstrémung der Wirbelschicht mit zunehmender C-Frei-
heit der Schwermetall-Partikeln ab. Die mittlere Aufent-
haltszeit der Schwermetall-Partikeln im Wirbelschicht-~
ofen sowie die Qualitdt der Pyrokohlenstoffschicht be-
einflussen den C-Restgehalt der Schwermetall-Partikeln.
Er betrédgt in der Regel filr Aufenthaltsdauern > 10 h
unter 1 %. Schwermetall-Partikeln oxidischer Zusammen-
setzung flossen bei Betriebstemperaturen < ca. 900 °c
stets stdrungsfrei aus dem Aufnahmekonus der Partikel-
schiittung am Ofenboden ab. Die geringen C-Reste eriibri-
gen eine zweite Verbrennungsstufe. Zur Sicherstellung
der Schwermetall-Bilanzierung vor Weitergabe an die Auf-
l8sereinheit der Wiederaufarbeitungsanlage passieren die
Schwermetall-Partikeln jedoch noch eine aufgeheizte
Schiittschicht, wobei eine evtl. n&tige Nachverbrennung
des Pyrokohlenstoffes stattfinden kann.

.2.4 Beschreibung der Technikumsanlage

Die Technikumsanlage besteht als Baueinheit aus einem
Labormodell des Wirbelschichtofens der JUPITER-Anlage
sowie einer Milhle und einem Aufwirtsfdrderer fiir das Mahl-
gut; sie ist ausgelegt fir einen Durchsatz von 4 kg C/h.
Dieser fiir Wirbelschichtdfen verh#ltnisméfig geringe

spez. C-Umsatz erklirt sich aus dem Fehlen der techni-
schen Voraussetzungen des Betriebslabors fir den Mengen-
durchsatz an Frischgas sowie fir die Abfuhr der Reaktions-
wirme fiir den theoretisch mdglichen h&chsten C-Umsatz.

Der Wirbelschichtofen wurde mit Ricksicht auf die Ergeb-
nisse der Kritikalit#tsuntersuchungen (9 , 20), die fir
GroRanlagen eine absolut wasserfreie Verbrennungszelle



fordern, als HeiBwandreaktor konzipiert. Bisher wurden
insgesamt 1.880 THTR-Brennelemente in mehreren Verbren-

nungsversuchen verbrannt.

Daten der Technikumsanlage (Abbildung 413):

- Brennelement-Zerkleinerung

. —— T e - - — o S mn > W -

Hammermiihle, Fabrikat HM/2, Siebtechnik, Miilheim/Ruhr,

mittlere KorngrdfRe des Mahl-

gutes je nach Einlegesieb: 0,8 mm = dT = 1,5 mm
- Wirbelschichtofen

Ofendurchmesser d; = 300 mm

Schachththe hS = 2.200 mm

Schichthéhe h,, = ca. 600 mm ... 1200 mm

Anstrémgas 100 % 0, oder CO,-0,-Verh&ltnis = X

Sollumsatsz L kg C/h

Istumsatz b xg Cc/n

Theoretischer

Maximalumsatz 22,5 kg C/h

(Normaldruckverbrennung)

Zyklonabscheider zur Abgasentstaubung mit Sammel-
bunker und Schleuse fiir C-Staubriickfiihrung

pneumatische C-Staubrickfihrung in CO2-F6rdergas—
leitung unter Yberdruck

gasgeklihlte Staubriickfiihrsonden
konusfdrmige Aufnahme der Sedimentschiittung

Anstrdmen der Schwermetall-Schicht durch Ringspalt.

