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1 Einleitung

Flissige radioaktive Abfélle, wie beispielsweise Salzlésungen oder Sageschlamme, fallen sowohl
wahrend des reguléren Betriebs, der Stilllegungsphase und dem Rickbau von Kernreaktoren als auch
in medizinischen Einrichtungen, Forschung, RuUstungsindustrie etc. an. In den meisten
Kernkraftwerken werden die entstehenden Flussigabfalle bereits auf ca. 20 Gew.-%
eingedickt/getrocknet. Allerdings mussen diese konzentrierten Flussigabfalle weiter getrocknet
werden, um die Bedingungen fir die Endlagerung zu erfullen.

Die Konzentrate missen in einer separaten Trocknungsanlage inertisiert und in einen endlagerféhigen
Behalter (z.B. 200-1 Fass) gefillt werden. Hierzu werden verschiedene Techniken angewandt wie
Dunnschichtverdampfer, Vakuumverdampfer etc. Da die Endlagerbestimmungen im Falle des
Eintrocknens von Salzlésungen einen festen Salzblock mit einem Restfeuchtigkeitsgehalt < 1 Gew.-%
fordern, muss das getrocknete Produkt direkt in den Behalter gefillt bzw. direkt in diesem Behélter
getrocknet werden. Grund hierfir ist das Ausharten des Produkts beim Abkihlen. Dabei bildet die im
Fass enthaltene Salzldsung (Wassergehalt ca. 20 Gew.-%) einen festen kristallinen Salzblock.
Zusatzlich ist eine Behandlung des Flussigabfalls direkt in einem Endlagergebinde sicherer und
o6konomisch glnstiger.

Eine haufig angewandte Methode ist die widerstandsbeheizte Erwarmung der Behéalterwand. Mit dem
Erhitzen der Behdlterwand entsteht ein Temperaturgradient zwischen dem &uferen Bereich und dem
Kern des Behélters. Da die Temperatur an der Behdalterwand am grofiten ist, beginnt hier die
Verdampfungskristallisation. Dadurch entsteht auf3en eine trockenere Salzschicht, wodurch der
thermische Widerstand zum Kern (zum feuchten bzw. flissigen Medium) hin stetig steigt. Deswegen

kristallisiert die Substanz im Inneren meist nur unvollstandig, wodurch sowohl die Prozessdauer stark



verlangert als auch die AuBentemperatur erhéht werden muss. Da jedoch die AuRentemperatur durch
den thermischen Widerstand des Materials und die Prozessbedingungen limitiert ist, muss die
Prozessdauer erhoht werden. Die typische Prozessdauer dieser Methode liegt bei ca. 80 Tagen.
Zudem darf die Beschichtung der Fasser zu Gewahrleistung des Korrosionsschutzes nicht mehr als

120 °C erreichen.

2 Ein neuer Lésungsansatz

Als Ergebnis einer langen Zusammenarbeit mit der deutschen Nuklearindustrie hat Linn High Therm
einen Prozess patentiert, der Flussigabfélle mittels Mikrowellen eindampft. Der Mikrowellen-In-Fass-
Trocknungsprozess (Microwave In Drum Drying - MIDD-Prozess) ist ein durch Verdampfung
gesteuerter Kristallisationsprozess.
Zusammen mit einem Partner aus der Nuklearindustrie wurde eine MIDD-Pilotanlage entwickelt und
gebaut, mit der diverse Tests mit verschiedenen nicht radioaktiven Testflissigkeiten erfolgreich
durchgefuhrt wurden. Die Ergebnisse dieser Tests werden nachstehend detailliert beschrieben.
Die wichtigsten Eigenschaften und Vorteile des MIDD-Prozesses verglichen mit widerstandsbeheizten
Systemen sind:

e Die Warme wird direkt in der Losung Uber das komplette Volumen erzeugt

e Dabei entstehen nur minimale Temperaturgradienten und somit eine mdglichst homogene

Kristallisation
o Die Prozessdauer ist im Vergleich zu widerstandsbeheizten Systemen um den Faktor 8-10

kirzer (siehe Abb. 1)



Vergleich der Prozessdauer
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Abb. 1: Vergleich der Prozessdauer zwischen konventioneller elektrischer Fassheizung und dem

MIDD-Prozess.

