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Abstract

In the fabrication of fissile and fertile material particles
for high-temperature reactors, drying of the gel particles

is a very important process step. First, the drying properties
of ThOZ—(Th, U)O2 and UO2 gel particles were examined and a
belt dryer for continuous drying was developed using the fin-
dings obtained. The parameters during examination of the dry-
ing properties were: Th/U ratio, content of organic accessory
substances, residual concentration of ammonium nitrate, par-
ticle size, washing liquid, ageing and drying room atmosphere.
The belt dryer developed, having a centre-to-centre distance
of 2.5 m and a belt width of 350 mm, can be used for drying
approx. 0.8 kg/h of heavy metal oxide particles. The particle

residence time in the dryer is only 8 to 13 minutes.



Kernforschungs- JUL - 1680 September 1980
anlage Jilich
GmbH ICT

DAS TROCKNEN VON HTR-BRENN- UND BRUTSTOFFPARTIKELN

UND ERFAHRUNGEN MIT EINEM BANDTROCKNER

von

P. Naefe, H. Ringel, E, Zimmer

Kurzfassung

Bei der Herstellung von Brenn- und Brutstoffpartikeln fir den

Hochtemperaturreaktor ist die Trocknung der gelartigen Griinlinge
ein sehr wichtiger Verfahrensschritt. Die Trocknungseigenschaften
von ThOz-(Th,U)Oz— und UO2

sucht und unter Verwertung der gewonnenen Erkenntnisse ein Band-

-Gelpartikeln wurden zundchst unter-

trockner filir die kontinuierliche Trocknung entwickelt. Die Para-
meter bei der Untersuchung der Trockeneigenschaften waren:
Th/U-Verhdltnis, Gehalt an organischen Hilfsstoffen, Restkonzen-
tration von Ammoniumnitrat, PartikelgrdBe, Waschflilissigkeit,
Alterung und Trockenraumatmosphdre. Mit dem entwickelten Band-
trockner, der einen Achsabstand von 2,5 m und 350 mm Bandbreite
hat, kdnnen etwa 0,8 kg/h Schwermetalloxidpartikeln getrocknet
werden. Die Verweilzeit der Partikeln im Trockner betrdgt nur

8 bis 13 min.
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1. Einleitung

Die Brennelemente von Kernreaktoren k&nnen den Brennstoff so-
wie den evtl. zusdtzlich eingesetzten Brutstoff in Form von
kleinen sphdrischen keramischen Partikeln enthalten. Beim Hoch-
temperaturreaktor wird generell das Uran und das Thorium in
dieser Art als graphit-beschichtete Uran- und Thoriumoxidkiigel-~
chen eingesetzt. Der Durchmesser der nackten Uran/Thoriumpar-
tikeln ist dabei, je nach Schwermetallzusammensetzung, 200 bis
500 um. Dagegen wird flir den Einsatz im Leichtwasser- und
Schnellbriiterreaktor daran gearbeitet, das rezyklierte Uran

und Plutonium als unbeschichtete Kiigelchen, in die Brennelement-

stdbe einzuriitteln.

Diese Partikeln werden heute ausnahmslos durch naBchemische Ver-
fahren hergestellt. Dabei ist die Ausgangsldsung eine waBrige
L6sung von Uran-, Plutonium- bzw. Thoriumnitrat. Die LJsung
wird nach spezieller Pridparation mittels Diisen in Tropfen zer-
teilt, welche dann durch chemische Reaktion zu Gelpartikeln ver-
festigt werden. Diese Gelpartikeln werden gewaschen, getrocknet
und anschlieBend bei hoher Temperatur zu den keramischen Par-

tikeln gesintert.

Bei der Refabrikation k&nnen die zu verarbeitenden Schwerme-
talle stark radioaktiv sein und miissen deshalb in einer fern-
bedienbaren Anlage gehandhabt werden. Auf einfache und sehr
zuverlédssige Verfahrensschritte muBf dann besonders hoher Wert
gelegt werden. In der Regel bedeutet dies auch, daB ein konti-
nuierlicher Verfahrensablauf sehr vorteilhaft ist. Aus diesem
Grunde wurde fiir die Trocknung der Gelpartikeln ein spezieller
kontinuierlicher TrockenprozeB entwickelt. Als Apparat wird
hierfiir ein Bandtrockner verwendet, der den speziellen Be-
dingungen, die beim Handhaben der Gelpartikeln gegeben sind,
angepafBt werden muBte. Beginnend mit dem ersten Einsatz eines
kleinen Bandtrockners beim KFA-F#llungsverfahren [1] wurde
diese Trocknungstechnik zur technischen Reife gefiihrt.



2. D a s Verhalten der S chwer -

metalloxid - Gelpartikeln

beim Trocknen

2.1 Allgemeine Gesichtspunkte

Gelpartikeln, die nach einem naBSchemischen Verfahren hergestellt
wurden, bestehen im gilinstigsten Fall wie beim EGT- und EGU-
Verfahren* [ZJ, neben unbedeutenden Restspuren von NH,NO,, nur
aus der reinen Schwermetalloxid-Gelmatrix, die noch eine grofe
Menge Wasser enth&dlt. Der grdBte Teil dieses Wassers ist nicht
gebunden, widhrend der kleinere Teil unterschiedlich stark ge-
bunden ist und erst bei erhShter Temperatur (> 100°C) aus den
Gelpartikeln ausgetrieben werden kann. Bei anderen Partikel-
Herstellungsverfahren [3,4] enthalten die Gelpartikeln noch ge-
ringe Reste oder auch wesentliche Anteile von verschiedenen
Chemikalien, welche bei der Partikelherstellung als Hilfs-
stoffe enthalten sind oder auch bei der Gelierungsreaktion ent-

stehen.

Die Gelpartikeln werden - unabh&dngig vom Herstellungsverfahren -
durch eine Wdrmebehandlung in einem Temperaturbereich von 150
bis 350°C in feste oxidische Schwermetallkerne iiberfiihrt, die

nur noch einige Gewichtsprozent Wasser enthalten.

Der Ubergang von dem weichen Gel in die harte und sprdde Struk-
tur der getrockneten Kerne erfolgt unter einer groRen Volumen-
,~Kerne aus 1 M Thoz—Sol haben z. B.

nur den 38. Teil des Volumens der Ausgangs—-Gelpartikeln. Unge-

schrumpfung. Gesinterte ThO

fdhr 90 % dieser gesamten Volumenschrumpfung erfolgt wdhrend
der Trocknung; die restliche Schrumpfung tritt wdhrend des Auf-
heizens zum Sintern ein. Durch diesen Vorgang entstehen innere
Svannungen in den Partikeln, die zum Partikelbruch fihren k&n-
nen. Das Trocknen der Gelpartikeln stellt daher neben dem ver-

fahrenstechnischen Problem der Auswahl eines geeigneten Trock-

*EGT
EGU

Externe Gelierung von Thorium
Externe Gelierung von Uran



ners, auch ein werkstoffkundliches Problem dar. Die Trocknung
und/oder Kalzination von dhnlichen Gelpartikeln wurde zwar ver-
schiedentlich untersucht [5], eine grundlegende Arbeit fehlt
jedoch.

Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit durchgefiihrten Unter-
suchungen hatten das Ziel, eine mglichst einfache und schnelle
Trockenmethode zu entwickeln und haben daher ebenfalls zum
Teil nur qualitativen Charakter. Die Untersuchungen zum Trock-
nen der Partikeln gestalteten sich vor allem dadurch problema-
tisch, weil keine Charakterisierungsmethode gefunden werden
konnte, die den Zustand einer trocknenden oder getrockneten
Partikel hinreichend bestimmt. Vorteilhaft wdre z. B. eine
Messung der Spannungen in einzelnen Partikeln, die jedoch nicht
durchgefiihrt werden konnte. Die rdntgendiffraktometrische Kri-
stallitgrtBen-Bestimmung flihrte zu keiner klaren Aussage; auch
erscheint die Messung im interessierenden Bereich von 40 g zZu
ungenau zu sein. Der Anteil der gebrochenen Partikeln als ein-
fachste "MeBgr&Be" wurde am hdufigsten verwendet. Diese Aus-
sage ist nur statistischer Natur und gibt nichts lber den Zu-

stand einer ungebrochenen Partikel wieder.

