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Patentanspriiche:

1. Verfahren zur Abtrennung von Urandioxid von
einem Metall- oder Metallegierungsteil, dadurch
gekennzeichnet, daf man das mit dem
Metallteil verbundene Urandioxid auf elektrochemi-
schem Wege von dem Metall- oder Metallegierungs-
teil trennt, indem man den Korper aus Urandioxid
und Metall- oder Metallegierungsteil in einer
Elektrolysezelle als Kathode schaltet und durch die
Elektrolysezelle Strom schickt.

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn-
zeichnet, daB man zur Abtrennung des an einer
metallischen Umbhiillung eines Atomreaktor-Brenn-
stoffelementes festhaftenden Urandioxides von der
Umbhiillung das Brennstoffelement — gegebenen-
falls gebiindelt — in einer Elektrolysezelle als
Kathode schaltet und durch die Elektrolysezelle
Strom schickt.

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekenn- :

zeichnet, da man als Atomreaktor-Brennstoffele-
mente solche mit einer Umhiillung aus Zirkonium,
einer Zirkoniumlegierung oder rostfreiem Stahl
verwendet.

4. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3,
dadurch gekennzeichnet, daB man als Elektrolyten
eine Salpetersaurelosung verwendet.

5. Verfahren nach Anspruch 4, dadurch gekenn-
zeichnet, daB man eine Salpetersiurelésung einer
Normalitidt von 0,01 bis 14 verwendet.

6. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 5,
dadurch gekennzeichnet, daB man eine Elektrolyse-
zelle mit mindestens einer Anode aus Platin, Titan,
mit Platin bedecktem Titan oder mit Piatin
bedecktem Columbium verwendet.

7. Verfahren nach einem der Anspriiche | bis 6,
dadurch gekennzeichnet, daB man bei einer kathodi-
schen Stromdichte von 0,1 bis 200 Ampere/dm? und
einer anodischen Stromdichte von 0,1 bis 50 Ampe-
re/dm2arbeitet.

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7,
dadurch gekennzeichnet, daB man bei einer Elektro-
lyttemperatur von 20 bis 100°C arbeitet.

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Abtrennung
von Urandioxid (UO;) von einem Metall- oder
Metallegierungsteil, insbesondere die Abtrennung des
an einer metallischen Umhiillung eines Atomreaktor-
Brennstoffelementes festhaftenden Urandioxides von
dieser Umhiillung.

Es ist bekannt, in Kern- oder Atomreaktoren
Brennstoffelemente aus Urandioxid und einer Umhiil-
lung aus einem metallischen Werkstoff wie insbesonde-
re Zirkonium oder einer Zirkoniumlegierung zu
verwenden.

Bei der Verwendung derartiger Brennstoffelemente
1aBt sich nicht verhindern, daB sich das als Brennstoff
verwendete Urandioxid infolge der auftretenden hohen
Temperaturen fest mit der Umhiillung verbindet. Dies
hat zur Folge, daB sich die Aufarbeitung derartiger
Brennstoffelemente auBlerordentlich schwierig gestal-
tet. Bisher war man gezwungen, die gebrauchten
radioaktiven Brennstoffelemente zu zerschneiden, die
radioaktive Umbhiillung durch Auflésen in einem
aggressiven Losungsmittel vom Urandioxid-Brennstoff
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zu trennen, den nicht geldsten Brennstoff zu waschen
und den gewaschenen Brennstoff in kochender Sal-
petersdure zu losen. Bei dieser Arbeitsweise fallep
naturgemaB groBe Mengen an radioaktiven Abfalipro-
dukten an, deren Aufarbeitung auBerordentlich kost-
spiclig ist.

Aufgabe der Erfindung war es ein Verfahren
anzugeben, durch das die Aufarbeitung radioaktiver
Brennstoffelemente des angegebenen Typs wesentlich
erleichtert wird.

Der Erfindung lag die iiberraschende Erkenntnis
zugrunde, daB sich die Trennung von Urandioxid von
Metallteilen oder Metallegierungsteilen nicht nur durch
Auflésen der Metall- oder Metallegierungsteile in
aggressiven Fliissigkeiten erreichen liBt, sondern
vielmehr in betrachtlich einfacher Weise auf elektroche-
mischem Wege ohne Losung der Metall- oder
Metallegierungsteile.

