
Nuclear Waste Management 
Quarterly Progress Report 
October Through December 1977 

Compiled by 
A. M. Platt 

May 1978 

Pacific Northwest Laboratory 
Richland, Washington 99352 
Operated for t h e  
U.5, Department of Energy 
by 



N O T I C E  

This repon was prcpued as an account of work ~pomored by the United States Government. Neither the 
United Statn  nor rhe Department of Energy, nor any of their employeer, nor any of their contraaors, 
rukontracrws, or their m p l w ,  makes any warranty, express or implied, or assumes any legal liabiliiy 
or reponsibility for the accuracy, cmpleteness or usefulnes of any information, apparatus, produa or process 
dbclosed, or repments that Its use would not infringe privately o w n 4  rlgha. 

The v i m ,  opinions and condusions contained in this repon are those of the contraam and do not 
n w r i l y  represent thae of rhe United Stat= Govermnent or the United Stat- Department of Energy. 

PACIFIC NORTHWEST LABORATORY 
operated by 

BAlTELLE 
for the 

UNITED STATES DEPARTMENT OF ENERGY 
Under Conrracr EY-76-C-06-7W 

Primed in the Un~ted Surer of A m r l a  
Available fmm 

National Tuhnicd Informarion *MIX 

United Surm Dcplmnenl ai Commerce 
5285 Pon Royal Road 

5prlngfiald. VIrginu 2n51 

Price: P n n d  Copy ": Mimflcht U.W 

NTlS 
Selling Price 

Z1.M 
Z5.a 
$ 5 3  
#M 
ssu 
Y.00 
$7.3 
w.50 
S8.n 
59.w 

I10.fm 
510.25 



NUCLEAR WASTE MANAGEMENT 
QUARTERLY P R O G R E S S  REPORT 
OCTOBER THROUGH DECEMBER 1 9 7 7  

C o m p i l e d  b y  
A .  M .  P l a t t  
N u c l e a r  Was te  T e c h n o l o g y  P r o g r a m  

May 1 9 7 8  

BATTELLE 
P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a t o r i e s  
R i c h l a n d ,  W a s h i n g t o n  99352  





FOREWORD 

T h i s  d o c u m e n t  i s  o n e  o f  a  s e r i e s  o f  t e c h n i c a l  p r o g r e s s  r e p o r t s  

d e s i g n e d  t o  r e p o r t  o n  c o m m e r c i a l  r a d i o a c t i v e  w a s t e  m a n a g e m e n t  p r o -  

g r a m s  a t  B a t t e l l  e, P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a t o r i e s .  T h e s e  p r o g r a m s  

w e r e  f u n d e d  b y  t h e  W a s t e  M a n a g e m e n t ,  P r o d u c t i o n  a n d  R e p r o c e s s i n g  

D i v i s i o n  o f  ERDA. The  C o m m e r c i a l  R a d i o a c t i v e  W a s t e  F i x a t i o n  P r o -  

g r a m  i s  r e p o r t e d  e l s e w h e r e .  T h e s e  r e p o r t s  a r e  i s s u e d  on  a  q u a r t e r l y  

b a s i s .  

The p r i o r  r e p o r t  i n  t h i s  s e r i e s  i s  N u c l e a r  W a s t e  Management  

Q u a r t e r l y  P r o g r e s s  R e p o r t  J u l y  T h r o u g h  S e p t e m b e r  1 9 7 7 ,  BNWL-2377-3.  

As o f  O c t o b e r  1 ,  1 9 7 7 ,  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a t o r i e s  c h a n g e d  t h e  

d e s i g n a t i o n  f o r  r e p o r t s  f r o m  BNWL t o  PNL. T h u s ,  t h e  n e x t  r e p o r t  t o  

b e  i s s u e d  i n  t h i s  s e r i e s  w i l l  b e  P N L - 2 3 7 8 - 1 .  
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1 . 0  DECONTAMINATION AND DENSIF ICATION 

OF CHOP-LEACH CLADDING RESIDUES 

R. L .  D i  1  I o n ,  R. S. Kemper,  a n d  R .  R .  K i n g  

Fuel e l e m e n t  c l a d d i n g  r e s i d u e s  from t h e  c h o p - l e a c h  head end 
p r o c e s s  c o n s t i t u t e  a  l o w - d e n s i t y ,  h i g h - s u r f a c e - a r e a  m e t a l l i c  w a s t e  
w i t h  a  s u b s t a n t i a l  a c t i n i d e  e l e m e n t  c o n t a m i n a t i o n .  The o b j e c t i v e  
o f  t h i s  s t u d y  i s  t o  d e t e r m i n e  t h e  f e a s i b i l i t y  o f  and t o  d e v e l o p  
methods f o r  removal  o f  l o n g  h a l f - l i f e  t r a n s u r a n i c s  from t h e  c l a d -  
d i n g  r e s i d u e s  and f o r  c o n s o l i d a t i o n  o f  t h e  z i r c o n i u m  and s t a i n l e s s  
s t e e l  r e s i d u e s .  The s t u d y  i n v o l v e s :  

I .  s e l e c t i o n  and l a b o r a t o r y  t e s t i n g  o f  me thods  f o r  t r a n s u r a n i c  
removal  by 

a )  aqueous r e a g e n t s  

b )  m o l t e n  s a l t  r e a g e n t s  

C )  f l u x i n g  d u r i n g  m e l t i n g  

2 .  c o n s o l i d a t i o n  o f  t h e  f u e l  e l e m e n t  h u l l s  by  m e l t i n g  and c a s t -  
i n g  z i r c a l o y ,  s t a i n l e s s  s t e e l ,  I n c o n e l ,  o r  a l l o y s  o f  t h e  
t h r e e  

3 .  t e s t i n g  and e v a l u a t i n g  t h e  c o n s o l i d a t e d  f u e l  h u l l s  f o r  long-  
t e r m  w a s t e  management 

4 .  a b s o r p t i o n  and f i x a t i o n  o f  t r i t i u m  i n t o  t h e  w a s t e  i n g o t s  

5. c o n s o l i d a t i o n  o f  t r a n s u r a n i c s  removed.  

SUMMARY 

E q u i p m e n t  f o r  t h e  p i l o t - s c a l e  chem- 

i c a l  d e c o n t a m i n a t i o n  p r o t o t y p e  ( 1  9 2 )  

i s  b e i n g  f a b r i c a t e d .  The  p r o t o t y p e  

w i l l  p r o c e s s  c h o p - l e a c h  c l a d d i n g  h u l l s  

a t  a  r a t e  o f  a2 k g / h r  w i t h  a n  H F - A r  

d e c o n t a m i n a t i o n  s t e p  f o l l o w e d  b y  a n  

a q u e o u s  r i n s e .  T h e  p r o t o t y p e  i s  

s c h e d u l e d  t o  b e  i n s t a l l e d  e a r l y  i n  

CY-78 f o r  n o n r a d i o a c t i v e  d e m o n s t r a t i o n .  

The  I n d u c t o s l a g  m e l t i n g  f u r n a c e ,  ( 3  ) 

w h i c h  i s  t h e  me1 t d e n s i f i c a t i o n  h a l f  

o f  t h e  p r o t o t y p e  f u e l  h u l l  d e c o n t a m i  - 
n a t i o n - d e n s i f i c a t i o n  e q u i p m e n t ,  was 

i n s t a l l e d  f o r  n o n r a d i o a c t i v e  t e s t i n g .  

An i n i t i a l  t e s t  m e l t  o f  a  b i l l e t  o f  

i r o n - b a s e  a l l o y  CG27 was s t o p p e d  when 

a  b r i d g e  was o b s e r v e d .  S u b s e q u e n t  

e x a m i n a t i o n  s h o w e d  t h a t  a  m e t a l  r u n -  

o u t  h a d  o c c u r r e d  b e c a u s e  n o t  e n o u g h  

f l u x  h a d  m e l t e d  t o  f o r m  t h e  n e c e s s a r y  

s e a l  b e t w e e n  t h e  c r u c i b l e  w a l l  a n d  

t h e  s t a r t i n g  b i l l e t .  The r u n - o u t  may 

h a v e  c o n t r i b u t e d  t o  f o r m i n g  t h e  

b r i d g e .  A d d i t i o n a l  t e s t s  a r e  b e i n g  

p l a n n e d  t o  d e t e r m i n e  i f  t h e  3 kHz 

p o w e r  s o u r c e  w i l l  p r o p e r l y  s t a r t  t h e  

1 0 - c m  m o l t e n  p o o l .  O p e r a t i n g  a t  f u l l  

p o w e r ,  t h e  m e l t i n g  f u r n a c e  i s  

f r e q u e n c y - l i m i t e d .  A  s m a l l  w a t e r  

l e a k  i n  o n e  c r u c i b l e  s e g m e n t  a l s o  

o c c u r r e d  d u r i n g  t h e  t e s t  b e c a u s e  

m e t a l  c h i p s  i n  c r u c i b l e  s e g m e n t s  

b l o c k e d  w a t e r  c o o l a n t  f l o w ,  r e s u l t i n g  

i n  a  m e l t - t h r o u g h .  A  w a t e r  f i l t e r  

w i l l  b e  a d d e d  a t  t h e  c r u c i b l e ' s  

c o o l a n t  i n l e t  l i n e  t o  p r e v e n t  a n y  

a c c u m u l a t i o n  o f  t r a s h .  



T h e  I n d u c t o s l a g  m e l t i n g  f u r n a c e  

w i  1 1  u n d e r g o  n o n r a d i o a c t i v e  t e s t i n g  

w i  t h  t h e  c h e m i c a l  d e c o n t a m i n a t i o n  

p r o t o t y p e  i n  a  r e m o t e l y  o p e r a t e d  h o t  

c e l l  m o c k u p .  F o l l o w i n g  s u c c e s s f u l  

t e s t i n g ,  t h e  f u r n a c e  a n d  c h e m i c a l  d e -  

c o n t a m i n a t i o n  e q u i p m e n t  w i l l  b e  i n -  

s t a l l e d  i n  a  h o t  c e l l  f o r  d e m o n s t r a -  

t i o n  w i t h  c o n t a m i n a t e d  c h o p - l e a c h  

f u e l  h u l l  s .  

F o r  t h e  d e n s i f i c a t i o n  t a s k ,  m e t h -  

o d s  a n d  m a t e r i a l s  f o r  t h e  r e c a s t i n g  

o f  Z i r c a l o y  a r e  b e i n g  e v a l u a t e d .  

T e s t s  i n d i c a t e  t h a t  m o l  t e n  Z i r c a l o y - 4  

h a s  p o o r  f l o w  c h a r a c t e r i s t i c s  com- 

p a r e d  t o  t i t a n i u m .  