Grundsdtzlich kann ein schadfreies Trocknen der Schwermetall-
Gelpartikeln durch eine entsprechende Vorbehandlung der Par-
tikeln und/oder durch einen angepaBften Trocknungsvorgang er-
reicht werden. Daneben muf natlirlich auch der Einfluf der Par-
tikelart (Zusammensetzung, GroRe) auf die Trockeneigenschaft
beachtet werden. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde die
Trocknung der in der Tabelle 1 zusammengestellten Gelpartikel-

arten untersucht.



Partikelart SM-Konzentr. Hilfsstoff Durchmesserbe-~
in der Aus- in der Aus- reich der ge-
gangsldsung gangsldsung sinterten Par-
' tikeln
[mol/1] [9/1] (um]

Thorium-0xid 0,8 - 1,0 0O - 3 g PVA/1 300 - 500
2,0 - 3,0 300 - 600
0,2 - 0,5 bis 40 g PVA/1 400

Thorium/Uran- 0,8 - 1,0 O - 3 g PvA/1 300 - 500

Mischoxid

Th/U 2 4/1 2,0 - 3,0 200 600
0,2 - 0,5 bis 40 g PVA/1 400

Uran-0xid 0,5 - 1,0 10 - 25 g PVA/1 200 - 300

1,4 O - 4 g Pva/1 200 - 300

Tabelle 1: Ubersicht liber die Arten von Gelpartikeln, deren

Trocknung untersucht wurde.

2.2 EBinfluB der Partikelart

2.2.17 Ammoniumnitrat-Gehalt

Allen Partikel-Herstellungsverfahren ist gemeinsam, daB bei der
4NO3) gebildet wird, das

zundchst geldst in den Gelpartikeln vorhanden ist. NH

Gelierungsreaktion Ammoniumnitrat (NH
4NO3 zer-
setzt sich beim Erwdrmen exotherm zu Lachgas und nitrosen Ga-
sen. Dadurch wilirden die Gelpartikeln zerstdrt; das Ammonium-
nitrat muB daher vor dem Partikeltrocknen praktisch vollkommen

ausgewaschen werden.

Bei ThO2 Partikeln wurde daher der maximale Nitratgehalt be-
stimmt, der in den Partikeln nach dem Waschen sein darf, da-

mit sie schadfrei getrocknet und gesintert werden k&nnen.



2.2.2.1 Untersuchungsmethode

Um Trocknen und Sintern schnell durchfiihren zu k&nnen, wurde
ein Mikroskop-Heiztisch verwendet, der zudem auch die Beobach-

tung einzelner Partikeln wdhrend der Wdrmebehandlung erlaubt.

Eine Gruppe von 8 - 16 Gelpartikeln wird dabei innerhalb von

4 min von Raumtemperatur auf 300°C aufgeheizt und dabei ge-
trocknet. Nach dem Erkalten (ebenfalls 4 min) werden sie dann
in 2 min auf 7OOOC gebracht. Es hat sich agezeigt, daf’ Bruchge-
fahr bei der WArmebehandlung nur bis zu einer Temperatur von
500°C besteht.

Die Versuchsbedingungen sind dabei gut definiert, vor allem die
Temperaturmessung erfolgt nahe an den Partikeln. Allerdings be-
deutet diese Untersuchungsmethode eine starke Beanspruchung,
welche sich erfahrungsgemdB weniger aus dem grofen Temperatur-
gradienten sondern vielmehr aus dem mangelnden H20—Anteil in

der Luft {iber den Partikeln ergibt. Die Trockenzeit ist eigent-
lich zu kurz. Unglinstige Ergebnisse bei diesen Versuchen schlies-
sen daher nicht aus, daB bei geeigneten Trockenbedingungen die

gleichen Partikeln bruchfrei getrocknet werden kdnnten.

Um einen definierten NH4NO3—Gehalt einzustellen, wurde eine
kleine Menge von ThOZ—Gelpartikeln in Wasser eingegeben, das
den gewlinschten Nitratgehalt hatte. Nach der Einstellung des
Stoffaustauschgleichgewichts wurden einige Partikeln aus dem
Wasser entnommen und mit einem Platinschdlchen in den Mikroskop-

Heiztisch eingegeben.
2.2.1.2 Versuchsergebnisse

In Abhdngigkeit vom Nitratgehalt zeigten die Partikeln aus

1 M ThO,-Sol das folgende Verhalten beim Trocknen im Heiztisch:

2

1. Partikeln aus 4 M Nitratl&sung (d. h. ungewaschene Partikeln).



Die Partikeln verlieren beim Trocknen ihre Form. Schon vor
einer Verfestigung zerflieBen die Teilchen und verfdrben
sich dunkelbraun bis schwarz. Bei der weiteren Nitratzer-

setzung werden sie vollkommen zerstort.
2. Die Partikeln aus 0,2 M Nitratldsung

Die Partikeln nehmen bei 180°C eine dunkelbraune Firbung

an und zerspringen anschlieBend bei steigender Temperatur.
Es zeigt sich eine typische "Nitratrissigkeit": kreuz und
quer verlaufende Risse dhnlich einer zerborstenen Sicher-

heitsglasscheibe.
3. Partikeln aus O,1 M Nitratldsung

Die Partikeln zeigen eine starke gelbe Fdrbung beim Trock-
nen. Der negative EinfluB des Nitrats auf die Bruchempfind-

lichkeit ist noch deutlich zu erkennen.
4, Partikeln aus einer Nitratl®sung < 0,05 mol/1l

Wie aus Abb. 1 hervorgeht, ist der EinfluB des Nitrats
nicht mehr klar zu erkennen, 0,04 mol/l kann jedoch als
die obere zuldssige Grenze flir den Nitratgehalt der Gel-
partikeln angesehen werden. Beim Trocknen der Schale zeigt
sich bei einer Nitratkonzentration von 0,05 mol/l bei man-
chen Partikeln an der Auflagestelle ein kleiner Bereich
einer oberfldchigen Nitratrissigkeit. Diese Erscheinung
kann darauf zurlickgefiirht werden, daB durch das Verdampfen
der letzte Wasserrest an der Partikel-Auflagestelle einen
beziiglich dem Anfangsgehalt h8heren Nitratgehalt erreicht.
Der Schaden tritt manchmal erst beim oder nach dem Ab-

kithlen der Partikeln auf.

Die Ergebnisse aus drei verschiedenen Versuchsreihen (gekenn-
zeichnet durch die unterschiedlichen Markierungen), d. h. die
Bruchrate in Abh&dngigkeit vom Nitratgehalt, sind in der Abb. 1

aufgetragen.
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Abb. 1: Anteil der gebrochenen Thoz-Partikeln in Abhangigkeit
von ihrem Nitratgehalt beim Trocknen der ungealterten

Partikeln im Heiztisch.

2.2.2 Polymer-Gehalt

Bei einigen Versuchen wird der Giefl&sung eine relativ groBe
Menge (einige 10 g/l1) eines Polymers zugemischt, wodurch die bei
diesen Verfahren notwendige Stabilit&dt des Tropfens wihrend der
Gelierungsreaktion erreicht wird. Bei anderen Verfahren wird
dagegen nur eine kleine Menge eines Polymers zugegeben, damit
die fixierte Gelpartikel eine erhdhte Bruchfestigkeit und vor
allem eine hdhere Abriebfestigkeit besitzt. Im Rahmen dieser Ar-
beit wurde der EinfluBf des Polymers Polyvinylalkohol (PVA) auf
die Partikel-Trockeneigenschaft ermittelt.