Gegenstand der Erfindung ist ein Verfahren zur
Abtrennung von Urandioxid von einem Metall- oder
Metallegierungsteil, das dadurch gekennzeichnet ist,
daB man das mit dem Metallteil verbundene Urandioxid
auf elektrochemischem Wege von dem Metall- oder
Metallegierungsteil trennt, indem man den Kérper aus
Urandioxid und Metall- oder Metallegierungsteil in
einer Elektrolysezelle als Kathode schaltet und durch
die Elektrolysezelle Strom schickt.

Gegenstand der Erfindung ist des weiteren insbeson-
dere ein Verfahren, das dadurch gekennzeichnet ist, dafl
man zur Abtrennung des an einer metallischen
Umbhiillung eines Atomreaktor-Brennstoffelementes
festhaftenden Urandioxides von der Umhiillung das
Brennstoffelement — gegebenenfalls gebiindelt — in
einer Elektrolysezelle als Kathode schaltet und durch
die Elektrolysezelle Strom schickt.

Nach dem Verfahren der Erfindung lassen sich
iibliche, in Kern- oder Atomreaktoren verwendete
Urandioxid-Brennstoffelemente aufarbeiten, d. h. bei-
spielsweise solche mit einer Umbhillung aus Zirkonium,
einer Zirkoniumlegierung, beispielsweise aus Zirkonium
und 1,5% Sn, 0,12% Fe, 0,1% Cr und 0,05% Ni oder
auch mit einer Umhiillung aus rostfreiem Stahl, nach
Entfernung oder Offnung der Seitenenden.

GemiB einer vorteilhaften Ausgestaltung der Erfin-
dung erfolgt die Aufarbeitung von Brennstoffelementen
des angegebenen Typs nach dem Verfahren der
Erfindung wie folgt:

Ein oder mehrere der aufzuarbeitenden Brennstoff-
elemente werden mittels eines Greifers oder einer
Halterung in den Elektrolyten einer Elektrolysezelle mit
einer oder mehreren Anoden der verschiedensten
geometrischen Form gebracht. Der Greifer oder die
Halterung mit dem oder den Brennstoffelementen wird
an den negativen Pol (Kathode) einer Stromquelle
angeschlossen.

Der Elektrolyt besteht in vorteilhafter Weise aus
einer Salpetersiurelésung, z.B. mit einer Normalitit
von 0,01 bis 14, insbesondere einer Normalitit von 6 bis
10.

Verwendbar sind jedoch auch andere Elektrolyte,
z. B. saure Nitratlosungen, beispielsweise Natriumni-
trat- und andere Nitratlosungen.

Die Anoden bestehen aus einem gegeniilber dem
Elektrolyten chemisch und elektrochemisch inerten
Material, z. B. aus Platin, Titan, mit Platin bedecktem
Titan oder mit Platin bedecktem Columbium.

Der Greifer oder die Halterung mit dem das oder die
Brennstoffelemente in den Elektrolyten getaucht



29 08 138

3

werden, besteht aus einem Metall, einer Metallegierung
oder einem anderen elektrischen Leiter, der sich im
Elektrolyten weder kathodisch noch chemisch l6st.

Die Elektrolysezelle kann aus irgendeinem resisten-
ten Werkstofl, z. B. einem iiblichen rostfreien Stahl,

bestehen. Sie kann einen Kiihimantel mit einem
zirkulierenden Kiithlmedium aufweisen.
In vorteilhafter Weise arbeitet man bei einer

kathodischen Stromdichte von 0,1 bis 200 Ampere/dm?2,
insbesondere von 3 bis 100 Ampere/dm? und e.ner
anodischer 3tromdichte von 0,1 bis 50 Ampere/dm?2,
insbesondere 1 bis 10 Ampere/dm2.

Die Temperatur des Elektrolyten kann sehr verschie-
den sein. Sie kann zwischen Raumtemperatur und
Siedetemperatur liegen. In vorteithafter Weise arbeitet
man bei Temperaturen von 20 bis 100°C, insbesondere
bei Temperaturen von 20 bis 50°C.

Die Zeichnung dient der ndheren Erlduterung der
Erfindung.

Sie zeigt eine Elektrolysezelle aus einem 8ehalter 1, in
den zwei Anoden 2 und 2’ sowie die als Kathode
geschaltete Halterung 3 mit den Brennstoffelementen 4
eintauchen. In dem GefiB 1 befindet sich der Elektrolyt
5. Mit 8 ist die Stromqueile bezeichnet.