2.1 Die Mikrowellen In-Fass Trocknung

Die MIDD-Anlage wird semikontinuierlich betrieben. Zu Beginn wird eine definierte Menge an
Flissigabfall in den Endlagerbehélter gepumpt, wahrend eine induktive Heizung (unter dem
Fassboden) diesen vorwarmt. Anschlief3end beginnt die Mikrowellenerwarmung und Flissigabfall wird
Uber eine Schlauchpumpe kontinuierlich  zugefiihrt. Der Endlagerbehédlter und der
Mikrowellenapplikator werden auf einem Absolutdruck von ca. 900 mbar gehalten. Der entstehende
Dampf wird mit einem Gebldse abgesogen. Ein Tropfchenabscheider filtert Staubpartikel und
mitgerissene Wassertropfen aus dem Dampfstrom, bevor dieser in einem Plattenwdrmetauscher
auskondensiert wird. Das Kondensat wird in einem separaten Behalter aufgefangen. Am Ende des
Prozesses wird die Zufuhr von Flussigabfall gestoppt und die restliche Flussigkeit im Endlagerbehélter
mit angepasster Mikrowellenleistung verdampft. Nach dem Abkuhlen des Behélters wird dieser durch
ein neues Endlagergebinde ersetzt und der Zyklus beginnt von Neuem.

Das Kondensat kann weiterverwendet oder recycelt werden und der feste, trockene Rickstand in dem
Behélter kann endgelagert werden. Wahrend des Prozesses sorgt ein Kihlwasserrickkuhler dafir,
dass die Kuhlflussigkeit des Plattenwéarmetauschers unter einer definierten Temperaturgrenze liegt,

um eine vollstandige Kondensation sicherzustellen.



Die MIDD-Anlage wird Uber eine SPS (Simatic S-7) betrieben. Im Handbetrieb werden die einzelnen
Komponenten Uber ein Touchpanel am Steuerpult angesteuert. Neben allen Massenstromen werden
Temperaturen, Fuillstdinde sowie Differenzdricke Uberwacht und gemessen, um ({ber eine
Gesamtmassenbilanz auf die Dicke der fliissigen Schicht oberhalb des bereits getrockneten Materials
rickzuschlieBen. Diese Schicht ist bedeutend fir den automatisierten Betrieb der Anlage. Alle
gemessenen Daten werden Uber einen separaten Datenschreiber visualisiert und dokumentiert. Der

Prozess wird Uber das Touchpanel visualisiert, alle Meldungen werden dokumentiert.

2.2 Technische Details

Der MIDD-Prozess ist ein semikontinuierlicher Kristallisationsprozess (siehe Abb. 2). Bevor die
Mikrowellenerwarmung beginnt, muss eine definierte Menge an Flussigabfall bereits in dem Behalter

als Vorlage vorhanden sein.
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Abb. 2: Schematische Darstellung des MIDD-Prozesses.

Erst dann wird die Lésung durch die Mikrowellenstrahlung erwarmt. Zusatzlich kann der Fassboden
induktiv vorgewarmt werden. Die Mikrowellenleistung muss kontinuierlich Gberwacht und

gegebenenfalls angepasst werden, da sich auf Grund des steigenden Salzgehalts in der



Flissigkeitsschicht der Siedepunkt verschiebt. Bei einem Trocknungsgrad von 20 Gew.-% ist die
Losung gesattigt, und die Konzentration sowie der Siedepunkt bleiben konstant. In diesem Bereich
wird die MIDD-Anlage betrieben, um das Kristallwachstum moglichst konstant zu halten. Das
Gleichgewicht stellt sich bei ca. 105 °C und ca. 950 mbar (abs.) ein. Wenn die Flussigkeitszufuhr
gegen Ende eines Zykluses gestoppt wird, kommt es zur Stérung der homogenen Flissigkeitsschicht
im Behalter, dies fiihrt zu 6rtlichen Ubersattigungen. Auf Grund der geringeren Warmeleitfahigkeit und
-kapazitdt Uberhitzt hier die Produktoberflaiche. Um dies zu verhindern, wird die
Produktoberflachentemperatur und Fasswandtemperatur kontinuierlich tGber Pyrometer Uberwacht.