DECONTAMINATION PROCESS 

P i l o t - s c a l e  c h e m i c a l  d e c o n t a m i n a -  

t i o n  e q u i p m e n t  c a p a b l e  o f  p r o c e s s i n g  

c h o p - l e a c h  h u l l s  a t  a  r a t e  o f  a 2  k g /  

h r  h a s  b e e n  d e s c r i b e d  i n  p r e v i o u s  

q u a r t e r l y  r e p o r t s .  The  HF 

r e a c t o r  a n d  a q u e o u s  w a s h e r  c o m p o n e n t s  

a r e  b e i n g  f a b r i c a t e d .  T h e  c h e m i c a l  

makeup  a n d  s p e n t  l i q u i d  h o l d i n g  t a n k s  

f o r  t h i s  d e c o n t a m i n a t i o n  p r o t o t y p e  

w e r e  d e s i g n e d ,  a n d  a  c o n t r a c t  was 

a w a r d e d  f o r  f a b r i c a t i o n .  T h e  e q u i p -  

m e n t  i s  s c h e d u l e d  t o  b e  i n s t a l l e d  

w i t h  t h e  I n d u c t o s l a g  i n g o t  m e l t i n g  

f u r n a c e ( 3 )  e a r l y  i n  CY-78 i n  a  s i m u -  

l a t e d  h o t  c e l l  c o n f i g u r a t i o n .  A f t e r  

n o n r a d i o a c t i v e  d e m o n s t r a t i o n ,  t h e  

d e c o n t a m i n a t i o n  a n d  m e l t  d e n s i f i c a -  

t i o n  e q u i p m e n t  w i l l  b e  t r a n s f e r r e d  

t o  a  h o t  c e l l  f o r  t e s t  p r o c e s s i n g  o f  

r a d i o a c t i v e  c o n t a m i n a t e d  f u e l  h u l l s .  

H o t  c e l l  e q u i p m e n t  l a y o u t s  w e r e  p r e -  

p a r e d  t o  e s t a b l i s h  d e s i g n  d e t a i l s  

f o r  p i  p i n g  a n d  e l e c t r i c a l  s e r v i c e ,  

i n s t r u m e n t a t i o n ,  e q u i p m e n t  c o n t r o l s ,  

a n d  c e l l  w a l l  p e n e t r a t i o n s .  A l l  

e q u i p m e n t  a n d  s u p p o r t  h a r d w a r e  i s  

b e i n g  d e s i g n e d  t o  f a c i l i t a t e  r e m o t e  

a s s e m b l y  a n d  d i s a s s e m b l y .  An e x t e n -  

s i o n  o f  t h e  3 0 6  B u i l d i n g  s c r u b b e d  

v e n t i l a t i o n  s y s t e m  i s  b e i n g  e n g i n e e r e d  

t o  r e m o v e  a n y  H F  l e a k a g e  f r o m  t h e  

c h e m i c a l  d e c o n t a m i n a t i o n  p r o t o t y p e .  

DENSIF ICATION PROCESS 

T h e  I n d u c t o s l a g  i n g o t  m e l t i n g  f u r -  

n a c e , ( 3 )  w h i c h  was d e s i g n e d  f o r  t h e  

m e l t  d e n s i f i c a t i o n  o f  c h o p - l e a c h  c l a d -  

d i n g  r e s i d u e s ,  h a s  b e e n  i n s t a l l e d  a t  

t h e  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a t o r y .  

The  f u r n a c e  h a s  b e e n  u n d e r g o i n g  c h e c k -  

o u t  t e s t s  p r i o r  t o  p l a n n e d  n o n r a d i o -  

a c t i v e  d e m o n s t r a t i o n s .  

I n i t i a l  t e s t i n g  o f  t h e  I n d u c t o s l a g  

m e l t i n g  f u r n a c e  showed t h a t  a  1 6 - t u r n  

i n d u c t i o n  c o i  1  made f r o m  f l a t t e n e d  

1 . 3 - c m  d i a  ( 0 . 5  i n . )  t u b i n g  was r e -  

q u i r e d  t o  a c h i e v e  p o w e r  s u f f i c i e n t  

t o  m e l t  t e s t  m e t a l s .  O p e r a t i n g  a t  

maximum p o w e r  w i t h  a l l  c a p a c i t a n c e ,  

t h e  e q u i p m e n t  was f r e q u e n c y  l i m i t e d .  

F o r  s u s t a i n e d  f u l l  - p o w e r  o p e r a t i o n ,  

a n  a d d i t i o n a l  c a p a c i t o r  may b e  

r e q u i  r e d .  

The  f u r n a c e  was t e s t e d  u s i n g  a  

b i l l e t  o f  CG27, w h i c h  i s  a  h i g h -  

t e m p e r a t u r e  i r o n - b a s e  a1  l o y  (me1 t i n g  

p o i n t ,  a 1 3 7 0 ° C ) ,  a n d  c a l c i u m  f l u o r i d e  

f l u x  ( m e l t i n g  p o i n t ,  1 3 6 0 ° C ) .  The  

f u r n a c e  c h a m b e r  was e v a c u a t e d  t o  

a 7 9 . 9  Pa ( 0 . 6  t o r r )  a n d  b a c k f i l l e d  

w i t h  a r g o n  t o  7 3 . 3  kPa ( 5 5 0  t o r r ) .  

P o w e r  i n d i c a t i o n s  d u r i n g  t e s t i n g  a r e  

shown i n  T a b l e  1 . 1 .  k 
The m e l t  was t e r m i n a t e d  b e c a u s e  a  

b r i d g e  h a d  f o r m e d .  E x a m i n a t i o n  o f  

t h e  i n g o t  r e v e a l e d  t h a t  2 .9  k g  



TABLE 1  .l. Record o f  t h e  I n i t i a l  Tes t  i n  I n d u c t o s l a g  
Furnace S t a r t u p  

Elapsed 
Time, 

mi n  

0  

4 

7 

11 

13 

15 

Power, Frequency, Vol tage,  
% o f  200 kW % o f  3  kHz % o f  840 Remarks 

2 0  70 70 Power on 

3 0  78 60 Inc reased  power, m e l t i n g  

40 83 6  3  

4  5  84 

50 84 

Power o f f  

( 6 . 5  l b )  o f  m e t a l  h a d  b e e n  m e l t e d ,  

m o s t  o f  w h i c h  h a d  r u n  down t h e  s p a c e  

b e t w e e n  t h e  s t a r t i n g  b i l l e t  a n d  t h e  

c r u c i b l e  w a l l ;  0 . 6  k g  ( 1 . 4  l b )  h a d  

d r i p p e d  o n t o  t h e  c a t c h  b a s i n  b e l o w .  

V e r y  l i t t l e  i f  a n y  o f  t h e  c a l c i u m  

f l u o r i d e  f l u x  h a d  m e l t e d .  The  m e l t -  

i n g  p o i n t  o f  t h e  c a l c i u m  f l u o r i d e  was 

a p p a r e n t l y  t o o  n e a r  t h e  m e l t i n g  p o i n t  

o f  t h e  b i l l e t ;  n o t  e n o u g h  f l u x  m e l t e d  

t o  f o r m  a  s e a l  b e t w e e n  t h e  c r u c i b l e  

w a l l  a n d  t h e  s t a r t i n g  b i l l e t .  

T h e  m e t a l  r u n - o u t  was n o t  d e t e c t e d  

d u r i n g  t h e  1 5 - m i n  t e s t ,  b u t  o n l y  

a f t e r  t h e  f u r n a c e  h a d  b e e n  o p e n e d .  

The  b r i d g e  f o r m a t i o n ,  w h i c h  s t o p p e d  

t h e  t e s t ,  c o u l d  h a v e  r e s u l t e d  f r o m  a 

r u n - o u t  o c c u r r i n g  b e f o r e  a  f u l l  

m o l t e n  p o o l  was  a c h i e v e d ,  t h u s  l e a v -  

i n g  t h e  b r i d g e  i n  p l a c e  w i t h  i n s u f -  

f i c i e n t  m o l  t e n  m e t a l  f o r  c o u p 1  i n g .  

C o n t r o l  c i r c u i t r y  h a s  b e e n  a l t e r e d  

w i t h i n  t h e  p o w e r  s o u r c e  s o  t h a t  a  

s u d d e n  d r o p  i n  v o l t a g e  s h o u l d  b e  i n -  

d i c a t e d  a t  t h e  t i m e  a  r u n - o u t  o c c u r s .  

T h e r e  i s  a l s o  some p o s s i b i l i t y  

t h a t  t h e  3  k H z - p o w e r  s o u r c e  d o e s  n o t  

s u f f i c i e n t l y  h e a t  t h e  o u t e r  e d g e s  o f  

t h e  p o o l .  A l l  p r e v i o u s  1 0 - c m - d i a  

( 4  i n . )  i n g o t  m e l t i n g  h a s  b e e n  p e r -  

f o r m e d  w i t h  a  1 0 - k H z  p o w e r  s o u r c e .  

F u r t h e r  t e s t i n g  i s  n e e d e d  t o  d e t e r -  

m i n e  t h e  f r e q u e n c y  r e q u i r e m e n t s  f o r  

p r o p e r l y  s t a r t i n g  t h e  m o l t e n  p o o l .  

I t  was a l s o  n o t e d  t h a t  a  s m a l l  

w a t e r  l e a k  h a d  o c c u r r e d  d u r i n g  t h e  

t e s t  i n  o n e  o f  t h e  c r u c i b l e  s e g m e n t s .  

D i s a s s e m b l y  o f  t h e  c r u c i b l e  r e v e a l e d  

t h a t  a t  l e a s t  1 0  o f  2 4  s e g m e n t s  c o n -  

t a i n e d  m e t a l  c h i p s  a n d  o t h e r  t r a s h .  

T h e  m e t a l  c h i p s  b l o c k e d  t h e  w a t e r  

f l o w ,  a n d  t h e  c r u c i b l e  s e g m e n t  o v e r -  

h e a t e d ,  m e l t i n g  t h r o u g h  t o  c r e a t e  

t h e  w a t e r  l e a k .  T h i s  e v e n t  i s  n o t  

r e l a t e d  t o  t h e  m e t a l  r u n - o u t  o r  t o  a  

l a c k  o f  s l a g  m e l t i n g .  

The  c r u c i b l e  was d i s a s s e m b l e d ,  

t h o r o u g h l y  c l e a n e d ,  a n d  s e n t  t o  t h e  

U . S .  B u r e a u  o f  M i n e s  f o r  r e p a i r .  A  

w a t e r  f i l t e r  w i l l  b e  i n s t a l l e d  o n  t h e  

c r u c i b l e ' s  c o o l  a n t  i n l e t  1  i n e  t o  

p r e v e n t  a n y  t r a s h  a c c u m u l a t i n g  i n  t h e  

c r u c i b l e  s e g m e n t s .  T h e  n e x t  t e s t  w i l l  

u s e  a  m i l d  s t e e l  b i l l e t  ( m e l t i n g  

p o i n t ,  % 1 5 0 0 ° C )  a n d  c a l c i u m  f l u o r i d e  

f l u x .  