2.2.2.1 Geringer PVA-Gehalt

Obwohl einerseits ein hoher PVA-Gehalt (z. B. 40 g/1l) groBe
Schwierigkeiten wdhrend des Trocken- und Kalzinierschrittes er-
bringt [6], zeigt sich andererseits, dap PVA-freie Partikeln
ebenfalls nicht die glinstigsten Trockeneigenschaften haben. In
der Tabelle 2 sind die Bruchraten von ungealterten ThOZ—Par—
tikeln beim Trocknen im Trockenschrank eingetragen. Zusdtzlich

ist der H.O-Gehalt nach dem Trocknen angegeben, der dann in 20

min auf eine Temperatur von 250°¢C geheizt wurde. Die gesamte
Trockenzeit betrug 1,5 h. Ein Teil der Partikeln wurde in einem
Erlenmeyerkolben, der andere Teil in einer flachen Schale in den
Trockenschrank gestellt (siehe hierzu auch Abschnitt 2.4). Der
ermittelte Bruchanteil zeigt deutlich den positiven EinfluB der
geringen PVA-Beimengung auf das Trocknen. Die ist wohl dadurch
zu erkliren, daB die harte, glasige Struktur der untersuchten
ThOZ—Partikel durch den kleinen PVA-Anteil elastischer wird. Bei
Bewertung der Ergebnisse ist zu beobachten, daB es sich um sehr

schwierig zu trocknende Partikeln handelt.

PVA-Gehalt im Wassergehalt in % Bruchanteil in %
Ausgangssol nach dem Trocknen nach dem Sintern

[9/1] Trockenbehdlter Trockenbehdlter
Flasche Schale Flasche Schale

0 6 8,5 55 90

1 6,5 10 0 20

2 7 8 2 10

3 5 8 0 10

Tabelle 2: Wassergehalt nach dem Trocknen und Bruchanteil nach

dem Sintern von ungealterten ThOz—Gelpartikeln in
Abhdngigkeit vom PVA-Gehalt und den Trockenbeding-
ungen.



2.2.2.2 Hoher PVA-Gehalt

Die Trockenbehandlung von ThozPartikeln mit hohem PVA-Gehalt,

z. B. 25 oder sogar 40 g PVA/1l, gestaltet sich wesentlich anders.
Bel solchen Partikeln muB der Zersetzung des PVA's in den Par-
tikeln im Verfahrensablauf besonders Rechnung getragen werden:
Dem eigentlichen Trocknen bei einer Temperatur von etwa 200°¢
mufB ein weiterer Verfahrensschritt, die sog. Kalzination, nach-
geschaltet werden. Dabei wird im Temperaturbereich von etwa

160°C bis 400°C das PVA zersetzt und die gasfdrmigen Zersetzungs-
produkte aus den Partikeln ausgetrieben. Eingehende Untersuch-
ungen dazu wurden in [6] durchgefiihrt. Untersuchungen mit Hilfe
der DTA- und TG-Analyse zeigen anschaulich, daB Schwierigkeiten

bei der Widrmebehandlung zu erwarten sind.
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Abb. 2: TG~Diagramm fiir Mischoxidkerne Th : U = 4 : 1 und

DTA-Kurven fiir verschiedene Th : U-Verhdltnisse.

Die Schwermetallldsungen enthielten in allen Fdllen

40 g PVA/1.



Fir Th/U = 4/1 Kerne, deren Ausgangsldsung 40 g PVA/1l enthielt,
zeigt die Abb. 2 eine DTA- und TG-Kurve. Im Temperaturbereich

von 160 bis 450°C ist eine starke exotherme Reaktion zu sehen,
weswegen solche Kerne einem speziellen langwierigen Kalzinations-
ProzeB unterworfen werden miissen. Ein Bandtrockner diirfte hier-

fir weniger geeignet sein.

Auch bei reinen Urankernen kann auf eine Kalzination nicht ver-
zichtet werden, wenn der PVA-Gehalt in der Schwermetalldsung
grbBer als 10 g/l ist. Das groBe exotherme Gebiet in dem DTA-
Diagramm in Abb. 3 macht dies deutlich. Es handelt sich hier
um eine DTA/TG-Untersuchung an Urankernen, die aus einer 0,5 M

Uranldsung mit 25 g PVA/1l hergestellt wurden.

- 3G/aT
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Abb. 3: TG/DTA-Diagramm von Urankernen (0,5 mol Uran/1,
25 g PVA/1)
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2.2.3 Schwermetall-Zusammensetzung

Allgemein lassen sich Uranoxid-Partikeln einfacher trocknen als

Thoriumoxid-Partikeln. Vermutlich sind ThO,-Gele empfindlicher

2
gegen Temperaturschwankungen und mechanische Beanspruchungen.

Zusdtzlich kann bei einer trocknenden ThO,-Partikel die &duRere,

bereits trockene Partikelschicht eine Dam;fsperre bilden und in-
folge dessen die Partikel durch den inneren H20—Dampfdruck ge-
sprengt werden. Der gleiche Schaden kann auftreten bei einer
trockenen aber noch hygroskonischer ThOz—Partikel durch deren

HZO—Aufnahme aus der Umgebungsluft.

Das Geflige von Uranoxid-Partikeln besitzt dagegen mehr kristall-

inen Charakter und ist unempfindlicher gegen H_ O-Abgabe und

2
-Aufnahme, ebenso wie gegen Temperaturschwankungen.

Th/U Mischoxid-Partikeln verhalten sich im allgemeinen ent-
sprechend ihrer Zusammensetzung; d. h. je hdher der Uran-Anteil

in den Partikeln, desto unempfindlicher sind sie beim Trocknen.
2.2.4 Schwermetall-Konzentration

Der Schwermetall-Gehalt hat einen bestimmenden Einfluf auf die
Trocknungseigenschaft der Gelpartikeln, und zwar lassen sich
ganz allgemein die Partikeln um so einfacher trocknen, je hoher
ihr Schwermetall-Gehalt ist. Dies gilt fir Thorium ebenso wie
flir Uranoxidpartikeln. Partikeln, deren Ausgangsldsung weniger
als 1 mol SM/1 enthdlt sind empfindlich gegen Bruch aber auch
hinsichtlich ihrer Formstabilitdt und ihrer Oberfldchengilite.
Wobei die Bruchempfindlichkeit vor allem bei ThOz—Partikeln vor-
handen ist und die mangelnde Formstabilit&dt bei Uranoxid-Par-
tikeln. Die Oberflichengiite wird durch die Zugabe eines Tensids
in der Partikelwaschl®sung, z. B. 0,01 Vol-% Span 80, wesent-

lich verbessert.

Obwohl grunds&itzlich groBe Partikeln bruchempfindlicher sind
als kleine Partikeln, zeigte sich im hier interessierenden Durch-

messerbereich von 200 bis 500 um (Durchmesser der gesinterten



Kerne) kein nennenswerter Unterschied in der Bruchempfindlich-

keit.