Der Temperaturverlauf des Prozesses ist in Abb. 3 zu sehen.
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Abb. 3: Temperaturverlauf wahrend des MIDD-Prozesses.

Das Maximum von ca. 70 Gew.-% an Trockensubstanz wurde aus der Massenbilanz ermittelt. Der
restliche Wassergehalt wird beim Abkuhlen als Kristallwasser gebunden, Der Restfeuchtigkeitsgehalt
des Salzblockes betragt ca. 0,2 Gew.-%.

Die prozessbestimmenden und kontrollierenden Parameter sind die Mikrowellenleistung sowie der
Zufluss an Medium (FlUssigkeit). Der Trocknungsgrad ist dabei abhdngig von einer genauen
Prozesssteuerung. Die in dem Medium gelosten Additive (z. B. 17 Gew.-% Na,SO,) bilden

Kristallkomplexe aus, wenn die Temperatur unter einen definierten Wert sinkt. Dabei fallt Natriumsulfat



bei Temperaturen unter ca. 32 °C als hydrierter Komplex (Glaubersalz (Na,S0O,4-10H,0)) aus. Um
einen bestmdglichen Trocknungsgrad zu erreichen, muss die Mediumtemperatur wahrend des
Prozesses stets Uber dieser Temperaturschwelle gehalten werden. Die Verdampfungskristallisation
erfolgt kontinuierlich bis der Behalter vollstandig mit getrocknetem Produkt gefuillt ist. Ahnliches gilt fiir

Sageschlamme, welche Betonreste, Metallspéne, Farbreste usw. enthalten kénnen.

2.3 Versuchsergebnisse

Mit der MIDD-Laboranlage wurden diverse Tests durchgefiihrt, um die Prozessparameter zu
optimieren. Die wichtigsten Ergebnisse lieferten Tests mit definierten Simulaten, die anhand von
Proben echter Flussigabfalle ermittelt wurden. Diese bestanden zu ca. 82 % H,0, 16 % Na,SO4, 1 %
Fe,(S0O,) und ca. 1 % Verunreinigungen (Waschmittel, etc.).

Dabei kamen zwei verschiedene Mikrowellengeneratoren (Magnetrons) zum Einsatz, eines mit 6 kW
Leistung und eines mit 20 kW Leistung. Mit dem 6-kW-Magnetron wurden in ca. 200 h etwa 1750 kg
dieser Losung eingedampft. Dabei erhielt man ca. 345 kg festes trocknes Salz und ca. 1045 kg an
Kondensat. Dabei wurde jeweils kontinuierlich mit 12 kg bis 25 kg Chargen getestet. Mit dem 20-kW-
Magnetron wurden in ca. 123 h 1280 kg der Testlésung in 363 kg trockenes Salz und 917 kg

Kondensat eingedampft (siehe Abb. 4).
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Abb. 4: Vergleich der Ergebnisse bei unterschiedlichen Mikrowellenleistungen.



Anhand der Testergebnisse lasst sich erkennen, dass bei einer Erhdhung der Leistung auch eine
Erhéhung des Durchsatzes erzielt wurde. Dabei stieg die Verdampfungsrate von 6,3 kg/h auf 7,8 kg/h.
Dass von der ca. 2,5-fachen Magnetronleistung nur ca. 25 % zur Erhéhung der Abdampfleistung
beitragen, lasst sich durch die stark erhdhten Reflexionsverluste erklaren, welche wiederum durch das
begrenzte Volumen (200-| Fass) begriindet werden kénnen. Bei weiteren Tests wurde die Feedzufuhr
semi- bzw. diskontinuierlich betrieben. Dabei wurde festgestellt, dass eine kontinuierliche Zufuhr die
Verdampfungsrate um ca. 20 % verbessert.