I n  o n g o i n g  d e n s i f i c a t i o n  w o r k ,  

m a t e r i a l s  a n d  m e t h o d s  a r e  b e i n g  e v a l u -  

a t e d  f o r  c a s t i n g  Z i r c a l o y  c h o p - l e a c h  

c l a d d i n g  m a t e r i a l  i n t o  n e a r - f i n i s h e d  

r e u s a b l e  s h a p e s .  A  p a t e n t e d  i n v e s t -  

m e n t  m o l d i n g  t e c h n i q u e  c a l l e d  



M o n o g r a f   old@ u s e s  a  wax p a t t e r n  

w i t h  b u i  1  t - u p  o u t e r  l a y e r s  0 . 2 5  t o  

0 . 5  cm ( 0 . 1  t o  0 . 2  i n . )  t h i c k  o f  

c a r b o n a c e o u s  s h e l l .  An a d v a n t a g e  o f  

t h i s  p r o c e s s  i s  t h a t  d i s p o s a l  o f  t h e  

o n c e - t h r o u g h  m a t e r i a l s  c o u l d  b e  s i m -  

p l i f i e d  b y  b u r n i n g .  ( 4 )  The  r e s u l t s  

o f  b u r n i n g  c r u s h e d  a n d  u n c r u s h e d  

M o n o g r a f  m o l d i n g  m a t e r i a l  a t  950°C 

a r e  shown i n  T a b l e  1 . 2 .  

F o u r  h o u r s '  b u r n i n g  a t  9 5 0 ° C  a p -  

p e a r s  t o  b e  a b o u t  o p t i m u m  f o r  t h e  

c r u s h e d  m a t e r i a l .  I t  y i e l d s  a  w e i g h t  

r e d u c t i o n  o f  8 8 %  a n d  a  v o l u m e  r e d u c -  

t i o n  o f  9 3 % ,  w i t h  a  r e s u l t i n g  r e s i d u e  
3  d e n s i t y  o f  1 . 5  g / c m  . U n c r u s h e d  m a t e -  

r i a l  t a k e s  a b o u t  6 . 5  h r  a t  950°C f o r  

a n  o p t i m u m  w e i g h t  l o s s  o f  9 5 %  a n d  a  
3  r e s i d u e  d e n s i t y  o f  0 . 8 6  g / c m  . No 

r e a s o n a b l e  e x p l a n a t i o n  i s  a v a i l a b l e  

f o r  t h e  l a r g e  d i f f e r e n c e  i n  r e s i d u e  

d e n s i t i e s  b e t w e e n  t h e  c r u s h e d  a n d  u n -  

c r u s h e d  m a t e r i a l s .  

@ P a t e n t e d  g r a p h i t e  m o l d  o f  t h e  
M i s c o  C o r p o r a t i o n .  

B e c a u s e  1  i t t l  e  i s  k n o w n  a b o u t  

m o l  t e n  Z i r c a l o y ' s  f l u i d i t y ,  p u r e  

z i r c o n i u m  a n d  Z i r c a l o y - 4  w e r e  t e s t e d  

i n  w o r k  c o n t r a c t e d  t o  t h e  U .S .  B u r e a u  

o f  M i n e s  i n  A l b a n y ,  O r e g o n .  T h e s e  

t e s t s  u s e d  t h e  C o n s u m a b l e  E l e c t r o d e  

Sku1  1  me1 t i n g  p r o c e s s .  T e n - c m - d i a  

( 4  i n . )  e l e c t r o d e s  w e r e  m e l t e d  t o  a  

1 2 . 7 - c m - d i a  ( 5  i n .  ) c r u c i b l e  u s i n g  

~ 3 5  v o l t s  a t  a n  a b s o l u t e  f u r n a c e  p r e s -  

s u r e  o f  ~ 2 . 2 7  Pa ( ~ 0 . 0 1 7  t o r r ) .  

S i n c e  t h i s  p r o c e s s  i s  c o m m o n l y  u s e d  

i n  i n d u s t r y  f o r  m a k i n g  t i t a n i u m  c a s t -  

i n g s ,  t h e s e  t e s t  r e s u l t s  c a n  b e  com- 

p a r e d  w i t h  t h o s e  o f  s i m i l a r  t e s t s  

made w i t h  t i t a n i u m .  The  m o l d  c a v i t y  

o f  t h e  s p i r a l  t e s t  i s  a  1 . 3 - c m  

( 0 . 5  i n . )  h a l f - r o u n d  g r o o v e  m a c h i n e d  

i n  a  h o r i z o n t a l  g r a p h i t e  p l a t e .  

M o l t e n  m e t a l  f l o w s  i n t o  t h e  m o l d  c a v -  

i t y  f r o m  a  c e n t r a l l y  l o c a t e d  down 

s p r u e  w h i c h  f e e d s  t h e  c a s t  s p i r a l  

w i t h  a  c o n s t a n t  m e t a l l o s t a t i c  h e a d .  ( 5  

TABLE 1.2 .  Burn ing  Tests  o f  ~ o n o ~ r a f @  Mold ing M a t e r i a l  a t  950°C 

T i  me, Crushed M a t e r i a l  Uncrushed M a t e r i a l  
h r  (5-9 samples, ~ 2 0  mesh) (11- t o  20-9 samples, max ~ 2  i n .  ) 

Residue Residue 
% Weight % Volume Dens i j y ,  % Weight % Volume Dens i t y ,  
Reduct ion Reduct ion g/cm Reduct ion Reduct ion , g/cm3 

0  0.83 

1  6 8  5  8  0.64 

2  8  2  85 1.09 

4 88 93 1.50 66 



T a b l e  1 . 3  shows t h e  r e s u l t s  o f  

t h e s e  t e s t s  a l o n g  w i t h  p r e v i o u s  r e -  

s u l t ~ ' ~ )  o b t a i n e d  f r o m  p u r e  t i t a n i u m  

a n d  t h e  T i - 6  A1-4V a l l o y .  T h e s e  r e -  

s u l t s  show t h a t  p u r e  z i r c o n i u m  a n d  

Z i r c a l o y - 4  a r e  o v e r  6 0 %  l e s s  f l u i d  

t h a n  p u r e  t i t a n i u m  a n d  t h e  T i - 6 A 1 - 4 V  

a l l o y .  T h e  p o o r  f l u i d i t y  o f  

Z i r c a l o y - 4  w i l l  b e  a n  i m p o r t a n t  f a c -  

t o r  i n  p a r t  s e l e c t i o n  a n d  c a s t i n g  

d e s i g n .  
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2 . 0  MONITORING METHODS FOR PARTICULATE AND GASEOUS 

EFFLUENTS FROM WASTE S O L I D I F I C A T I O N  PROCESSES 

R. L .  G o l e s  - P r o j e c t  M a n a g e r  

The o b j e c t i v e  o f  t h i s  program i s  t o  d e v e l o p  r e Z i a b Z e  and a c c u r a t e  
t e c h n i q u e s  f o r  p r o c e s s  m o n i t o r i n g  and s t a c k  e m i s s i o n  m o n i t o r i n g  f o r  
f u t u r e  w a s t e  so  Z i d i f i c a ~ i o n  f a c i  Z i t i e s .  

SUMMARY 

D u r i n g  t h i s  r e p o r t i n g  p e r i o d ,  a  

l a b o r a t o r y  m o c k u p  o f  t h e  c a l c i n e  p r o c -  

e s s  o f f - g a s  s t r e a m  was b u i l t  a n d  u s e d  

t o  a s s e s s  t h e  a b s o l u t e  c o l l e c t i o n  e f -  

f i c i e n c i e s  o f  s e l e c t e d  f i l t e r s .  De- 

s i g n  o f  a  d i r e c t - i n l e t  mass s p e c t r o m -  

e t e r  ( D I M S )  h a s  b e e n  c o m p l e t e d ,  f a b -  

r i c a t i o n  s t a r t e d ,  a n d  c o m p o n e n t s  

o r d e r e d .  A l s o  a  s a m p l i n g  s y s t e m  h a s  

b e e n  d e s i g n e d  t o  c h a r a c t e r i z e  3 ~ - a n d  

1 4 c - b e a r i n g  c o m p o u n d s  i n  g a s e o u s  

p r o c e s s  s t r e a m s .  P h y s i c a l  a n d  c h e m i -  

c a l  t r a p p i n g  a g e n t s  r e q u i r e d  f o r  t h i s  

d i f f e r e n t i a l  s a m p l i n g  s y s t e m  h a v e  

b e e n  r e c e i v e d  a n d  a r e  c u r r e n t l y  b e i n g  

t e s t e d .  

PARTICLE GENERATION AND COLLECTION - 
H. G .  R i e c k ,  J r . ,  a n d  D. C. H a m i l t o n  

T h e  p a r t i c l e  g e n e r a t o r ,  d e s i g n e d  

a n d  a s s e m b l e d  f o r  m e a s u r i n g  f i l t e r  

e f f i c i e n c y ,  was r e l o c a t e d  i n  l a b o r a -  

t o r y  f a c i l i t i e s  c o m p a t i b l e  w i t h  r a d i o -  

a c t i v e  t r a c e r  s t u d i e s .  A  l a b o r a t o r y  

m o c k - u p  s y s t e m  d e s i g n e d  t o  s i m u l a t e  

t h e  c a l c i n a t i o n  p r o c e s s  o f f - g a s  

s t r e a m  was b u i l t  a n d  u s e d  t o  a s s e s s  

t h e  a b s o l u t e  c o l l e c t i o n  e f f i c i e n c i e s  

o f  s e l e c t e d  f i l t e r s .  The j e t  m i l  1  

a s s e m b l y  was m o d i f i e d ,  r e s u l t i n g  i n  

i m p r o v e d  s u b m i c r o n  p a r t i c l e  g e n e r a -  

t i o n  c a p a b i l i t i e s .  

F i g u r e  2 . 1  shows a  s c h e m a t i c  o f  

t h e  a p p a r a t u s  d e s i g n e d  a n d  a s s e m b l e d  

t o  s i m u l a t e  c o n d i t i o n s  a n t i c i p a t e d  i n  

t h e  c a l c i n a t i o n  p r o c e s s  o f f - g a s  

s t r e a m .  H e r e  s u b m i c r o n  p a r t i c l e s  g e n -  

e r a t e d  f r o m  s y n t h e t i c  c a l c i n e  a r e  

i n t r o d u c e d  i n t o  a  1 - 1 / 2 - i n .  I D  p r o c -  

e s s  l i n e  v i a  a n  8 8 - m i l  I D  p i t o t  t u b e .  

The p r o c e s s  l i n e  t r a n s f e r s  t h e  s u b -  

m i c r o n  p a r t i c u l a t e s  t o  a  t e s t  f i  1  t e r  

l o c a t e d  d o w n s t r e a m  o f  t h i s  a p p a r a t u s .  

A  p o s i t i v e  d i s p l a c e m e n t  pump i s  u s e d  

t o  m a i n t a i n  maximum e x p e c t e d  gas  

v e l o c i t i e s  w i t h i n  t h e  m o c k - u p  p r o c e s s  

l i n e .  