2.3 EinfluB der Vorbehandlung

2.3.1 Wasserentzug durch Isopropanol

Es ist bekannt, daB der Wasserentzug durch Isopropanol (oder
durch eine andere mit Wasser mischbare organische Fliissigkeit)
zu einer wesentlich verbesserten Trockeneigenschaft der Par-
tikeln fliihrt, bzw. bei einigen Verfahren sogar die Voraussetzung
fiir die bruchfreie Partikeltrocknung ist [7]. Das Waschen von
Gelpartikeln mit Isopropanol, die aus 1 M ThOz—Sol hergestellt
sind, ermdglicht die Trocknung ohne jede Bruchgefahr innerhalb
von einigen Minuten. Der Grund flir dieses Verhalten ist darin

zu sehen, daB zum einen der groBte Teil des Wassers vor dem
Trocknen entfernt wurde und zum anderen, daB die Partikeln w&h-
rend der Trocknung zundchst wesentlich weniger schrumpfen. So ha-
ben nach dem Trocknen an Luft bei 20°C Isopropanol-gewaschene
Partikeln das doppelte Volumen wie Wasser-gewaschene. Durch die-
se Porositdt bildet sich bei den mit Isopropanol gewaschenen Par-
tikeln wahrscheinlich beim Trocknen im kritischen Temperatur-
bereich von 150 bis 400°C keine zu dichte AuBenschale, die den
Dampftransport vom Partikelinneren an die Oberfldche behindert.
Neben dieser Beeinflussung der inneren Struktur der Gelpartikeln
bewirkt das Waschen mit Isopropanol, daB die Partikeln keine
Tendenz zeigen, beim Trocknen zu verkleben. Die Oberfliche der
getrockneten Partikeln ist vielmehr ausgesprochen glatt; die

Zugabe eines Tensids in das Isopropanol ist nicht erforderlich.

Das Waschen mit der brennbaren Flissigkeit Isopropanol ist je-
doch ein technisch aufwendiger Schritt (Rezyklierung), dies
gilt vor allem filir eine HeiBzellentechnik (Explosionsgefahr).
Der gesamte Prozefl fir die Herstellung von SM-Partikeln sollte
daher so entwickelt werden, daB ein Waschschritt mit einer or-

ganischen FlUssigkeit vermieden wird.



2.3.2 Altern in wdBriger Ammoniakl&sung

Eine Alterung der Gel-Partikeln in Ammoniakl&sung nach dem Gies-
sen verringert die Bruchempfindlichkeit beim Trocknen, dies gilt
insbesondere fiir Partikeln, die eine Schwermetallkonzentration

von nur 1 mol/l oder weniger aufweisen.

Der Vorgang "Altern" ist stark vom pH-Wert (OH -Konzentration)

der Ldsung und von der Temperatur abhdngig. Wenn eine geringe
Ammoniakkonzentration vorliegt oder wenn das System durch NH4NO3
gepuffert wird, sind Alterungszeiten von einigen Tagen oder so-
gar Wochen n&étig, in einer konzentrierten, NH NO3—freien Ammoniak-

4
18sung dagegen nur einige Stunden.

Rontgendiffraktometrische KristallitgrdB8enbestimmungen zeigten
keinen EinfluB der Alterung auf die KristallitgrdBe. Die Kri-
stallitgr6B8e wurde in verschiedenen Thoz—Solen, in frischen und
gealterten Gelpartikeln und auch in bei 250°C getrockneten Par-
tikeln zu jeweils 30 - 35 R bestimmt. Entsprechende Werte fir
die KristallitgrdBe in Th/U-Solen gibt MOORE [81 an. Im Gegen-
satz zur Kristallitgr&Be kdnnte evtl. die Kristallitkonzentra-
tion wdhrend der Alterung zunehmen. Die Kristallitkonzentration
konnte aber nicht ermittelt werden. Die Abhdngigkeit des Alterungs-
prozesses vom pH-Wert 1dB8t auf jeden Fall den SchluB zu, daB es
sich um eine Vervollstdndigung der Hydroxidfdllungsreaktion han-
delt.

2.4 EinfluB der Trocknungsbedingungen

Unter Trocknungsbedingungen wird hier der Temperaturzeitverlauf
beim Trocknen und die Zusammensetzung der Atmosphdre im Trocken-
behdlter verstanden. Es hat sich gezeigt, daB vor allem der
Trockenatmosphdre eine besondere Bedeutung beim Trocknen von un-
gealterten Gelpartikeln zukommt. So k&dnnen frisch gegossene Gel-
partikeln problemlos getrocknet werden, wenn sie sich beim Trock-
nen in Luft befinden, die stets einen "ausreichenden" Wasser-
dampfpartialdruck hat. Bei Partikelschichtdicken von 5 - 10 cm

stellen sich dann Trockenzeiten von 1,5 - 2,5 h ein.
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Diese Art der Trocknung bedeutet wahrscheinlich auch eine Al-

terung bei erhthter Temperatur.

Der Trockenzustand von 1 M ThOz— und (Th,U)Oz—Partikeln wurde
mit einer Thermowaage untersucht. Dabei zeigte sich, daB die
Gelkugeln, die in Luft mit ausreichendem HZO-Anteil bei 2500C
getrocknet wurden, h&chstens einen Wassergehalt von 4 % haben
(Wassergehalt bezogen auf das ThOz—Gewicht), dagegen haben Par-
tikeln, die in trockener Luft getrocknet wurden, einen HZO-Ge—
halt von 6 % und mehr. Ausreichender H20-Anteil in der Trocken-
luft heiBt in diesem Zusammenhang, daB kein Bruch beim Trocknen
und Sintern der Partikeln auftritt. Die Trockendauer stellt sich
unter anderem entsprechend diesem Wassergehalt der Trockenluft
ein. Die Luftfeuchte wurde kontrolliert, indem die Luft vor dem
Aufheirzen auf Trockentemperatur ein Wasserbad entsorechender
Temperatur passierte, oder indem ein Trockenbeh&dlter verwendet
wurde, der durch seine Geometrie verhinderte, daf der beim

Trocknen entstehende Wasserdampf zu rasch entweichen konnte.

In Abbildung 4 sind thermogravimetrische Kurven gezeigt von
zwel verschiedenen ThOZ—Partikelproben. Beide Proben wurden
im Trockenschrank bei 260°C Trockentemperatur 2 h lang getrock-

net.

Dieses restliche Wasser bedeutet keine Gefahr fiir die Partikeln,
wenn sie auf die Sintertemperatur aufgeheizt werden. Bis 200°¢C
wird kein Gewichtsverlust gemessen, das entsprechende Wasser
wurde schon wdhrend des Trockenschrittes ausgeschieden. Von
200°C bis etwa 850°C tritt allmdhlich ohne erkennbare Entwidsser-

ungsstufen das Restwasser aus.

Partikeln, die keine ausreichende H20—Atmosphare beim Trocknen
hatten, ergeben eine TG-Kurve entsprechend der Kurve b) in Ab-
bildung 4. Diese Partikeln wurden ebenfalls im Trockenschrank
getrocknet, aber in einer offenen Schale mit einer Schichtdicke
von 0,5 cm. Die Partikeln haben nach dem Trocknen einen h&heren
Wassergehalt von 6 - 10 %, obwohl sie "schdrfer" getrocknet wur-

den.
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Abb. 4: TG-Kurven von getrockneten ThOz—Partikeln, Aufheizge-
schwindigkeit 1OOC/min

a) in offener Flasche getrocknet,

O % Bruch beim Sintern,

b) in flacher Schale getrocknet,

80 % Bruch beim Sintern.

Kurve a) in der Abbildung 4 zeigt Partikeln, die in einem Erlen-
meyerkolben mit engem Hals im Trockenschrank getrocknet wurden.

Der Wassergehalt nach dem Trocknen betrug 3,7 %.

Die Erkldrung ist evtl. in der Ausbildung einer &duBeren wasser-
dampf-dichten Schale zu suchen, die durch die schroffere Trock-
nung gebildet wird. Beim Aufheizen auf Sintertemperatur zeigen
sich zwei schwach ausgebildete Entwdsserungsstufen, bei denen

das Wasser bevorzugt aus den Partikeln austritt, die erste im
Temperaturbereich von 140 - 200°C und die zweite von 320 - 380°cC.