Ein weiterer Vorteil der leistungsdrmeren Variante war der hohere erzielte Trocknungsgrad, da die
Versuche mit dem 20 kW Magnetron nicht kontinuierlich gefahren werden konnten. Wéhrend dieser
Unterbrechungen sank die Temperatur ortlich unter 32 °C. Dabei wurde unverdampftes Wasser in
Kristallkomplexen (Glaubersalz) gebunden. Der mit den 6 kW durchschnittlich erreichte
Trocknungsgrad lag bei ca. 82 %.

In spateren Versuchen wurde das 20 kW Magnetron leistungsvariabel eingesetzt, um die Leistung mit
der groBRten Wirkungsgrad zu ermitteln. Die hochsten Verdampfungsraten und der hdchste
Wirkungsgrad wurden im Bereich des Siedegleichgewichtes ermittelt. Dieses liegt bei ca. 105 °C und
einem leichtem Unterdruck von ca. 950 mbar (abs.). Der hochst erzielte Applikatorwirkungsgrad lag
bei 77,3 % bei einer Leistung von ca. 9 kW (Behdlter: 200-1 Fass). Erhéht oder verringert man die
Leistung, reduziert sich der Wirkungsgrad um ca. 10 %. Die Abh&angigkeit der Verdampfungsrate von

der Leistung und damit vom Wirkungsgrad ist in Abb. 5 zu sehen.
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Abb. 5: Verdampfungsrate und Wirkungsgrad in Abhangigkeit der applizierten Mikrowellenleistung.

2.4 Entwicklung eines serienreifen Prototyps

Als Ergebnis dieser Tests und weiterer Entwicklungsarbeiten an diesem Prozess hat Linn High Therm
einen neuen serienreifen Prototypen einer MIDD-Anlage gebaut (siehe Abbildung 6). Die neue Anlage
ist fur einen dauerhaften industriellen Einsatz entwickelt und gebaut worden. Die von der
Nuklearindustrie geforderten sicherheitstechnischen Einrichtungen wurden in Zusammenarbeit mit

einem Partner der deutschen Nuklearindustrie umgesetzt.

Abb. 6: Neuer MIDD-Prototyp

Fur den Prozess ist es wichtig, einen mdglichst guten Applikatorwirkungsgrad sowie ein mdoglichst
homogenes elektromagnetisches Feld zu erzielen. Dazu wurden in der neuen Anlage das bisher
einzelne Magnetron durch neun 900 W Standardmagnetrons ersetzt, welche neben deutlich
geringeren Anschaffungskosten gleichzeitig wesentlich hoéhere Lebensdauer aufweisen. Alle
medienberiihrende Komponenten bestehen aus Edelstahl, Teflon oder Silikon. Bei der Entwicklung
wurde ebenfalls darauf geachtet, dass alle Komponenten (siehe Auflistung unten) leicht zu reinigen,

zu warten und zu wechseln sind.



3 Technische Daten

Mikrowellenleistung: 9 x 900 W

Induktive Leistung: ca. 1,5 kw (Bodenheizung)
Mikrowellenkammer:  entspricht Behéltervolumen (z.B. 200-| Fass)
Verdampfungsrate: ca.81/h

Weitere Komponenten:

« Mikrowellenapplikator

« Diverse Fassadapter (z.B. 200-1 Fass, 400-l Fass)
« Separates Bedienpult

* SPS System Simatic S7 zur Prozesssteuerung
 Universelle Dosieradapter (z.B. fir 200-1 Fasser)
 Autarke Stromversorgung (optional).

« 20' Transport-Container (optional).

* Geschlossener Kiihlwasserkreislauf