D u r i n g  t h i s  q u a r t e r  a  new j e t  m i l l  

a s s e m b l y  h a s  b e e n  d e s i g n e d  a n d  b u i l t  

a s  a  r e s u l t  o f  o u r  r e c e n t  r e s e a r c h  i n  

p a r t i c l e  g e n e r a t i o n .  ' T h e  new d e s i g n ,  

m o r e  t h a n  t h e  p r e v i o u s  o n e ,  e m p h a s i z e s  

g r i n d i n g  t h r o u g h  i m p a c t i o n  o f  t h e  

p a r t i c l e s  o f f  c h a m b e r  w a l l s  a n d  o f f  

o t h e r  p a r t i c l e s .  T h i s  h a s  g r e a t l y  

r e d u c e d  t h e  a v e r a g e  s i z e  d i s t r i b u t i o n  

o f  p a r t i c l e s  g e n e r a t e d  b y  t h i s  a s -  

s e m b l y .  A  p a r t i c l e  s i z e  a n a l y s i s  o f  

t h e  c o m p l e t e  l a b o r a t o r y  g e n e r a t i o n ,  

d e l i v e r y ,  a n d  c o l l e c t i o n  s y s t e m  was 

c o n d u c t e d  u s i n g  a  s c a n n i n g  e l e c t r o n  
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FIGURE 2 . 1 .  S i m u l a t e d  P r o c e s s  L i n e  f o r  F i  1  t e r  E f f i c i e n c y  
M e a s u r e m e n t s  o f  C a l c i n e  

n i i c r o s c o p e .  B a s e d  u p o n  a  s a m p l e  c o n -  

t a i n i n g  1 4 1 8  p a r t i c l e s ,  t h e  a v e r a g e  

p a r t i c l e  d i a m e t e r  was 0 . 1 3  p, w i t h  a  

g e o m e t r i c  d e v i a t i o n  o f  2 . 4 .  T h e r e  

was a n  e x c e l l e n t  q u a l i t a t i v e  f i t  t o  

a  l o g - n o r m a l  d i s t r i b u t i o n ,  w i t h  3 9 %  

o f  t h e  p a r t i c l e s  c o u n t e d  s m a l l e r  t h a n  

0 . 1  u i n  d i a m e t e r  a n d  9 4 %  s m a l l e r  

t h a n  0 . 5  p. 

The l a b o r a t o r y  p r o c e s s  l i n e  m o c k -  

u p  s y s t e m  d e s c r i b e d  a b o v e  h a s  b e e n  

u t i l i z e d  i n  d e t e r m i n i n g  f i l t e r  e f -  

f i c i e n c i e s  u n d e r  s i m u l a t e d  s a m p l i n g  

c o n d i t i o n s .  I n  t h e s e  e x p e r i m e n t s ,  

s y n t h e t i c ,  b a l l - m i l l e d  c a l c i n e  i s  

i r r a d i a t e d  i n  a  2 4 9 ~ f  n e u t r o n  mu1 t i  - 
p l  i e r  f a c i l i t y .  I n d u c e d  a c t i v i t y  o f  

s e l e c t i v e  e l e m e n t s  p r e s e n t  i n  t h e  

c a l c i n e  m a t e r i a l  a l l o w s  " m a s s l e s s "  

b r e a k t h r o u g h  o f  t e s t  f i l t e r s  t o  b e  

a s s e s s e d  w i t h  h i g h  s e n s i t i v i t y  b y  

y - r a y  a n a l y s i s .  As o f  t h e  e n d  o f  

t h i s  q u a r t e r ,  t h r e e  t y p e s  o f  f i l t e r s  

h a v e  b e e n  t e s t e d  u n d e r  a n t i c i p a t e d  

s a m p l i n g  c o n d i t i o n s .  The  r e s u l t s  o f  

t h e s e  s t u d i e s  a r e  s u m m a r i z e d  i n  

T a b l e  2 . 1 .  

D IRECT- INLET MASS SPECTROMETRY 

( D I M S )  - D .  L .  S t y r i s  

A p p l i c a t i o n  o f  d i r e c t - i n l e t  mass 

s p e c t r o m e t r y  f o r  p a r t i c u l a t e  a n a l y s i s  

o f  w a s t e  p r o c e s s  e f f l u e n t  was d i s c u s -  

s e d  i n  a  p r e v i o u s  q u a r t e r l y  r e p o r t .  ( 1  

S i n c e  t h a t  t i m e ,  d e s i g n  o f  t h e  d i r e c t  

i n l e t  mass s p e c t r o m e t e r  ( D I M S )  h a s  

b e e n  c o m p l e t e d ,  f a b r i c a t i o n  s t a r t e d ,  

a n d  c o m p o n e n t s  o r d e r e d .  T h i s  d e s i g n ,  

i l l u s t r a t e d  i n  F i g u r e  2 . 2 ,  i n c l u d e s  

s e v e r a l  u n i q u e  f e a t u r e s  w h i c h  r e d u c e  

b a c k g r o u n d  i n t e r f e r e n c e  a n d  i n c r e a s e  

t h e  s y s t e m ' s  e f f i c i e n c y .  

I n t e r f e r e n c e s  d u e  t o  s y s t e m  c o n -  

t a m i n a t i o n  a r e  m i n i m i z e d  b y  m a k i n g  

t h e  e n t i r e  u l t r a - h i g h  v a c u u m  c o m p a t i -  

b l e  a n d  r e d u c i n g  t h e  h y d r o c a r b o n  c o n -  

t a m i n a t i o n  d u e  t o  pump b a c k - s t r e a m i n g .  



TABLE 2.1. F i l t e r  Efficiency Results 

F i l t e r  Eff ic iencies  
Length Gas Mass of Volume of Based on Six Peaks 
of Run ,  Velocity, Deposit, Air Flow, (3-140~a and 3 - 2 4 ~ a ) ,  

F i l t e r  Type hr m/sec mg m3 % 

I P C  2.7 2.78 7  0  30.8 51.5 

0.2-pm Nuclepore 2.05 2.78 36 23.4 1  00 
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FIGURE 2 . 2 .  S c h e m a t i c  o f  U l t r a - H i g h  Vacuum DIMS System 

T h i s  i s  a c h i e v e d  i n  t h i s  d e s i g n  by 

i n c o r p o r a t i n g  t h e  f o l l o w i n g  f e a t u r e s :  

1 .  A l l - m e t a l  c o n s t r u c t i o n  a l l o w s  h i g h -  3 .  

t e m p e r a t u r e  b a k e - o u t  t o  maximize  

t h e r m a l  d e s o r p t i o n  needed f o r  h i g h -  
vacuum p r o c e s s i n g  o f  t h e  s y s t e m .  

The skimmer h o u s i n g  i s  s u p p o r t e d  

w i t h i n  t h e  main vacuum chamber  s o  

t h a t  i t  c a n  be vacuum p r o c e s s e d  

w i t h  t h e  chamber .  4 .  

2 .  The t u r b o m o l e c u l a r  pump used  t o  

pump t h e  chamber  s t a g e  i s  mated 

t o  a n  i s o l a t i o n  g a t e  v a l v e  which 

w i l l  a l l o w  t h e  pump t o  run con-  

t i n u o u s l y .  S i n c e  t h e  pump w i l l  

n o t  be " s h u t d o w n , "  when t h e  s y s t e m  

i s  b a c k - t o - a i r ,  b a c k - s t r e a m i n g  o f  

pump b e a r i n g  o i l  w i l l  be m i n i m i z e d .  

Forepumping of  t h e  vacuum chamber  

and  q u a d r u p o l e  mass a n a l y z e r  (QMA) 

h o u s i n g  i s  done u s i n g  s t a n d a r d  

c r y o s o r p t i o n  t e c h n i q u e s .  T h i s  

e l i m i n a t e s  h y d r o c a r b o n  c o n t a m i n a -  

t i o n  which would r e s u l t  f rom me- 

c h a n i c a l l y  f o r e p u m p i n g  t h e  s y s t e m .  

B a k e - o u t  o f  t h e  vacuum chamber i s  

a c h i e v e d  by i n t e r n a l l y  i r r a d i a t i n g  

t h e  vacuum w a l l s ,  u s i n g  i n t e r n a l l y  

mounted q u a r t z  i n f r a r e d  h e a t e r s .  

T h i s  p e r m i t s  r a p i d  b a k e - o u t  and 

p u l s e  p r o c e s s i n g  o f  t h e  s y s t e m .  



5 .  The  i n l e t  c a p i l l a r y  t u b e  i s  m e t a l  

b e l l o w s  s u p p o r t e d  o n  a n  x - y - z  

t r a n s l a t o r .  T h i s  f a c i l i t a t e s  c a p -  

il l a r y  p o s i t i o n i n g  a n d  a l l o w s  h i g h -  

v a c u u m  p r o c e s s i n g  o f  t h e  i n l e t  

p o r t i o n  o f  t h e  s y s t e m .  

6. W a t e r - c o o l e d  c o n d e n s e r s  h a v e  b e e n  

i n c o r p o r a t e d  i n  t h e  p u m p i n g  1  i n e s  

o f  m e c h a n i c a l  pumps u s e d  t o  e v a c u -  

a t e  t h e  s k i m m e r  h o u s i n g  s t a g e s  a n d  

b a c k - p u m p  t h e  t u r b o m o l e c u l a r  pump. 

T h i s  c o n d e n s e s  b a c k - s t r e a m i n g  pump 

o i l  w i t h o u t  f r e e z i n g  t h e  l a r g e  

q u a n t i t i e s  o f  w a t e r  v a p o r  pumped 

b y  t h e s e  s y s t e m s .  F a s t - a c t i n g  

s o l e n o i d  i s o l a t i o n  v a l v e s  p r o t e c t  

t h e  s y s t e m  f r o m  c o n t a m i n a t i o n  d u r -  

i n g  p o w e r  f a i l u r e .  

7 .  T h e  m e c h a n i c a l  p u m p i n g  u n i t s  o n  

t h e  s k i m m e r  h o u s i n g  a r e  c o n n e c t e d  

t o  t h e  h o u s i n g  t h r o u g h  UHV a l l -  

m e t a l  i s o l a t i o n  v a l v e s .  T h i s  a l -  

l o w s  t h e  i n l e t  s y s t e m  t o  b e  v a c u u m -  

p r o c e s s e d  p r i o r  t o  o p e r a t i o n  o f  

t h e  i n l e t  s y s t e m .  

T h e r m a l  i o n i z a t i o n  w i l l  t a k e  p l a c e  

w i t h i n  t h e  c r o s s - a x i s  i o n i z e r  o f  t h e  

E x t r a  N u c l e a r  QMA. I t  i s  h o p e d  t h a t  

t h i s  w i l l  i n c r e a s e  t h e  s e n s i t i v i t y  

b y  i n c r e a s i n g  t h e  i o n  c o l l e c t i o n  

c a p a b i l i t y .  The  i o n i z a t i o n  f i l a m e n t  

w i l l  b e  c o n t a i n e d  w i t h i n  t h e  c r o s s -  

a x i s  i o n i z e r  h e a d .  