Wihrend des Temperaturanstiegs entstehen an diesen schlecht ge-
trockneten Partikeln Spriinge, bevorzugt im Bereich der zweiten
Entwisserungsstufe. Bei der hier untersuchten Probe war die Bruch-
rate etwa 80 %. Auch durch extrem langsame Aufheizgeschwindig-
keiten, von z. B. O,SOC/min, konnten diese Partikeln nicht vor
Spriingen bewahrt werden. Das gleiche gilt flr ein Aufheizpro-

gramm mit langen Haltepunkten bei 200°c und 300°c.

Die Wirmetdnung des "Kalziniervorgangs" wurde mit einer Diffe-

rentialthermoanalyse-Analge (DTA) gemessen (siehe Abbildung 5).

Bei allen Messungen mit Partikeln, die bei Temperaturen bis zu
300°¢ getrocknet wurden, zeigte sich evtl. bedingt durch die
Wasseraufnahme nach dem Trocknen, nur ein breiter endothermer
Peak bei etwa 160°C.

Bei hdheren Temperaturen konnten mit der vorhandenen DTA-Appa-
ratur keine Thoriumhydroxid-Entwdsserungsreaktionen erfaft wer-
den. Ein kleiner exothermer Peak bei 420°%C ist eindeutiqg zu-
riickzufihren auf Zersetzung und Verbrennung der geringen PVA-

Beimengungen.

Erstaunlich ist auch das Verhalten von schlecht, d. h. mit

nicht ausreichend befeuchteter Luft getrockneten Partikeln

nach dem Abkiihlen. Beim Erreichen der Raumtemperatur und in den
folgenden Minuten bis Stunden zerspringen einzelne Partikeln
spontan in mehrere Bruchstlicke. Dies 1&B8t sich erkl&dren durch

das starke hygroskopische Verhalten von frisch getrockneten
Partikeln. Beli der Lagerung an Luft wurden Gewichtszunahmen bis
zu 7 % gemessen. Durch diese Wasseraufnahme werden in den schlecht
getrockneten Partikeln zusdtzliche Spannungen erzeugt, so daB es
zum Bruch kommt. Sehr sorgfdltig getrocknete Partikeln dagegen
sind nach dem Trocknen offensichtlich genligend spannungsfrei;

die Wasseraufnahme bedeutet flir sie keine Gefahr. Die Wasser-
aufnahme von verschieden behandelten und verschieden getrockneten
Partikeln an Luft mit ungefdhr 60 % relativer Feuchte zeigt die
Abbildung 6.
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Wasseraufnahme von verschieden behandelten Partikeln
aus 1 M ThOZ—Sol bei der Lagerung an Luft von ungefdhr
60 3% relativer Feuchte und 2200; der Ausgangsdurch-

messer der Gelpartikeln war 1280 pm.

a) Wassergewaschene Partikeln bei 300°C in einem Er-

lenmeyerkolben im Trockenschrank getrocknet.

b) Wassergewaschene Partikeln bei 150°C in einer .Schale
im Trockenschrank getrocknet, Enddurchmesser nach
der Wasseraufnahme 510 um, 30 % Bruch nach dem Sin-

tern.

c) Isopropanolgewaschene Partikeln bei 22°C unter va-
kuum getrocknet, Enddurchmesser nach der Wasserauf-

nahme 675 um, kein Bruch beim Sintern.

d) Zum Vergleich: Wassergewaschene Partikeln an Luft
von 220C getrocknet, Enddurchmesser nach der Trock-

nung 530 um, 10 % Bruch nach dem Sintern.



3. Apparateauswah]1l fir d ie

kontinuierliche Trocknung

Das zu trocknende Gut liegt vor der Trocknung in der Form gel-
artiger Kigelchen vor, die sich in einer Fliissigkeit befinden,
nach der Trocknung dagegen als relativ festes, spr&des Material.
Wahrend der Trocknung schrumpfen die Gelkiigelchen auf etwa die
halbe Gr&ge. Der Ablauf des gesamten Trockenprozesses 148t sich
in die folgenden Einzelaufgaben aufteilen:

- hydraulicher Transport der Gelkiigelchen zum Trockner
- Abtrennung der Gelkiigelchen vom Transportfluid
- Trocknung

- Auffangen und Sammeln der getrockneten Kerne.

Die erste Aufgabe ist relativ leicht zu 1ldsen. In dem gleichen
Fluid, in dem die Gelkiigelchen gefdllt und gewaschen werden,
ndmlich w&Brige Ammoniakl8sung, werden sie in einer Rohrleitung
zum Trockner gefdrdert. Das Dichteverh&dltnis zwischen Gelkiigel-
chen und Transportfliissigkeit ist nur 1,4 - 1,8, je nach dem
Typ der Brennstoffkerne. Der Transportvorgang ist unproblema-

tisch.

Wesentlich schwieriger ist das Problem, die Gelkugeln aus dem
Transportfluid ohne Beschddigung oder gar Zerstdrung abzutren-
nen. Nach einigen Versuchen mit Riittelsieben, Siebrollen und
Trommelfiltern, die jeweils auch mit Unterdruckunterstilitzung
betrieben wurden, konnten mit einem speziell angefertigten
kleinem Transportband die besten Ergebnisse erzielt werden.
Das Band dieses Trockners bestand aus einem Edelstahl-Drahtge-
webe. Obwohl dieser Bandtrockner einfach aufgebaut war und ei-
gentlich nur zu Vorversuchen zum kontinuierlichen Trocknen der
Gelpartikeln dienen sollte, konnten nach einigen experimentel-
len Erfahrungen die Gelpartikeln liickenlos einlagig -~ oder je
nach Wunsch auch mehrlagig - aufgetragen werden. Dazu wurde
das Ende der Partikel-Transportleitung quer zur Bewegungsrich-
tung des Sieb-Bandes hin und her bewegt. Die Partikeln werden
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vom Band zuriickgehalten und die Transportfliissigkeit flieBt
durch das Drahtgewebe hindurch in einen Auffangtrichter. Die

Abbildung 7 zeigt diesen Vorgang.

Abb. 7: Aufgabe der Gelkugeln auf das Trockenband

Die Trockenversuche mit dem Trockenband verliefen insgesamt sehr
ermutigend; allerdings erbrachte dieser erste Bandtrockner keine
befriedigenden Trockenergebnisse, da die Bruchrate beim Trocknen
von reinen ThOz-Partikeln nicht unter 5 % gesenkt werden konnte.
Dies war auf die kleinen Abmessungen (500 mm Trockenrauml&nge,

140 mm Bandbreite) und die schlechte Kapselung des Bandes zu-

riickzufiihren. Dadurch konnte weder das erforderliche Temperatur-

Profil noch die richtige Trockenatmosphdre eingestellt werden.

Gute Trocknungsergebnisse konnten erst mit einer wesentlich ver-
groBerten Laboranlage erzielt werden, die in der Abb. 8 wieder-
gegeben ist. Dieser Bandtrockner hatte bereits einen Rollenab-
stand von 1400 mm, die beheizte Zone war 1200 mm lang, das
Transportband 200 mm breit. Zur Auswahl des Bandes wurden ver-
schiedene Gewebearten getestet, ein einfaches Siebgewebe aus
Stahldraht bewdhrte sich am besten.

Die Laboranlage erbrachte zwei wichtige Erkenntnisse fiir die

kontinuierliche Trocknung.