Trogkettenfdrderer zwischen Milhle und Dosiergerit

Heiﬁdampf-Luftkﬁhlung mittels Doppelrohrschlange
anstelle von Gaskilhlung.
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Abb. 13: Technikumsanlage zur Wirbelschichtverbrennung

Entwicklungsmdglichkeiten

Stand der erprobten Technik

Die erprobte Technik der Verbrennung von Brennelement-
Graphit geht in ihrem Ofenkonzept filir das groRtechnische
Verbrennungs-Head-End aus Kritikalit#dtsgriinden von einer



Wirbelschichtéfen der KFA

g - . 1) theor. max,. 3) B N
Typ on] sPe?'/ 272? ? WA-Kapazitit (z?mir ::gez)
cm cm , ie a
& (MWe) » ovan
Ist | Soll | theor.
max.
Grundlagen der Wirbel-
4y schichtverbrennung
Laborofen 8 18 16 30 120
Dauerbetrieb, unbestrahlte
und bestrahlte Brennele-
mente
Grundlagen der Komponenten
Modellofen
30 6 4 30 1.800 .
JUPITER Dauerbetrieb,
unbestrahlte Brennelemente

Tab. 3: Daten zu den Wirbelschicht8fen der KFA

1)

auf Schachtquerschnitt bezogen

3) normiert auf 300 kg C/d - 1000 MWe

&)

auf Normaldruck bezogen

_9£_



Wirbelschichtdfen der GGA

1) theor. max. 3)
T d spez. C-Umsatz Bemerkungen
yp 2 WA-Kapazitéit ]
[cm] [ g/em®/n ] (Ziel, Stand)
(MWe)
Ist Soll theor.
max.
Grundlagen der Wirbel-
2) schichtverbrennung
Laborofen 10 19 - 45 - 280
Dauerbetrieb, unbestrahlte
Brennelemente
Grundlagen der Komponenten
Technikumsofen 20 37 - 45 1.460 Dauerbetrieb, unbestrahl-
te Brennelemente

Tab. L4: Daten zu den Wirbelschicht8fen der GGA

1)

2)

auf Schachtquerschnitt bezogen

3)  normiert auf 300 kg C/d - 1000 MWe

nach Lit. (13), erscheint jedoch fiir Normaldruckverbrennung sehr hoch

- )¢ -
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wasserfreien Verbrennungszelle aus. Dieses Konzept min-
dert entscheidend das Gefahrenrisiko bei der Handhabung
der Schwermetall-Partikeln auRerhalb des Ofens. Kritische
Anordnungen auferhalb des Ofens sollen durch Schwermetall-
Mengenbilanzierung mit der Verbrennungszelle als Kontroll-
grenze vermieden werden. Die erprobten Ofenschichte sind

wegen der Gaskiihlung ausnahmslos kreisf6rmigen Querschnitts,

da sich bereits mit diesem die fiir ausreichend gehaltene
Verbrennungskapazitit entsprechend ca. 5.000 MWe-Reaktor-
leistung bei Normaldruckverbrennung erreichen 1&ft. Bei
Wandinnentemperaturen von < 600 °C ergibt sich zudem

auch bei HeiRwandbetrieb eine ausreichende Lebensdauer
fir den Ofenschacht. In den folgenden beiden Tabellen
sind die wichtigsten Daten der von der KFA-Jiillich sowie
der GGA bisher gebauten und betriebenen Wirbelschicht-
8fen zusammengestellt.

Ausblick auf mgliche Entwicklungen

Brennelementzerkleinerung

Das in Abbildung 14 dargestellte einstufige Verfahren

der KFA zur Zerkleinerung von Blockelementen, bei dem die
Bl&cke Uber ein mit gegenliberliegenden Vorschubeinheiten
ausgeriistetes prismatisches Rohr einer Frismaschine zuge-
leitet werden, die aus mindestens zwei sich im Gegensinn
drehenden rollenfdrmigen Frisern besteht, kann den auf-
wendigen Mehrstufenproze® der GULF ersetzen.

Die Brennelement—Zerkleinerung durch Frisen wurde bisher
nur mit partikelhaltigen Probestiicken durchgefilhrt; die
Verarbeitung ganzer Bl&cke steht noch aus. Die Bruchraten

der Partikelkerne waren korngréfRenabhingig und lagen fiur

den Korngr8Renbereich 1,5 mm =< d, = 3 mm zwischen
1 und 5 %.
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Abb. 14: Vorrichtung zum Zerkleinern von Blockelementen

Verbrennung

Die m8glichen Entwicklungen der Wirbelschichtverbrennung
sind auf der Grundlage durchgefiihrter Untersuchungen tber
die Betriebsparameter, wie KorngrdRenbereich, Temperatur-
bereich und Betriebsdruck u. a. abzusehen. Die Ergebnisse
werden im folgenden kurz zusammengefaft; die weiter unten
erliuterten Entwicklungslinien nehmen hierauf Bezug.