To a i d  p o s i t i o n i n g  o f  t h e  s y s t e m  

f o r  a p p l i c a t i o n  t o  t h e  w a s t e  s o l i d i -  

f i c a t i o n  p r o g r a m ,  t h e  s y s t e m  w i l l  b e  

m o u n t e d  o n  a  p o r t a b l e  t a b l e  h a v i n g  

c o n t i n u o u s  h e i g h t  a d j u s t m e n t  c a p a b i l -  

i t y .  T h i s  t a b l e  w i l l  s u p p o r t  a l l  b u t  

t h e  t w o  m e c h a n i c a l  f o r e p u m p s  a n d  o n e  

m e c h a n i c a l  b a c k i n g  pump. 

GASEOUS A?!ALYSIS OF 3 ~ -  AND 1 4 c -  

BEARING COMPOUNDS - R .  W .  G o l e s  

O f  t h e  r a d i o a c t i v e  e l e m e n t s  w h i c h  

c a n  b e  e x p e c t e d  t o  b e  v o l a t i l i z e d  

d u r i n g  t h e  c a l c i n a t i o n  p r o c e s s ,  3~ 

a n d  1 4 c  f o r m  b y  f a r  t h e  g r e a t e s t  

n u m b e r  o f  c h e m i c a l l y  d i f f e r e n t  v o l a -  

t i l e  s p e c i e s .  As a  r e s u l t ,  a n y  a n a l y -  

s i s  s y s t e m  d e s i g n e d  t o  c h a r a c t e r i z e  

a n  o f f - g a s  s t r e a m  w i t h  r e g a r d  t o  t r i t -  

i u m  a n d  1 4 c  w i l l  h a v e  t o  a d d r e s s  i t -  

s e l f  t o  t h e  many c h e m i c a l  i d e n t i t i e s  

a s s u m e d  b y  t h e s e  i s o t o p e s .  A  sam- 

p l  i n g  s y s t e m  d e v e l o p e d  t o  d i f f e r e n -  

t i a l l y  t r a p  a l l  e x p e c t e d  m a j o r  f o r m s  

o f  t r i t i u m  a n d  1 4 c ,  a c c o r d i n g  t o  c h e m i -  

c a l  c l a s s ,  i s  i l l u s t r a t e d  i n  F i g u r e  2 . 3 .  

The  f i r s t  t r a p  i n  t h i s  s e r i e s  a r r a n g e -  

m e n t  c o n s i s t s  o f  a  h i g h l y  e f f i c i e n t  

d e s i c c a t o r  w h i c h  w i l l  s e l e c t i v e l y  

r e m o v e  a l l  t r i t i a t e d  f o r m s  o f  w a t e r  

(HTO, T 2 0  a n d  DTO) .  The s e c o n d  t r a p  

c o n s i s t s  o f  a  C02 s c r u b b e r  w h i c h  w i l l  

c o l l e c t  a l l  1 4 c o Z  p r e s e n t  i n  t h e  a i r  

s t r e a m .  The s a m p l e d  a i r  t h e n  p a s s e s  

t h r o u g h  a  t h i r d  t r a p  ( H T )  w h i c h  c a t a -  

l y t i c a l l y  o x i d i z e s  a l l  h y d r o g e n  com- 

p o n e n t s  o f  t h e  g a s  s t r e a m  ( H 2 ,  HT, T2 ,  

DT, D2, HD, DT) a n d  a d s o r b s  t h e  o x i -  

d i z e d  p r o d u c t s ,  i n  s i t u .  A  h o p c a l i t e  

c a t a l y s t  i s  t h e n  u s e d  t o  o x i d i z e  t h e  

CO c o m p o n e n t  o f  t h e  g a s  s t r e a m  t o  CO2; 

t h e n  t h e  f o u r t h  t r a p ,  c o n t a i n i n g  a  C O Z  

s c r u b b e r ,  r e m o v e s  t h i s  s o u r c e  o f  1 4 c ,  

1 4 c 0 ,  f r o m  t h e  s a m p l e  a i r  s t r e a m .  A 

p l a t i n u m  c a t a l y s t  a t  6 0 0 ° C  i s  s u b -  

s e q u e n t l y  u s e d  t o  c o m p l e t e l y  o x i d i z e  

a l l  o r g a n i c  c o n s t i t u e n t s  i n  t h e  

s a m p l i n g  s t r e a m .  The o x i d a t i o n  p r o d -  

u c t s ,  w a t e r  a n d  c a r b o n  d i o x i d e ,  a r e  



P S  = PRESSURE SWITCH 

EC = ELECTROLYSIS CELL 

F M  = FLOW METER 

OUTSIDE 
A I R  INTAKE 

F I G U R E  2 . 3 .  G a s e o u s  3~ a n d  1 4 c  S a m p l i n g  S y s t e m  

s e p a r a t e l y  t r a p p e d  a s  p r e v i o u s l y  d e -  h a v e  b e e n  a s s e m b l e d  a n d  w i l l  b e  

s c r i b e d .  B u t  i n  t h i s  c a s e  t h e y  a r e  t e s t e d  a n d  e v a l u a t e d  i n  t h e  l a b o r a -  

r e p r e s e n t a t i v e  o f  t h e  t r i t i u m  a n d  t o r y  t o  c h a r a c t e r i z e  t h e i r  e f f i c i e n -  

1 4 c  c o n t e n t s  o f  o r g a n i c  e f f l u e n t ,  c i e s  a s  a  f u n c t i o n  o f  v a r i o u s  e x p e c t e d  

r e s p e c t i v e l y .  o p e r a t i n g  c o n d i t i o n s .  

S e v e r a l  s p e c i e s - s p e c i f i c  t r a p p i n g  

a g e n t s ,  c h e m i c a l  a s  w e l l  a s  p h y s i c a l ,  





3 . 0  TRU WASTE F I X A T I O N  STUDIES 

J.  H. J a r r e t t  - P r o g r a m  M a n a g e r  

The objectives of this program are to determine the degree of 
immobiZization that may be necessary for the acceptabZe disposal 
of transuranic waste residues, and to develop process technologies 
to provide such immobiZization. 

A  l e t t e r  r e p o r t  o n  TRU W a s t e  

M a n a g e m e n t  C r i t e r i a  D e v e l o p m e n t  was 

i s s u e d  t o  DOE R i c h l a n d  O p e r a t i o n s  o n  

November  1 1 ,  1 9 7 7 .  T h e  r e p o r t  r e c o m -  

mended e s t a b l i s h m e n t  o f  a  n a t i o n a l  

c o m m i t t e e  c h a i r e d  b y  a  DOE-Headquar -  

t e r s  s t a f f  member a n d  c o m p o s e d  o f  

r e p r e s e n t a t i v e s  o f  t h e  v a r i o u s  n a -  

t i o n a l  l a b o r a t o r i e s  i n v o l v e d  i n  TRU 

w a s t e  m a n a g e m e n t  p r o g r a m s .  T h e  com- 

m i t t e e  w o u l d  b e  s u p p o r t e d  b y  s t a f f  

a t  PNL, t o  a c t  a s  a  f o c a l  p o i n t  i n  

g u i d i n g  t h e  d e v e l o p m e n t  a n d  a d o p t i o n  

o f  TRU w a s t e  f o r m  c r i t e r i a .  T h e s e  

v i e w p o i n t s  w e r e  r e i n f o r c e d  d u r i n g  

d i s c u s s i o n s  o n  December  8, 1 9 7 7  w i t h  

D. M .  R o h r e r  o f  t h e  N u c l e a r  R e g u l a -  

t o r y  C o m m i s s i o n .  

A d d i t i o n a l  p l a n n i n g  o n  t h e  p r o g r a m  

o b j e c t i v e  w i l l  b e  d i s c u s s e d  w i t h  t h e  

s t a f f  o f  DOE R i c h l a n d  O p e r a t i o n s  

d u r i n g  t h e  n e x t  q u a r t e r .  





4 . 0  KRYPTON S O L I D I F I C A T I O N  

G. L .  T i n g e y  - P r o j e c t  M a n a g e r  

The o b j e c t i v e  o f  t h i s  program i s  t o  d e t e r m i n e  t h e  f e a s i b i l i t y  o f  
a l t e r n a t i v e  t e c h n i q u e s  f o r  s t o r i n g  k r y p t o n  i n  a  s o l i d  m a t r i x .  Two 
t e c h n i q u e s  a r e  c u r r e n t l y  b e i n g  i n v e s t i g a t e d :  d i s s o l u t i o n  i n  a 
gZass  m a t r i x  and e n t r a p m e n t  i n  s o l i d s  d u r i n g  h i g h - r a t e  s p u t t e r i n g .  

SUMMARY 

T h e  t e c h n i c a l  f e a s i b i l i t y  o f  t r a p -  

p i n g  l a r g e  q u a n t i t i e s  o f  k r y p t o n  i n  

a  m e t a l  d u r i n g  s p u t t e r  d e p o s i t i o n  h a s  

p r e v i o u s l y  b e e n  d e m o n s t r a t e d .  K r y p -  

t o n  l o a d i n g  o f  a b o u t  4 t o  5 a t . %  i s  

o b t a i n e d  i n  c r y s t a l l i n e  m e t a l s  a n d  

o v e r  1 0 %  i n  n o n c r y s t a l l i n e  m e t a l s .  

O t h e r  m e t a l  a l l o y s  h a v e  b e e n  i d e n t i -  

f i e d  w h i c h  h a v e  p o t e n t i a l  f o r  y i e l d -  

i n g  a n  a m o r p h o u s  s t r u c t u r e  when  

s p u t t e r - d e p o s i  t e d  a n d  w i  1 1  b e  t e s t e d .  

D e s i g n  a n d  t e s t i n g  o f  e q u i p m e n t  f o r  

l a r g e - s c a l e  s p u t t e r  d e p o s i t i o n  w i t h  

r a d i o a c t i v e  k r y p t o n  a r e  a l s o  r e p o r t e d .  

K r y p t o n  s o l u b i l i t y  i n  p a r t i a l l y  

d e n s e  g l a s s e s  i s  b e i n g  d e t e r m i n e d .  

T h e  d e n s i f i c a t i o n  o f  t w o  t y p e s  o f  

p o r o u s  g l a s s  h a s  b e e n  m e a s u r e d .  Com- 

p l  e t e  d e n s  i f i  c a t i  o n  o f  b o t h  k i n d s  o f  

g l a s s  r o d s  was a c h i e v e d  b y  h e a t i n g  

a t  2 7 0 ° C / h r  t o  8 0 0 '  a n d  1000°C,  

r e s p e c t i v e l y ,  a n d  t h e n  h o l d i n g  a t  t h e  

maximum t e m p e r a t u r e  f o r  2 h r .  

KRYPTON ENTRAPMENT DURING SPUTTERING - 
E. D.  M c L a n a h a n ,  M. A. B a y n e ,  

E. N. G r e e n w e l l ,  a n d  G. L .  T i n g e y  

T h e  t e c h n i c a l  f e a s i b i l i t y  o f  t r a p -  

p i n g  l a r g e  q u a n t i t i e s  o f  k r y p t o n  i n  

a  m e t a l  w h i c h  i s  s p u t t e r - d e p o s i  t e d  

+ 
u s i n g  h i g h - e n e r g y  K r  i o n s  h a s  b e e n  

p r o v e n  f o r  v a r i o u s  m e t a l  m a t r i c e s  a n d  

i n  p a r t i c u l a r  f o r  t h e  n o n c r y s t a l l i n e  

m e t a l  a l l o y  F e 0 . 8 7 Y 0 . 1 3 .  