Der Bandlauf muB mit Hilfe einer Regelung kontrolliert wer-
den. MaBnahmen, die bei elastischen Bdndern (Fdrdergurte)
eine selbsttdtige Bandlaufregelung bewirken, wie die leicht
ballige Ausfiihrung der Umlenkrollen, hatten bei dem Siebge-
webeband keinen Erfolg. Aber auch eine leichte Muldung der
Umlenkrollen oder seitliche Schultern an den Rollen brach-
ten nicht das gewlinschte Ergebnis. Eine Bandfiihrung zwischen
zwei Rollenketten wurde ebenfalls untersucht (siehe Abb. 9).
Diese L8sung erlaubte aber keine gleichm&Bige Spannung des
Bandes. Um ein Ausreifen des Siebbandes an den Befestigungs-
stellen zu vermeiden, durfte es ndmlich nur an einer Stelle
pro Kette befestigt werden. Ein allzu starkes Durchhdngen

wurde durch Schleppen des Bandes liber Stilitzen vermieden.

Der Temperaturverlauf im Trockenraum wird am besten mit
Hilfe mehrerer Heizzonen eingestellt. Am Einlauf in den
Trockenraum muf die hSchste Temperatur herrschen, die nie-
drigste am Ende. Die nassen Partikeln vertragen ndmlich
hohe Umgebungstemperatur. Auch bewirkt die starke Dampf-
entwicklung am Einlauf, daB keine Luft in den Trockenraum
gelangt und somit fiir die Trocknung eine genligend feuchte
Atmosphdre zur Verfligung steht. Dies ist besonders filir die

Trocknung von ThOz—Partikeln notwendig.

8: Bandtrockner (Laboranlage)

Abb.



Abb. 9: Flihrung des Trockenbandes zwischen zwei Rollenketten.

4., Auslegung der Pilotanlage

Mit den Erfahrungen aus dem Betrieb der Laboranlage wurde das
Konzept einer Pilotanlage von 1 kg/h Durchsatz erstellt. Die
Fertigung iibernahme die Fa. W. C. HERAEUS in Hanau. Der Band-
trockner enthidlt bereits einige bauliche MaBnahmen, die eine
fernbediente Wartung und die Anpassung an die Kritikalité&ts-

sicherheit ermdglichen.

4.1 Konstruktriver Aufbau des Bandtrockners

Die Abbildung 10 zeigt eine Konstruktionsskizze des Trockners,
welcher die folgenden Auslegungsdaten hat:

max. Betriebstemperatur 450°¢
Nennspannung 220 ¥, 1™, 50 Bz
Nennleistung 9 kW in 3 Zonen zu je

2 x 1;5 kKW



Bandbreite 350 mm
Rollenabstand 2500 mm
Rollendurchmesser 200 mm

Lidnge der beheizten Zone 1900 mm

Das Ofengeh&duse einschlieBflich Innenkasten ist aus Edelstahl-
blech gefertigt. Zur Erleichterung des Aus- und Einbaus des

Transportbandes ist die rechte Seite des Innenkastens bis zum
AuBengehduse herausgefiihrt. Diese O0ffnung wird mit einer iso-

lierten Klappe verschlossen.

Am Ofengehduse sind Sichtfenster angeordnet, so daB hinter je-
der Heizzone das Transportband sichtbar ist. Ein weiteres Sicht-
fenster, an der Stirnseite des Trockenraumes, soll die Beobach-
tung des Abwurfes der getrockneten Kerne vom Transportband er-

méglichen.

Die Beheizung des Ofens ist in drei Zonen zu je 500 mm Linge
unterteilt und erfolgt durch 6 GuBheizplatten. Die Heizplatten
kdnnen leicht elektrisch entkuppelt und einfach aus dem Ofen
herausgezogen werden. Jede Heizplatte enth&dlt zur Temperatur-
messung ein NiCr-Ni Thermoelement. Die Isolierung des Ofens be-

steht aus 65 mm dicken Kalziumsilikatmatten.

Das Transportband ist ein Siebgewebe aus Edelstahldraht. Die
Maschenweite des Drahtgewebes betrdgt 200 um flir die Trocknung
der kleinen Uran-Abbrandkerne und 400 um fiir Th- und Mischoxid-
kerne. Die Umlenkrollen sind fliegend gelagert, mit jeweils
zwei Stehlagern. Eine Spannrolle ist so am Untergurt angeordnet,
daB eine Entspannung des Bandes mit einfachen MaBnahmen m&glich
ist. Die Geschwindigkeit des Transportbandes ist stufenlos von
35 - 300 mm/min einstellbar. Um bei mdglichst geringer Band-
spannung ein Durchhidngen und W&lben des Obergurtes zu ver-
hindern, ist es notwendig, zwischen den Heizzonen Stiitzen ein-
zubauen. Die Stiitzen sind als Blechbriicken ausgebildet, lber

die das Band gleitet.

Der Bandtrockner ist auf ein Untergestell aus Vierkantrohr mon-
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tiert. In das Gestell ist eine Auffangwanne mit Ablaufrohr und
hohem Rand eingehdngt. Diese Wanne soll Partikeln die evtl. von
dem Band an der Aufgabestelle herunterfallen oder im Siebgewebe
hdngengeblieben sind, auffangen. Am Ende des Ofenraumes, unter-
halb der Antriebsrolle, befindet sich ein Trichter mit Abzugs-
rohr, der die getrockneten Kerne auffidngt. Durch die Anordnung
von Drahtblirsten in diesem Trichter ist dafiir gesorgt, daB alle

getrockneten Partikeln restlos vom Band abgestreift werden.

Um eine Kondensation von HZO im Auslauftrichter zu vermeiden und
um die Temperatur in der letzten Zone stabil zu halten, muB der
Trichter beheizt werden. Seine Temperatur sollte ca. 160°C be-
tragen. Zusdtzlich verminderte die Beheizung des Trichters die
Bruchrate auch bei empfindlichen Partikeln auf maximal 0,1 %.
Dies kann darauf zurlickgeflihrt werden, daf ein Temperaturschock
und/oder eine zu starke HZO—Aufnahme durch die hygroskopische

Partikeln vermieden wird.

Damit Wasser- und Ammoniakddmpfe nicht unkontrolliert in die Um-
gebung entweichen konnen, ist die Aufgabe der Gelkugeln und der
Bandeinlauf von einer Abzugshaube {iberdeckt. Zur Beobachtung des
Gelkugelauftrags auf das Band ist in der Haube eine Feuchtraum-

leuchte angebracht.

Auch der Bandausgang wird beleuchtet, um den Trocknungszustand
der Partikeln und ihren Abwurf vom Band liberwachen zu k&nnen. Es
genligen sog. Backofenlampen, die bis ca. 250°C geeignet sind. In
den Heizzonen mit hSheren Temperaturen kann eine Beleuchtung nur
von auBen, z. B. mit Faserlichtleitern erfolgen. Die genaue Be-
obachtung des Trocknungsverlaufes durch Einsicht in den Trocken-
raum ist aber nur im Anfangsstadium der Versuche notwendig. Mit
ein wenig Erfahrung, kann der Verlauf der Trocknung durch die
Beobachtung der Temperaturverldufe im Luftraum der einzelnen

Heizzonen geschehen.

Im Interesse einer optimalen Atmosphdre im Trockenraum wurde das
Geh3use so gut wie m&glich abgedichtet. Das betrifft die Durch-
fiilhrungen der elektrischen Anschliisse der Heizplatten und die
seitlich angebrachte Klappe, mit der der Bandtrockner ge&ffnet
werden kann. Der Schlitz flir den Auslauf des Untergurtes aus dem

Gehduse wurde ausreichend abgedichtet, durch oben und unten ange-



brachte Stahlbiirsten. Diese Blirstenleisten bestehen aus weichen,

mehrreihigen Borsten (Fa. MINK).

4.2 Elektrische Ausriistung

Flir die Steuerung des Trocknungsvorganges sind die folgenden

elektrischen Einrichtungen vorhanden:

-~ elektronische Zweipunktregler (ohne Istwertanzeige) flr je-
weils ein Plattenpaar, Temperaturbereich O - 500°C fiir Ther-
moelement NiCr-Ni, Kaltl&tstellenkompensation und Thermoele-

mentbruchsicherung
- Ubertemperaturschalter fiir jeweils ein Plattenpaar

- eine elektronische Bandkantenregelung mit Istwertaufnahme
Uiber zwei Lichtschranken am Obergurt, Anzeige des Steuerungs-

eingriffes liber Signalleuchten.