Aus der Sicht der Graphitverbrennung allein, d. h. ohne
die in den Wirbelschichtofen zus#tzlich eingebrachten
Schwermetall-Partikeln, ergibt sich keine Korngr&Benbe-
schrénkung. Die m&glichen C-Umsitze bel Anstrémen der
Wirbelschicht mit reinem O2 in Abhéngigkeit von der Korn-

gréfe ergeben sich nach Abbildung 15.



- 40 -

T / UHU Hammermihle HM-2, SW 2.5mm
Z‘ 100 Schweben mittl. SM-Bruchrate : 6,.9%
hé n m Backenbrecher, MW 65 mm
S SW 3,0mm, SM-Bruchrate:2.6%
O —
o N
= Hammermiihle KFA /ICT
‘£ ] E mittl. SM- Bruchrate: 1.2%
5 B obere Umsatzgrenze gegeben durch
w 507 - Beginn des SM -Partikelaustrages
5 104 A
5 30 A
o paray ol

20 S

R - Schittung
10 ; /?7‘
0 T T T LA T T T T T 1 T T T T T 1 T T T T
0 ' 1 2 3 4 5

C - Korngréfe dx {mm] —»

Abb. 315:

Die RiUcksicht auf die Bruchrate der Schwermetall-Partikeln
im MahlprozeB legt die kleinste mittlere Korngrofe auf

ca. 1,5 mm fest. Die grdRte ergibt sich durch die Forderung
nach sicherer Fluidisierung der Schicht mit ca. 3 mm.
Kleinen KorngrtfRen ist der Vorzug zu geben, weil mit zu-
nehmender Korngrdfe die Inhomogenitit der Wirbelschicht
zunimmt. Die sich daraus ergebenden schlechteren Wirme-
Ubergangsverhdltnisse (Abbildung 16) fiihren zu grbdReren
Bauhbhen der Wirbelschicht&fen (Abbildung 17). AuBerdem
nimmt die Erosion der Reaktorwand zu.

Der Temperaturbereich der Wirbelschichtverbrennung be-
ginnt mit der Zindtemperatur von ca. 600 °C. Die H®chst-
temperatur der Schicht richtet sich einerseits nach dem
zugelassenen Kilhlmittel (Gas oder Wasser) und andererseits
nach der "Temperaturempfindlichkeit" der Schwermetall-
Partikeln am Reaktorboden. Die Schwermetall-Partikeln der
Anstrémschicht neigen n#mlich bei Temperaturen > 900 °¢ zur
Agglomeration; auRerdem nimmt die Freisetzung von Spalt-
produkten erwartungsgemi® mit steigender Temperatur zu (1).
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Warmeubertragungskoeffizient a[

P+l
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o
]

500

400
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*
Amax

@ max nach [21] fur Graphitkorn
a nach [15] fir Kohlekorn

@tnax Nach {13], betiebiges Korn

300
200
100 -
0 T T B
0 1 2 3
Korngrofle dg [mm] ——o
Warmeubertragungskoeffizient a zwischen
Wirbelschicht und Rohrwand
Abb. 16:
15 d& Schochtdurchmesser — -
~—nach [21) tir Omox P
1 — —nach (151 tir Qmex -~
'-'.— nach ‘1;] tur omm Vs -~
] o[&w] e
tsemcnt = BOOSC rd [

3
1

5

Hohe der exp. Wirbelschicht [m)] ——e
N

Korngrofle dy [ mm ] —

Mindesthohen der expandierten C0,-CO-
Graphitsuspension bei At = 200°C zwi-
schen Suspension und Wand

Abb. 17:
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Unter Beriicksichtigung der genannten Einfluffaktoren
ergeben sich folgende, flir eine Wirbelschichtverbrennung

geeignete, Temperaturbereiche:

a) gasgekiihlte Wirbelschicht&fen

650 °c = tg011 < 900 °C bvei zentraler Anstrdmung
100 % O2

650 °c = tso11 S 950 °C bei zentraler Anstrdmung
mit 02-002-Gemisch und
O,-Sekundér-Zufuhr

2

b) wasser- und dampfgekiihlte Wirbelschichtéfen

Es sind Zentraltemperaturen von 1000 O°C und hdher
méglich, jedoch mit der Einschrinkung, daR® wegen des
dort auftretenden hohen Temperaturgradienten in Wand-
ndhe nur die mittleren KorngrdRen des linken Bereichs-
randes stabile Verbrennung gewihrleisten. Der kleinst-
mégliche Ofenschachtdurchmesser von ca. 20 cm be-
deutet hingegen keine Einschrénkung.