H o w e v e r ,  b e f o r e  t h e  p r o c e s s  i s  

p r o v e n  t o  b e  a p p l i c a b l e  as  a  n u c l e a r  

w a s t e  h a n d 1  i n g  t e c h n i q u e  f o r  8 5 ~ r ,  

t h e  p r o c e s s  a n d  e q u i p m e n t  r e q u i r e m e n t s  

m u s t  b e  much m o r e  c l e a r l y  d e f i n e d  a n d  

t h e  e c o n o m i c s  o f  t h e  t e c h n i q u e  e v a l u -  

a t e d .  D u r i n g  t h e  p a s t  q u a r t e r  we h a v e  

f o c u s e d  o u r  e f f o r t s  o n  d e v e l o p m e n t  o f  

t h e  s p u t t e r i n g  e q u i p m e n t  a n d  o n  a n  

e v a l u a t i o n  o f  a1  t e r n a t i v e  m a t r i x  a 1  l o y s .  

A t  p r e s e n t ,  t h e  l a b o r a t o r y  s p u t t e r -  

i n g  a p p a r a t u s  u s e d  i s  l i m i t e d  t o  a  

7-amp t a r g e t  c u r r e n t .  D u r i n g  t h e  

p a s t  q u a r t e r ,  a  new l i m i t e r  was d e -  

s i g n e d  u s i n g  a  c o n t r o l  p a n e l  a n d  u p  

t o  f o u r  s e p a r a t e  p a r a l l e l e d ,  7-amp o u t -  

p u t  u n i t s .  The  c o n t r o l  p a n e l  a n d  t w o  

o f  t h e  o u t p u t  u n i t s  h a v e  now b e e n  c o n -  

s t r u c t e d .  T h e  c o n t r o l  p a n e l  a n d  a  

f i r s t  o u t p u t  u n i t  w o r k  p r o p e r l y  e x c e p t  

f o r  a  p e r s i s t e n t  r f  o s c i l l a t i o n  i n  t h e  

t u b e  g r i d  c o n t r o l  c i r c u i t .  T h i s  p r o b -  

l e m  i s  b e i n g  s o l v e d  b y  m o d i f y i n g  t h e  

g r i d  v o l t a g e  c o n t r o l  c i r c u i t r y  t o  

e l i m i n a t e  t h e  e f f e c t s  o f  t h e  s e c o n d a r y  

e l e c t r o n  e m i s s i o n .  

We h a v e  a l s o  d e s i g n e d  a  c l o s e d - c y c l e  

gas  h a n d l i n g  a n d  s p u t t e r i n g  s y s t e m  f o r  

u s e  i n  a  p r o d u c t i o n  u n i t .  I n  t h i s  



s y s t e m  a l l  e x h a u s t  g a s e s  a r e  c o l l e c t e d  

f r o m  t h e  v a c u u m  pump a n d  r e c y c l e d  b a c k  

t o  t h e  s p u t t e r i n g  c h a m b e r  w i t h o u t  a l -  

l o w i n g  a n y  a t m o s p h e r i c  l e a k s .  T h e  

d e s i g n  o f  t h i s  s y s t e m  i s  c o m p l e t e ,  

a n d  t h e  m a j o r  c o m p o n e n t s  h a v e  b e e n  

o r d e r e d .  

S i n c e  t h e r e  a r e  many v a r i a b l e s  i n  

t h e  s p u t t e r i n g  p r o c e s s ,  we h a v e  c o n -  

t i n u e d  t o  i n v e s t i g a t e  means o f  t r a p -  

p i n g  t h e  g a s  m o r e  e f f i c i e n t l y .  D u r -  

i n g  t h i s  q u a r t e r ,  we h a v e  i n v e s t i g a t e d  

t h e  e f f e c t  o f  v a r y i n g  t h e  p l a s m a  v o l t -  

a g e s  a n d  f o u n d  t h a t  a  m o r e  s i m p l i f i e d  

e l e c t r i c a l  c i r c u i t  c o u l d  b e  u s e d .  I f  

t h i s  same c o n c e p t  p r o v e s  a p p l i c a b l e  

o n  t h e  s c a l e d - u p  p r o t o t y p e  u n i t ,  i t  

w i l l  t h e n  b e  p o s s i b l e  t o  e l i m i n a t e  a  

p o w e r  s u p p l y  f r o m  t h e  p l a s m a  c u r r e n t  

c i r c u i t .  T h i s  w i l l  r e d u c e  t h e  i n i t i a l  

c a p i t a l  i n v e s t m e n t  a n d  i n c r e a s e  t h e  

s y s t e m ' s  r e l i a b i l i t y .  

To o b t a i n  maximum k r y p t o n  l o a d i n g s ,  

we h a v e  c o n t i n u e d  i n v e s t i g a t i n g  v a r i  - 
o u s  m e t a l  a l l o y s .  To d a t e  we h a v e  

r e p o r t e d  l o a d i n g s  o f  4  a t . %  i n  c r y s -  

t a l l i n e  n i c k e l ,  3  a t . %  i n  c r y s t a l l i n e  

a l u m i n u m ,  5  a t . %  i n  c r y s t a l l i n e  s t e e l ,  

5  a t . %  i n  c r y s t a l l i n e  t i t a n i u m ,  a n d  

1 1  a t . %  i n  a  g l a s s y  F e 0 . 8 7 Y 0 . 1 3  a l l o y  

c o n t a i n i n g  a b o u t  2  a t . %  i m p u r i t y  

( F e O .  8 5 Y 0 .  2Me0. 0 2 ) .  T h e  h i g h e r  gas  

l o a d i n g  i n  a m o r p h o u s  m e t a l s  i s  c o n s i s -  

t e n t  w i t h  o t h e r  r e p o r t e d  d a t a .  I t  i s  

p r o b a b l y  d u e  t o  a  l a r g e r  c o n c e n t r a t i o n  

o f  t r a p p i n g  s i t e s "  ) t h a n  i s  p r e s e n t  

i n  c r y s t a l l i n e  m a t e r i a l s .  O t h e r  s u i t -  

a b l e  a l l o y s  a r e  b e i n g  i n v e s t i g a t e d  

u s i n g  t h e  f o l l  o w i n g  c r i  t e r i  a  as 

g u i d a n c e :  

1 .  C o s t  ;$50/kg 

2 .  C r y s t a l l i z a t i o n  s h o u l d  o c c u r  a b o v e  

500°C.  S i n c e  i n i t i a l  g a s  r e l e a s e  

u s u a l l y  o c c u r s  a t  o r  n e a r  c r y s t a l -  

l i z a t i o n  t e m p e r a t u r e ,  a c c i d e n t a l  

r e l e a s e  w i l l  b e  l i m i t e d  t o  o n l y  

t h o s e  i n s t a n c e s  when t h e  t e m p e r a -  

t u r e  o f  t h e  k r y p t o n  s t o r a g e  m a t e -  

r i a l  e x c e e d s  5 0 0 ° C .  

3 .  A l l o y s  s h o u l d  b e ,  b u t  a r e  n o t  

l i m i t e d  t o ,  c o m m e r c i a l  l y  a v a i l a b l e  

o n e s .  

4 .  Some d e g r e e  o f  c o r r o s i o n  r e s i s t a n c e  

s h o u l d  b e  i n h e r e n t .  

An a l l o y  t h a t  g e n e r a l l y  f i t s  t h e s e  

c r i  t e r i  a  i s  " D u r i  r o n  ," a n  Fe  
0 . 6 9 ~ ~ 0 . 2 5  

M e o B o 6 *  a l l o y  u s e d  f o r  n o n c o r r o s i v e  

s o i l  p i p e .  D u r i n g  t h i s  q u a r t e r ,  a  

t a r g e t  f r o m  t h i s  m a t e r i a l  was f a b r i -  

c a t e d  a n d  t e s t e d .  T h e  a p p a r a t u s  a n d  

p a r a m e t e r s  d e v e l o p e d  i n  p r e v i o u s  d e p -  

o s i t i o n s  w e r e  u s e d .  E v e n  t h o u g h  

D u r i r o n  i s  s u s c e p t i b l e  t o  t h e r m a l  

s h o c k ,  i t  w i t h s t o o d  t h e  a p p l  i c a t i o n  

o f  f u l l  s p u t t e r i n g  p o w e r  w i t h o u t  c r a c k -  

i n g .  H o w e v e r ,  a  w a t e r  l e a k  d e v e l o p e d  

i n  t h e  t a r g e t ,  p r o b a b l y  b e t w e e n  l a r g e  

g r a i n s ,  p r e m a t u r e l y  e n d i n g  t h e  e x p e r i -  

m e n t .  L i t t l e  o r  n o  k r y p t o n  t r a p p i n g  

o c c u r r e d ,  a n d  x - r a y  a n a l y s i s  o f  t h e  

d e p o s i t  i n d i c a t e d  t h a t  i t  was c r y s t a l -  

l i n e .  T h i s  c o n t r a s t s  w i t h  t h e  r e s u l t s  

o f  S h i m a d a  a n d  ~ a j  i m a  , ( ' )  who r e p o r t e d  

o b t a i n i n g  a m o r p h o u s  m a t e r i a l  o f  compo- 

s i t i o n  F e l - x S i x  ( 0 . 2  5 x  5 0 . 4 3 )  b y  

s p u t t e r  d e p o s i t i o n  a t .  much l o w e r  r a t e s .  

D u r i r o n ' s  h i g h  i m p u r i t y  c o n t e n t  may 

h a v e  b e e n  t h e  c h i e f  p r o b l e m  i n  o u r  n o t  

o b t a i n i n g  an  a m o r p h o u s  p r o d u c t .  How- 

e v e r ,  l a r g e l y  b e c a u s e  o f  t h e  l o w  c o s t  

o f  i r o n - s i  l i c o n  a 1  l o y s ,  f u r t h e r  e x p e r i  - 
m e n t s  w i t h  t h e  F e - S i  s y s t e m  a r e  p l a n n e d .  

A f t e r  t h e  f a i l u r e  o f  D u r i r o n  a  

l i t e r a t u r e  s u r v e y  was u n d e r t a k e n  t o  

d e t e r m i n e  t h o s e  a l l o y s  m o s t  l i k e l y  t o  

* Me = m i n o r  o r  i m p u r i t y  e l e m e n t .  



s p u t t e r - d e p o s i  t i n  t h e  g l a s s y  s t a t e .  

The  f o l l o w i n g  a l l o y s  h a v e  b e e n  s e -  

l e c t e d  f o r  t h e  n e x t  s e r i e s  o f  

d e p o s i t i o n s :  

Fe0.49Si0. 5 0 ~ ~ 0 . 0 1 .  
D e c a y  o f  8 5 K r  l e a d s  t o  t h e  f o r m a -  

t i o n  o f  t h e  f i s s i o n  p r o d u c t ,  8 5 ~ b .  