Die Istwertkontrolle der Temperaturen im Bandtrockner geschieht
Uber einen 12-Punktdrucker, womit der Verlauf der Trocknung
iberwacht und registriert werden kann und Stdrungen sofort er-

kennbar sind.

4.3 Transport der Gelkugeln zum Bandtrockner und Regelung des

Partikelstroms

Die Abbildung 11 zeigt ein ApparateflieBfbild fiir die Herstellung
von Brennstoffpartikeln, in dem ebenfalls der Transport der Gel-
partikeln zum Bandtrockner gezeigt ist. Am FuB des Gelpartikel-
Austragebehdlters werden die Gelkligelchen mit Hilfe eines hy-
draulischen Transportsystems abgezogen: Der Fliissigkeitsstrom
teilt sich in diesem FuB auf. Ein kleiner Teil flieBt aufwdrts
durch die im Austragsbehdlter gestauten Gelkugeln hindurch, der
gréBere Teil strdmt durch eine Rohrleitung zum Bandtrockner

und férdert somit die Gelkugeln zum Trockenband. Die Anzahl der
Gelkiigelchen, die zum Trockner gelangen, wird mit Hilfe eines

Drosselventils bestimmt, das im Uberlauf des Pufferbehdlters an-



ordnet ist. Je mehr Fliissigkeit den Gelkugeln entgegenstrdmt,

desto geringer ist die zum Trockner transportierte Menge.
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Abb. 11: ApparateflieBbild einer Anlage zur Herstellung von
Brenn~ und Brutstoffpartikeln nach dem EGT- und EGU-

Verfahren.

Diese MaBnahme regelt mit einfachen Mitteln den Partikelstrom
ohne die Gelkiigelchen einer mechanischen Beanspruchung, etwa
durch ein Drosselorgan, auszusetzen. Zusdtzlich wird durch die
aufsteigende Fliissigkeit die Partikelpackung im Austragsbe-
hdlter-Ausgang aufgelockert und eingefangene Luftblasen aus

diesem Bereich ausgetragen, die sonst den PartikelfluB stéren.

4.4 Auftragsvorrichtung

Mit Hilfe einer Auftragsvorrichtung werden die Gelkugeln in ei-
ner gleichmdpgigen einlagigen Schicht auf dem Transportband auf-
getragen. Sie besteht prinzipiell aus einem Rohr, das quer zum
Transportband hin und her geschwenkt wird. Die Abbildung 12
zeigt den Aufbau.

Die Gelkiigelchen treten mit dem Transportfluid in ca. 10 mm
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Hohe iber dem Band aus dem Rohrende aus und werden von dem Draht-
gewebe aufgefangen. Diese geringe mechanische Belastung tiberstehen
sie ohne Schaden. Die Transportfliissigkeit flieBt durch das Ge-
webe hindurch in einen Auffangtrichter und zum Sammelbhdlter zu-
riick. Eine Rollenbiirste, mit Nylonborsten (90 mm @, Fa. MINK),
die von unten gegen das Band gedriickt wird, gewdhrleistet den
schnellen und gleichmd&Bigen Durchtritt der Flissigkeit. Die Wal-
ze wird durch das Band mitgedreht, der VerschleiB der Borsten ist
vernachldssigbar. Die Schwenkbewegung des Rohrendes erfolgt mit
Hilfe eines Schwenkarmes, der lber einen Taststift von einer
Kurvenwalze bewegt wird. Die Kurve dieser Walze ist im Prinzip
ein aufgewickelter Sigezahn. Dadurch wird erreicht, daB das Rohr-
ende mit gleichmidBiger Geschwindigkeit {iber dem Band hin- und

herbewegt wird.

Abb. 12: Aufgabevorrichtung flir Gelkugeln auf das Trockenband
(Pilotanlage).

5. Erprobung der Bandtrocknungs -

anlage

Das FlieBbild der Gesamtanlage fiir die Herstellung kugelf&rmi-

ger keramischer Partikeln aus Uran, Uran/Thorium oder Thorium ist
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in der Abbildung 11 wiedergegeben. (Der Sinterofen fiir die Hoch-
temperaturbehandlung ist nicht eingezeichnet). Die Abbildung 13
zeigt die Gesamtanlage mit GieBsiule, Bandtrockner und vertika-
lem Sinterofen. Der Schwermetalldurchsatz der Anlage betriagt

0,3 kg/h flir Urankerne von 200 um bis zu ca. 0,8 kg/h flir Misch-
oxid- oder Thoriumkerne von 500 um Durchmesser. In zahlreichen
Versuchsl&ufen wurden Erfahrungen iiber das Betriebsverhalten des

Bandtrockners gesammelt.

5.1 Allgemeine Betriebserfahrungen

Die Aufheizzeit, bis zum Erreichen einer konstanten Betriebs-
temperatur von 4500C in der ersten Zone, betrdgt bei leerem
Trockenraum ca. 1,2 h., Die Temperaturen stellen sich genau und
ohne Schwingungsvorgédnge ein. Die Temperatur an der oberen Platte
einer Heizzone ist immer ca. 10 - 20°C hoher als die Temperatur
an der unteren Platte. Zur Temperaturregelung dient jeweils das
Thermoelement, das an der unteren Platte einer Heizzone angeord-

net ist.

Wdhrend der Trockenversuche ergaben sich, nach einer Betriebs-
dauer von 30 - 40 Minuten, immer wieder Probleme mit dem Durch-
lauf der Transportfliissigkeit durch das Siebgewebe. Es bildeten
sich Lachen auf dem Trockenband, wodurch die Gelkugeln ungleich-
miBig verteilt wurden bzw. die Gefahr bestand, daB sie seitlich
herabgeschwemmt wurden. Die Stdrung war erst dann wieder be-
seitigt, wenn das Band im trockenen Durchlauf auf ca. 400°C auf-
geheizt wurde. Verursacht werden diese Stdrungen wahrscheinlich
durch Riickstinde der organischen Beimengung zum Waschwasser und
der Transportfliissigkeit. Um ein Zusammenbacken der Partikeln
beim Trocknen sicher zu vermeiden, wird ndmlich der wéBSrigen
Ammoniakl&sung SPAN 80 (ATLAS CHEMIE) in einer Konzentration von
ca. 0,01 Gew. % zugesetzt. Offenbar beschichten Riickstdnde die-
ses Tensids mit der Zeit das Siebgewebe derart, daB der Durch-
lauf der Transportfliissigkeit behindert wird. Das Problem, von
Zeit zu Zeit die organischen Riickstdnde des Tensids verbrennen
zu miissen, wurde durch eine zusdtzliche Strahlungsheizung geldst.

tber der Umlenkrolle vor der Aufgabevorrichtung wurde ein elek-



trischer Heizstab montiert, der durch eine kurze &6rtliche Erwdr-

mung des Drahtgewebes auf ca. 4OOOC, das Band sauber halt.

Ein Teil der Transportfliissigkeit flieBt beim Aufbringen der
Gelkugeln auf das Siebband nicht durch dieses hindurch, sondern
bleibt in den Zwischenrdumen der Kugelschicht und des Drahtge-
webes hidngen. Dieser Anteil gelangt in den Trockenraum und wird
verdampft. Der Verlust, der dem Transportkreislauf entsteht, ist
etwa so groB wie das Volumen an Schwermetalldsung, das zur Her-
stellung der Gelkligelchen verarbeitet wurde. Bei 200 pm-Uran-
kernen also ca. 2,2 1/h, bei 500 um Mischoxid- oder Thoriumker-

nen ca. 4 1/h.