Bei der in der Zeichnung dargestellten Ausfithrungs- 2

form hilt der Greifer 3 ein Biindel von Brennstoffele-
menten, die beispielsweise nach Abtrennung der Képfe
noch eine Linge von bis zu 4 m oder dariiber aufweisen
konnen.

Um den Zutritt des Elektrolyten zum Urandioxid zu
erleichtern, werden die Brennstoffelemente vor dem
Eintauchen in den Elektrolyten gelocht und/oder
geschlitzt, so daB der Elektrolyt einen leichteren Zugang
durch die Umhiillung zum Urandioxid findet.

Das Verfahren der Erfindung ermdglicht nicht nur die
Trennung des Urandioxides von der metallischen
Umhiillung, sondern vielmehr auch die Lésung des
Urandioxides im Elektrolyten.

Je nach den im Einzelfalle angewandten Reaktionsbe-
dingungen kann man somit nur die Trennung des
Urandioxides vom Metall oder von der Metailegierung
bewirken oder die Trennung und Auflésung desselben.

Schickt man somit Strom durch die Elektrolysezelle,
so erfolgt zunédcnst eine Trennung des Urandioxides von
der Umbhiillung. Fiihrt man der Zelle daraufhin weiter
Strom zu, so 1Bt sich eine Auflésung des Urandioxides
erreichen.

Der Greifer oder die Halterung ist in vorteilhafter
Weise derart ausgestaltet, da die Brennstoffelemente
in eine solche Lage gebracht werden kénnen, da3 das in
der Umhiillung befindliche Urandioxid nach der
Trennung von der Umhiillung auf den Boden der
Elcktrolysezelle fallen kann. Gegebenenfalls kann die
Auflosung des Urandioxides im Elektroiyten durch ein
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Rithrwerk aus einem resistenten Material beschleunigt
werden.

Das erfindungsgemiBe Verfahren bietet insbesonde-
re folgende Vorteile:

Es entfallt:

a) das bisher iibliche Zerkleinern der Brennsioffele-

mente,
b) die Abtrennung der metallischen Umbhiillung vom
Urandioxid und

¢) das Waschen des Urandioxides vor seiner Losung

und somit eine kostspielige Aufarbeitung der
radioaktiven Arbeitsmedien.

Weitere Vorteile des erfindungsgemiBen Verfahrens
beruhen darauf, daB das von der Umhiillung abgetrenn-
te Urandioxid gleich in dem Elektrolyten geldst werden
kann, wober die Losung bei vergieichsweise niedrigen
Temperaturen erfclgen kann. Dies bedeutet, dall man
auf eine Losung des Urardioxides durch kochende
Salpetersiure verzichten und somit auf die kostspielige
Aufarbeitung der entstehenden nitrosen Gase verzich-
ten kann. Ein weiterer Vorteil des erfindungsgemaBen
Verfahrens be:zteht darin, dal man mit vergleichsweise
verdiinnten, weniger korrosiven Elektrolyten arbeiten
kann.

Schliellich ermdglicht die Erfindung die Durchiiii-
rung einer kontrollierten elektrochemischen Reaktion
im Gegensatz zur Urandioxidlésung durch konventio-
nelle chemische Auflosung.

Die durch Losung des Urandioxides erhaltene Losung
148t sich nach iiblichen bekannten Verfahren aufarbei-
ten.

Beispiel 1

In einer Elektrolysezelle, wie sie schematisch in der
Zeichnung dargestellt ist, wurde ein kleines Brennstoff-
elemente einer Linge von 10 cm mit einer Umhillung
aus einer Zirkoniumlegierung in einen Salpetersiure-
Elektrolyten einer Normalitit von 10 getaucht. Die
Arbeitstemperatur betrug 60°C.

Die Stromstirke betrug: 20 Ampere.

Nach 30 Minuten waren von der 12g schweren
Urandioxidtablette in der Umhiillung 7,5 g in L&sung
gegangen.

Beispiel 2

Das in Beispiel 1 beschriebene Verfahren wurde
wiederholt, jedoch wurde diesmal ein kleines Brenn-
stoffclement mit einer Umhiillung aus einer Zirkonium-
legierung verwendet. Der Elektrolyt bestand aus einer
9 N Salpetersdurelésung einer Temperatur von 30°C.
Nach einer Stunde waren von der 12g schweren
Urandioxidtablette 3,6 g gel6st. Die Stromstirke betrug
15 Ampere.

Hierzu 1 Blatt Zeichnungen