T h e r e f o r e ,  f o r  s t o r a g e  o f  8 5 ~ r  f o r  

l o n g  t i m e s ,  t h e  e f f e c t  o f  t h e  r u b i d -  

i u m  o n  t h e  a l l o y  i s  o f  i n t e r e s t .  P o s -  

s i b l e  e f f e c t s  i n c l u d e  p r e m a t u r e  g a s  

r e l e a s e ,  l o w e r e d  c r y s t a l l i z a t i o n  t e m -  

p e r a t u r e ,  a n d  r e d u c e d  c o r r o s i o n  r e s i s -  

t a n c e  o f  t h e  m a t e r i a l .  S i n c e  t h e  

p r i m a r y  c a n d i d a t e  m a t e r i a l  c u r r e n t 1  y 

i s  F e 0 . 8 7 Y 0 . 1 3 ,  t h e  i n i t i a l  b a s i s  f o r  

s t u d y  w i l l  b e  t h e  Fe-Y-Rb s y s t e m .  

T h e  l i t e r a t u r e  i n d i c a t e s  t h a t  r u b i d i u m  

may c a u s e  a  d e c r e a s e  i n  t h e  e l e c t r i c a l  

r e ~ i s t i v i t y ' ~ )  a n d  a  c o r r e s p o n d i n g  

i n c r e a s e  i n  t h e  t h e r m a l  c o n d u c t i v i t y  

o f  t h e  a l l o y  w i t h  t i m e  b e c a u s e  e l e c -  

t r i c a l  l y  c o n d u c t i n g  r u b i d i u m  a t o m s  

a r e  s l o w l y  r e p l a c i n g  t h e  i n s u l a t i n g  

k r y p t o n  a t o m s .  T h i s  e f f e c t  s h o u l d  

n o t  c h a n g e  t h e  o r d e r  o f  m a g n i t u d e  o f  

t h e  r e s i s t i v i t y  s i n c e  t h e  k r y p t o n  i s  

o n l y  ~ 1 0 %  o f  t h e  a l l o y  t o  s t a r t  w i t h  

a n d  o n l y  ~ 6 %  o f  t h a t  i s  8 5 ~ r .  

M o r e  i m p o r t a n t l y ,  i t  i s  n o t  k n o w n  

how d r a s t i c a l l y  t h e  p r e s e n c e  o f  a b o u t  

2 %  r u b i d i u m  w i l l  a f f e c t  t h e  c r y s t a l -  

l i z a t i o n  t e m p e r a t u r e  o f  t h e  a l l o y .  To 

t e s t  t h i s  a s p e c t ,  a  s p u t t e r i n g  a p p a -  

r a t u s  was  d e s i g n e d  t o  make  i t  p o s s i b l e  

* Me = m i n o r  o r  i m p u r i t y  e l e m e n t .  

t o  c o - s p u t t e r  r u b i d i u m  a n d  i r o n  a n d  

Fe-Y t o  o b t a i n  n o n r a d i o a c t i v e  m a t e -  

r i a l  f o r  t e s t i n g .  I f  t h i s  a r e a  o f  

e x p e r i m e n t a t i o n  i s  s u c c e s s f u l ,  i t  niay 

b e  p o s s i b l e  t o  e s t a b l i s h  p o r t i o n s  o f  

t h e  d i a g r a m  f o r  t h e  Fe-Rb p h a s e .  T h i s  

i s  n o t  a  s i m p l e  t a s k  i n  i t s e l f ,  a n d  

g e n e r a l l y  i t  i s  n o t  f e a s i b l e  t o  f o r m  

t h e s e  a l l o y s  b y  m e t h o d s  o t h e r  t h a n  

c o - s p u t t e r i n g .  

T h e  s p u t t e r i n g  a p p a r a t u s  i s  now 

i n s t a l l e d  i n  a  t e m p o r a r y  l o c a t i o n  d u r -  

i n g  t h e  r e m o d e l i n g  o f  t h e  2 3 1 - 2  B u i l d -  

i n g .  I t  i s  a n t i c i p a t e d  t h a t  t h e  

s p u t t e r i n g  e q u i p m e n t  w i l l  b e  i n s t a l l e d  

i n  t h e  r e s t o r e d  l a b o r a t o r y  s p a c e  some- 

t i m e  i n  May.  

DISSOLUTION OF KRYPTON I N  GLASS - 
G .  L .  T i n g e y  a n d  W .  J. G r a y  

T h e  s o l u b i l i t y  o f  k r y p t o n  i n  d e n s e  

s s e s  h a s  b e e n  shown ( 4 )  t o  b e  t o o  

' f o r  a  v i a b l e  s t o r a g e  o f  8 5 ~ r .  

H o w e v e r ,  l e s s  d e n s e  g l a s s e s  may b e  o f  

c o n s i d e r a b l e  i n t e r e s t  i f  t h e  s o l u b i l -  

i t y  c a n  b e  i n c r e a s e d  s i g n i f i c a n t l y  

w i t h o u t  a  m a r k e d  i n c r e a s e  i n  t h e  r a t e  

o f  k r y p t o n  r e l e a s e .  To s t u d y  t h i s  

phenomenon we h a v e  o b t a i n e d  t w o  t y p e s  

o f  p o r o u s  g l a s s  r o d s ;  b o t h  o f  t h e s e  

h a v e  a  v e r y  o p e n  s t r u c t u r e  w i t h  a  
2 s u r f a c e  a r e a  o f  a b o u t  1 0 0  m  / g ,  b u t  

t h e y  d e n s i f y  a t  d i f f e r e n t  t e m p e r a t u r e s .  

T h e s e  g l a s s e s  w i l l  b e  l o a d e d  w i t h  k r y p -  

t o n  a n d  t h e n  p a r t i a l l y  d e n s i f i e d  i n  an  

a t t e m p t  t o  r e d u c e  t h e  r e l e a s e  r a t e  o f  

t h e  g a s  f r o m  t h e  s a m p l e .  

We h a v e  m e a s u r e d  t h e  d e n s i f  i c a t i o n  

r a t e  o f  e a c h  o f  t h e s e  g l a s s e s  as  a  

f u n c t i o n  o f  t e m p e r a t u r e  u s i n g  a  d i l a t o -  

m e t e r .  T h e  l e n g t h  c h a n g e s  a r e  shown 

a s  a  f u n c t i o n  o f  t i m e  f o r  t h e  t w o  



t y p e s  o f  g l a s s  i n  F i g u r e s  4 . 1  a n d  

4 . 2 ,  r e s p e c t i v e l y .  T h e  h e a t i n g  r a t e  

f o r  t h e s e  m e a s u r e m e n t s  was 2 7 0 ° C / h r ,  

a n d  t h e  t e m p e r a t u r e  a s  a  f u n c t i o n  o f  

t i m e  i s  a l s o  shown i n  t h e  f i g u r e s .  

K r y p t o n  l o a d i n g  e x p e r i m e n t s  a r e  

now u n d e r  way .  T h e  l o a d i n g s  a r e  p e r -  

f o r m e d  a f t e r  t h e  g l a s s  s a m p l e s  a r e  

t h o r o u g h l y  d e g a s s e d  b y  h e a t i n g  t o  

125OC o v e r n i g h t  a t  a  p r e s s u r e  o f  l e s s  

t h a n  l o q 4  t o r r .  T h e  s a m p l e s  a r e  t h e n  

p a r t i a l l y  d e n s i f i e d  b y  h e a t i n g  a t  a  

p r e d e t e r m i n e d  t e m p e r a t u r e  f o r  t h e  

a p p r o p r i a t e  t i m e .  Gas r e l e a s e  m e a s -  

u r e m e n t s  w i l l  t h e n  b e  made t o  d e t e r -  

m i n e  t h e  t o t a l  g a s  l o a d i n g s  a n d  t h e  

r e l e a s e  r a t e  a s  a  f u n c t i o n  o f  t e m p e r a -  

t u r e .  I f  t h e s e  m e a s u r e m e n t s  show s u f -  

f i c i e n t l y  h i g h  g a s  l o a d i n g s ,  f u r t h e r  

e x p e r i m e n t s  w i l l  b e  c o n d u c t e d  a t  k r y p -  

t o n  p r e s s u r e s  o f  u p  t o  3 0 , 0 0 0  a t m  i n  

t h e  h i g h - p r e s s u r e  k r y p t o n  f u r n a c e  a t  

I d a h o  N a t i o n a l  E n g i n e e r i n g  L a b o r a t o r y .  

FIGURE 4 . 1 .  D e n s i f i c a t i o n  
o f  H i q h - T e m p e r a t u r e  S o f t e n -  
i n g  p o r o u s  G l a s s  Rod 

0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 1 0  

TIME. HOURS 

FIGURE 4 . 2 .  D e n s i f i c a t i o n  
o f  I n t e r m e d i a t e - T e m p e r a t u r e  
S o f t e n i n g  P o r o u s  G l a s s  Rod 

0 1 2 3 4 5 6 7  

TIME. HOURS 
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5 . 0  CARBON-14 AND I O D I N E - 1 2 9  F I X A T I O N  

L .  L .  B u r g e r  - P r o j e c t  M a n a g e r  

The o b j e c t i v e  o f  t h i s  program i s  t o  d e v e l o p  and d e m o n s t r a t e  t h e  
t e c h n o l o g y  needed t o  s a f e l y  and e f f e c t i v e l y  i m m o b i l i z e  1291 and 1 4 ~  
r e l e a s e d  from t h e  t r e a t m e n t  o f  i r r a d i a t e d  f u e l s .  

SUMMARY 

C o s t  a n d  a v a i l a b i l i t y  w e r e  a d d e d  

t o  t h e  l i s t  o f  p a r a m e t e r s  f o r  c h o o s i n g  

f i x a t i o n  m a t e r i a l s .  I t  i s  f o u n d  t h a t  

c o p p e r  a n d  l e a d  m e e t  a l l  t h r e e  c o n d i -  

t i o n s :  c o s t ,  d o m e s t i c  r e l i a b i l i t y ,  

a n d  s u p p l y .  L o w e s t  o n  t h e  s c a l e  a r e  

b i s m u t h ,  s i l v e r ,  a n d  m e r c u r y .  A t t e m p t s  

t o  w e i g h  e a c h  o f  t h e s e  f a c t o r s  a l o n g  

w i t h  t h e  p h y s i c a l  a n d  c h e m i c a l  p r o p e r -  

t i e s  w e r e  made b u t  a r e  g e n e r a l l y  u n -  

s a t i s f a c t o r y  d u e  t o  l a c k  o f  r e a l  c r i -  

t e r i a  f o r  e i t h e r  i n t e r i m  o r  p e r m a n e n t  

s t o r a g e .  T h i s  p r o b l e m  i s  c u r r e n t l y  

b e i n g  a d d r e s s e d .  