Betriebsdruckbereich

Der Betriebsdruck hat einen Einfluf auf die mittlere
Anstrdmgeschwindigkeit der Wirbelschicht im Ofenschacht
und damit auch auf den spez. C-Umsatz bezogen auf den
Schachtquerschnitt, welcher proportional mit dem Druck

bei gleichem O,-Anteil des Anstrémfluids steigt. Dies

kann entweder zur Verringerung der Schachth8he oder zur
Innenkihlung durch Zugabe von gekithltem COE-Rﬁckfﬁhrgas
(Abgas) benutzt werden. Ferner fithrt im Falle des gas-
gekilhlten Wirbelschichtofens eine Erh8hung des Betriebs-
druckes zu einer mechanischen Entlastung der Ofenwand

und damit zu einer erhdhten Lebensdauer des Wirbelschicht-
ofens. Bei einstufigen Verbrennungsanlagen mit kreis-
férmigem Schacht ohne zentrale n-Absorber begrenzt die

zum Abbrennen der Pyrokohlenstoffschicht notwendige mittle-

re Aufenthaltszeit der Schwermetall-Partikeln den Betriebs-
druck auf ca. 3 bar.



Ein vergleichendes Beispiel:

Schachtdurchmesser 50 cm

mittl. Gleichgewichtskorngrdfe ca. 1,5 mm

YWand/Schicht 200 ©c
Betriebsdruck [bar] i 3 3
Anstrémflui - : = 1:
dmfluid 100 % O2 100 % O2 02.002- 1:2
Mindesthdhe [m] 5 5 3,7
WA-Kapazitéit [MWe] ca. ca. +) ca.
L4700 14000 4700

+ . . . . . . .
) mit zusdtzlichen wirmeabfiihrenden Hilfsmitteln

Die m¥glichen Entwicklungslinien des Wirbelschichtofens

zur Graphitverbrennung ergeben sich aus der Entscheidung
fiir oder gegen die Zulassung von Wasser in der Verbrennungs-
zelle der Wiederaufarbeitungsanlage. Es werden deshalb die
Entwicklungsmdglichkeiten beider Konzepte kurz aufgezeigt:

a. Gasgekiihlter Wirbelschichtofen

a.a

Ofen mit kreisfdrmigem Querschnitt, Normaldruck-
verbrennung, Normalumsatz nach Abbildung 15,
mit oder ohne CO2—Zugabe zum Anstrémgas als Innen-

kiihlung.
Max. Aufarbeitungskapazitit ca. 5000 MWe

Ofen mit kreisférmigem Querschnitt, Uberdruck-
verbrennung bis ca. 3 bar, Aufgabe der Zentral-
anstromung, wahlweise Zugabe von CO2 zur Innen-
kilhlung oder Verringerung der Bauh&he, méglicher
Einbau von Kilhlregistern in und oberhalb der

Schicht.

Aufarbeitungskapazitit ca. 5000 MWe bis 14000 MWe,

je nach 02-Zufuhr
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a.c Annular- oder Slab-Form bel Mehrkammerbauweise,

mit oder ohne zentrale n-Absorber, mit oder ohne

Uberdruckverbrennung, mit reinem O2 oder 02—CO2—

Gemisch angestrdmt.

Aufarbeitungskapazitit héher als unter a.a und

a.b angegeben mdglich.

Wasser- oder dampfgekithlter Wirbelschichtofen

Bauweisen nach a.c.

Vorteile:

evtl.
Nachteile:

bei gleichem C-Umsatz geringere Bauh&he
als bei a.c,

l&dngere Lebensdauer der Schachtwand.