Versuche, den Bandtrockner ohne eine Bandlaufregelung zu betrei-
ben, schlugen fehl. Es wurde deshalb eine Bandkantenregelung der
Fa. FIESSLER angebracht, die die Lage der Bandkante mit zwei
Lichtschranken abtastet. Die eventuell erforderliche Korrektur
wird mit Hilfe eines Schubmotors und einer Lenkrolle durchgefihrt.
Da die Lichtschranken am Obergurt angebracht sind, die Lenkrolle
aber am Untergurt, entstehen aber Schwierigkeiten flir die Rege-
lung bei der geringen Bandgeschwindigkeit von 3,5 - 300 mm/min.
Regelschwingungen kénnen aber vermieden werden, wenn ein Regler
mit langer Taktzeit und kurzer Eingriffsdauer gewdhlt wird. Zur
besseren Erfassung der Bandkanten durch die Lichtschranken der
Bandlaufregelung wurden die Kanten des Siebbandes auf 20 mm
Breite doppelt gelegt. AuBerdem liegt das Band glatter und wirft
keine Wellen am Rand, die den gleichmdBigen Auftrag der Gelkugeln
beeintrdchtigen kdnnen. Zur glatteren Auflage des Bandes, bei ge-
ringer Spannung, kann auch in Betracht gezogen werden, die Ober-

gurte direkt von den unteren Heizplatten tragen zu lassen.

Wie bereits erwdhnt, sollte die Registrierung des Trocknungsver-
laufs mit Thermoelementen im Luftraum zwischen den Heizplatten
erfolgen. Die Regelung der Heizung erfolgt aber vorteilhaft

nach wie vor {iber die Thermoelemente in den Platten.
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5.2 Trockenkapazitdt und Temperaturprofil des Bandtrockners

Der Bandtrockner wurde zur Trocknung verschiedener Sorten von
Abbrand- und Brutkernen eingesetzt; hauptsdchlich wurden die
folgenden Arten getrocknet:
UO2
ThO

-Kerne mit 200 um Enddurchmesser
2~ und (Th, U)Oz-Kerne mit 400 - 500 um Enddurchmesser.
Flir die Urankerne wird ein Siebgewebeband mit der Maschenweite
200 um, Drahtstdrke 125 um, flir die 400 - 500 um-Kerne eine
Maschenweite von 400 um, Drahtstdrke 260 um eingesetzt. Der
Werkstoff des Siebbandes ist Edelstahl (1.4401), der Hersteller
SCHOELLER-HOESCH, Diiren.

Wegen der verschiedenen Durchmesser der Partikeln ergeben sich
sehr stark abweichende Massendurchs&dtze fiir den Bandtrockner.
Zusdtzlich wird die Trockenzeit durch die unterschiedliche Par-
tikelzusammensetzung bestimmt. ThOz—Kerne missen besonders vor-
sichtig getrocknet werden, sie sind am stdrksten gef&hrdet. Der
Durchsatz des Bandtrockners betrigt:

300 g/h fir UO2 von 200 um, (Trockenzeit 8 min),
700 g/h flr ThO2 von 500 um, (Trockenzeit 13 min),
800 g/h fiir (Th,U)O2 von 500 um, (Trockenzeit 11 min).

Die Temperaturprofile im Bandtrockner fiir das Trocknen der ver-
schiedenen Partikelarten weichen nur wenig voneinander ab. Bei
groBen Partikeln wird die Einlauftemperatur allerdings h&her
eingestellt, da sie mehr Wasser mitschleppen als kleine. In der
Tabelle 3 sind die am Regler eingestellten Temperaturwerte und
die im Bandtrockner gemessenen Temperaturen der einzelnen Trok-
kenzonen in Abhdngigkeit von der Partikelart eingetragen. Diese
Werte sind die experimentell ermittelten glinstigsten Trocken-
temperaturen. Die Gelkugeln wurden dabei in einer 250 mm breiten

Schicht einlagig auf das Trockenband aufgetragen.
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UOZ—Partikeln Th02, (Th,U)Oz—Partikeln
Trockenzone des Temperatur [OC] Temperatur [OC]
Trockners eingestellt | gemessen eingestellt | gemessen
1 360 250 450 310
300 220 350 270
190 120 200 160

Tab. 3: Gemessene und am Regler eingestellte Temperaturen fir
die einzelnen Trockenzonen des Bandtrockners in Abh&dng-

igkeit von der Partikelart.

6. Weiterentwicklung d e s

Bandtrockners

6.1 VergrbBerung des Durchsatzes

Die Trockenversuche haben ergeben, das bei einlagiger Trocknung
die Verweilzeit von 8 bis 12 min nicht iliberschritten werden

kann. Damit ist auch der maximale Durchsatz von 0,3 bis 0,8 kg/h
(je nach Partikelart) bei den gegebenen Bandabmessungen festge-
legt. Bei mehrlagigem Auftragen der Partikeln auf das Band steigt
erfahrungsgemidf die notwendige Verweilzeit in der Trockenzone

so stark an, das damit sogar eine Verminderung des Durchsatzes
verbunden ist. Die einlagige Trocknung bietet offenbar optimale
Verhdltnisse fiir die gleichmidBige, schonende und schnelle Trock-

nung aller auf dem Band befindlichen Partikeln.

Eine Durchsatzerhhung kann demnach nur durch VergrdBSerung der
Trockenfliche erzielt werden, d. h. entweder durch Verlangerung

oder Verbreitung des Bandes. Dabei ist zundchst der Verldngerung



der Vorzug zu geben; denn’ldngere Bdnder sind leichter filihrbar
wegen des schnelleren Laufs (bei konstanter Verweilzeit). Eine
lingere Heizzone bietet auch die Mdglichkeit, das Temperatur-
profil noch besser an die erforderlichen Trockenbedingungen an-
zupassen. Ein gleichm&Biges Belegen des Bandes mit Partikeln

wird mit wachsender Bandbreite zudem schwieriger.

6.2 Kritikalitdtsaspekte beim Bau und Betrieb eines Band-

trockners

Der in diesem Bericht beschriebene Bandtrockner wurde nicht fir
die Verarbeitung von angereichertem Material ausgelegt. Einmal
waren bei der Konstruktion noch viele Fragen verfahrenstech-
nischer und maschinenbaulicher Art offen, so daB eine kritikali-
tdtssichere Auslegung verfriiht gewesen widre. Zweitens fehlen -
zumindest in der Bundesrepublik Deutschland -~ verl&dBliche Daten

ilber U-233, eine exakte Auslegung ist z. Z. also nicht m&glich.

Dennoch wurden bei der Konstruktion Prinzipien, nach denen kri-
tisch sichere Anlagen auszulegen sind, beachtet. Der Trocken-

raum den das Band durchlduft, ist als Slab von 30 mm ausgelegt.
Das ist nach den jetzt verfligbaren Daten die maximale Dicke ei-

ner 233U—Schicht bei Anwesenheit von Wasser.

Entsprechend dem Trockenraum kann auch der Auffangtrichter, in
dem die getrockneten Partikeln gesammelt werden, in kritisch
sicherer Slab-Geometrie ausgebildet werden. Problematisch be-
zliglich Kritikalitdtssicherheit ist die Auftragstelle der nassen
Gelkugeln. Bei einer Stérung des Bandlaufs oder der Transport-
und Auftragsvorrichtung bzw. bei einem BandriB k®nnte es hier
zur Anh&dufung von Gelkugeln kommen. Um dies mit Sicherheit zu
verhindern, muBte auch dieser Bereich definiert gekapselt wer-
den. Dies kann durch entsprechende Ausbildung der Auffangwanne
fiir das Transportwasser und durch eine Plexiglas-Abdeckung des

Partikelauftrages erreicht werden.
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