Anheben der mittleren Schichttemperatur
erforderlich, um Randgingigkeit zu ver-
meiden

(Aktivit4tsfreisetzung),

Gleichgewichtskorngréfen

Z 1,8 mm erfordern tbergang zu tber-
druckverbrennung, sofern vollsténdige
02-Nutzung gefordert wird.

wesentlich erhhtes Sicherheitsrisiko
wegen der Mbglichkeit, auBerhalb des
Ofens in der Verbrennungszelle eine
kritische Anordnung zu erreichen.
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Schachtofen Wirbelschichtofen
ruken 1) xra V) aoa )
max. Verbrennungsrate (kgC/h) 17 4 11
mittl. Korngribe (mm) 1,0 1,3
max. Temperatur (°C) 1150 900 980
Feuerraurbelastung (Gcal/m3 +h) 0,13 0,43 0,13
Kilhlflichenbelastung (Gcal/mz-h) 0,10 0,03 0,13
Kihlmediun Hao H20/Luﬂ: Luft
Verbrennungsgas 2/N2(u. 02/002) 0, 02/N2
02-Anreicherunp (Vol, %) 30 100 71
Abgaszusammensetzung (Vol. %)
- ¢co, 27 82 64
- CO 1 18 4
- 0, 2 - 3
- N, Rest - Rest
spez. Abgasmenge (Nm3/kgc verbrannt) 6,2 2,2 2,7
(offener Kreislauf) ) 0.22
spez. Staubaustrag (kg Staub/kgC verbrannt) 0,015 1,2 ’
C-Menge im Austrag (% vom Vorlauf) 13 2) = 0,4
C-Gehalt im Austrag (Gew.%) (1. Stufe) 60 2) <1 3 i,
"Anteil gebrochener Kerne 1 <3 15
in Kaltversuchen (%) (Gew.)
Dauer des Lengzeitversuches (h) 24 100 0

Tabelle 5:

1)

GGA-Brennelemente
2)
3)
4) X

ohne Filterstufe
5)

nach Staubabtrennung im Windsichter

erprobt an GGA-Brennelementen (13)

bezogen auf Probengesamtgewicht

erprobt an THTR-Brennelementen und Ubertragen auf

Versuchsbedingungen und Ergebnisse im Technikum
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NUKEM~-Verfahren KFA-Verfahren
1. Verbrennungsstufe 2. Verbrennungsstufe
110
Verbrennungsrate |kgC /h 96 14
1,2
mittl. Korngr8fe |mm 8o ca. 0,8 N
Betriebsdruck ata 1 1 2
Verbrennungsgas 02 /CO2 1 : 2,2 1 : 2,2 1 : 2
spez. Abgasmenge Nm3 /%gC 1,9 1,9 2,0
(geschl.Kreislauf)
Zerkleinerungs- keines - Hammermiihle
aggregat f.Kugeln
Zerkleinerungs- 1 Backenbrecher - Frise
aggregat f.Bldcke
Stufenzahl inkl.
Nachverbrennung
- Kugel 2 1
-  Block 3 2
Ofendaten
max.Wandtemperatur [T, °C < 200 600 600
Feuerraumbelastung Gcal/mj-h 1,6 3,0 0,76
Kihlfldchenbe- - |4 .0,02 0,10 0,13 0,095
lastung
Kilhlmedium H20 HZO / Luft Luft
(Nebelktihlung)
Kuhlmedium-Menge 17 m By0/n 14000 Nm> Luft/h 28500 Nm>/h
Konstruktives Ringspaltofen Zylind. Ofen Zylind. Ofen
dy = 0,65m d = 0,150 m a = 0,50 m
da = 1,0 m H8he der Schiittung
Schiitththe 1,5 m hex = 1,8 m hex = 3,75 m
Ofenhthe = 5,25 m
Werkstoff 4541 (v2a) Werkstoff Inconel Werkstoff 1.4876
Z{inden: vorgeheizte Zinden: elektr. Zinden: Gasbrenner
Charge (1000 °C) von Strahlheizung von auBen

100 kg Graphit

Tabelle 6:

Auslegungsdaten fiir die Pilotanlage mit einem
Durchsatz von 110 kg C/h
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