F I X A T I O N  CANDIDATES - R .  D. S c h e e l e  

a n d  K .  D. W i e m e r s  

To  s e l e c t  t h e  c a n d i d a t e s  f o r  l e a c h -  

i n g  s t u d i e s ,  f o u r  p a r a m e t e r s  h a v e  b e e n  

c o n s i d e r e d :  t h e r m a l  s t a b i l i t y ,  s o l u -  

b i l i  t y ,  c o s t ,  a n d  a v a i l a b i l i t y .  T h e  

t h e r m a l  s t a b i l i t y ,  w h i c h  i n c l u d e s  r e -  

s i s t a n c e  t o  o x i d a t i o n  o r  r e a c t i o n  w i t h  

w a t e r ,  was e v a l u a t e d  b o t h  e x p e r i m e n -  

t a l l y ,  u s i n g  TGA a n d  DSC t e c h n i q u e s ,  

a n d  t h e o r e t i c a l l y ,  u s i n g  a v a i l a b l e  

t h e r m o d y n a m i c  d a t a .  T h e  l a t t e r  w e r e  

s u m m a r i z e d  i n  a  p r e v i o u s  r e p o r t .  ( 1  1 
The  m a r k e t i n g  d a t a  a r e  r e p c r t e d  h e r e  

i n  a  l a t e r  s e c t i o n .  A l l  a r e  s u m m a r i z e d  

i n  T a b l e  5 . 1 .  

T a b l e s  5 . 2  t h r o u g h  5 . 4  r a n k  t h e  

c a n d i d a t e s  i n  t h e  o r d e r  o f  a c c e p t a b l e  

p h y s j c a l  p r o p e r t i e s .  C o m b i n i n g  t h e s e  

d a t a  w i t h  t h e  c o s t  a n d  a v a i l a b i l i t y  

d a t a  s u g g e s t s  t h a t  t h e  " b e s t "  c a n d i -  

d a t e s  a r e  A g I ,  L a ( 1 0 3 ) 3 ,  T h ( 1 0 3 ) 4 ,  

S r ( 1 0 3 ) 2 ,  a n d  C a ( I 0  ) f o r  i o d i n e  a n d  
$ 4  CaC03, a'nd S r C 0 3  f o r  C .  H o w e v e r ,  

i t  i s  e v i d e n t  f r o m  T a b l e s  5 . 2 - 5 . 4  t h a t  

if s t o r a g e  c o n d i t i o n s  a r e  d e f i n e d  o n  

t h e  b a s e s  o f  l i m i t e d  w a t e r  c o n t a c t ,  

l o w  t e m p e r a t u r e ,  o r  l i m i t e d  o x y g e n ,  

t h e n  o t h e r  c a n d i d a t e s  become v e r y  

a t t r a c t i v e ,  e .  g . ,  c o p p e r  a n d  l e a d  com- 

p o u n d s .  T h u s  i t  becomes d e s i r a b l e  t o  

d e f i n e  t r a n s p o r t a t i o n  a n d  s t o r a g e  

l i m i t a t i o n s ,  a n d  a t t e n t i o n  i s  b e i n g  

g i v e n  t h i s  p r o b l e m .  

F I X A T I O N  CRITERIA - R .  D. S c h e e l e  

a n d  L .  L .  B u r g e r  

T h e  e n v i r o n m e n t a l  ' c o n d i t i o n s  w h i c h  

1 2 9 ~  a n d  1 4 c  f i x a t i o n  compounds  w i l l  

e x p e r i e n c e  d u r i n g  s t o r a g e  a r e  n o t  y e t  

d e f i n e d .  F o r  g e o l o g i c  s t o r a g e ,  assum-  

i n g  a  s u r f a c e  t e m p e r a t u r e  o f  20°C a n d  

a  n o r m a l  t e m p e r a t u r e  g r a d i e n t  o f  30°C/  

km, t h e  t e m p e r a t u r e s  w i l l  v a r y  f r o m  

29  t o  65OC. ( 2 )  I f  t h e  l o w - l e v e l  n o n -  

t r a n s u r a n i c  w a s t e  i s  s t o r e d  n e a r  h i g h -  

l e v e l  w a s t e ,  t e m p e r a t u r e s  a r e  l i k e l y  

t o  r e a c h  n o  m o r e  t h a n  250°C,  n o t  

n e c e s s i t a t i n g  s t a b i l i t y  a t  h i g h  



TABLE 5.1. Solubility, Thermal Stability, Cost, and Availability Data 
for Iodate, Iodide, and Carbonate Fixation Compounds 

S o l u b i l i t  
A v a i l a b i l i  t 

Compound i n  Pure HZ& Thermal s t a b i l i t y i b )  ~ o m e s t i c ( ~ )  World R e ~ e r v e ( ~ ) ~  World 

I o d a t e s  

8a(103)2.H20 1 . 4  x 1.43 x l o 2  0.69 0.84 8 . 4  

Ba(103)2 490 

8 i ( I 0 3 ) 3  

Ca(103)2 

Ce(103)3 

Ce( IC3)4  

CuI03 

C U ( I O ~ ) ~ . H ~ O  

C U ( I O ~ ) ~  

La(103)3  

Pb(103)2 

Hg2(103)2 

H g ( I 0 3 ) 2  

Ni (103)2  

AS I O3 

S r ( I 0 3 ) 2  

Th(103)4  

u 0 2 ( I 0 3 ) 2  

Zn(103)2  

I o d i d e s  

B i  I3 

cu I 

Pb12 

t1g212 

H912 

A91 

430 (decomp. t o  A g I )  

s t a b l e  t o  550 

480 

70 

41 0 

subl imes 240 

260 

400 

subl imes 106 

subl imes 110 

542 

1.1 

2 2 

5 . 8  

2 2 

2.4 

2.7 

4.2 

1 .7  

"adequate" 

0.71 

6 .9  

1 . 1  

5 . 8  

2.4 

2 . 7  

1 .7  

Pd12 s t a b l e  500 1.10 x l o 6  0.016 2.4 6.9 

T1 I 2.5 x 390 6.55 x l o 3  2.14 1 .2  

Carbonates 

BaC03 7.1 x s t a b l e  t o  550 7.96 x l o 3  0.69 0.84 8.4 

CaC03 5.3 x s t a b l e  t o  550 3.87 x l o 2  1.02 

CdC03 2.3 x 300 1.46 x l o 5  0.39 1 .1  28 

PbC03 1 .8  x 347°C; 1 atm C02 2.3 x 10 0.63 1.25 2.4 

SrC03 1 .0  x s t a b l e  t o  550 8.46 x 10' 0 2 .0  "adequate" 

a. Values a r e  f o r  [I] and [coS-] i n  m o l a r i t y  as c a l c u l a t e d  f r o m  t h e  s o l u b i l i t y  p roduc t ,  K S ~ . ( ~ )  
b.  Temperature i n  OC a t  wh ich  a w e i g h t  l o s s  ;0.5?: was d e t e c t e d  by TGA. Value f o r  PbC03 f r o m  Reference 4. 
c. O p e r a t i o n a l  c o s t  f t h r e e  1500-MTU t r e a t m e n t  p l a n t s .  I t  assumes 4 x 103 moles I 2  produced p e r  y e a r  anti 

2.19 x 105 moles P4C produced p e r  y e a r .  For f u r t h e r  e x p l a n a t i o n  see t h e  s e c t i o n  h e r e i n  on m a r k e t i n g  
d a t a .  

d. Values a r e  t h e  r a t i o  o f  U.S. supp ly  t o  demand i n  t h e  y e a r  2000. 
e.  Values a r e  t h e  r a t i o  o f  w o r l d  r e s e r v e  as o f  1973 t o  w o r l d  c u m u l a t i v e  demand (1974-2000). 
f. Values a r e  t h e  r a t i o  o f  w o r l d  resources as o f  1974 t o  w o r l d  c u m u l a t i v e  derand (1974-2000) 



TABLE 5.2. R e l a t i v e  Rat ings o f  I o d i d e  Compounds 

Sol u b i  1 i t y  
i n  Water, [I] 

I o d i n e  
Release, O C  

AgI  542 

Pd12 500 

Pb12 400 

T I 1  390 

CuI 260 

B i13  240 sub. 

Hg12 110 sub. 

Hg212 106 sub. 

R e a c t i v i t y  t o  Oxygen -l 
(AG -AG k c a l  mol -4-i ' 

AgI +21.05 

T1 +13.45 

Hg212 -0.75 

Pb12 -1.80 

Bi13 -5.82 

TABLE 5.3. R e l a t i v e  Rat ings o f  I o d a t e  Compounds 

S o l u b i l i t y  i n  Water, [I] Thermal S tab i  li t y ,  OC 

Sr ( IO3)2  s t a b l e  t o  550 

Ba(103)2/La(103)2 490 

Th ( I O 3  l4 480 

A!3IO3 430 decomposes t o  AgI  

TABLE 5.4. R e l a t i v e  Rat ings o f  Carbonate Compounds 

S o l u b i l i t  i n  
wa te r  [Cot- ]  Thermal S t a b i l i t y ,  O C ( ~ )  

a. Temperature necessary t o  o b t a i n  1 atm o f  C02. ( 4 )  



t e m p e r a t u r e s  f o r  s t o r a g e .  T h u s ,  

u n l e s s  s p e c i a l  r e s t r i c t i o n s  a r e  l a t e r  

d e f i n e d  f o r  t r a n s p o r t a t i o n ,  s t a b i l i t y  

a t  h i g h  t e m p e r a t u r e s  i s  n o t  r e q u i r e d .  

T h e  c r i t e r i a  w h i c h  t h e  p a c k a g e  

m u s t  m e e t  d u r i n g  t r a n s p o r t  w e r e  d i s -  

c u s s e d  i n  t h e  l a s t  q u a r t e r l y  r e p o r t .  ( 5 )  

I t  s h o u l d  b e  e m p h a s i z e d  t h a t  d u e  t o  

t h e  s p e c i f i c  a c t i v i t i e s  o f  l Z 9 1  a n d  

14C d i  1  u t e d  w i t h  e x p e c t e d  q u a n t i t i e s  

o f  n a t u r a l  c a r b o n  f r o m  t h e  a i r ,  t h e s e  

i s o t o p e s  a r e  c l a s s i f i e d  as  l o w - s p e c i -  

f i c - a c t i v i  t y  r a d i o a c t i v e  m a t e r i a l s  

b o t h  i n  t h e  U.S.  a n d  i n t e r n a t i o n -  

a l l y .  (6) R e q u i r e m e n t s  a r e  t h e r e f o r e  

m i n i m a l .  T h e  p a c k a g e s  m u s t  b e  l a b e l e d  

as  r a d i o a c t i v e  m a t e r i a l  a n d  s h i p p e d  

i n  a  s o l e - u s e  v e h i c l e .  

I n  a d d i t i o n  t o  t h e  p a r a m e t e r s  d i s -  

c u s s e d  e a r l i e r ,  t h e  f a c t o r s  t o  b e  c o n -  

s i d e r e d  i n  s e t t i n g  t h e  c r i t e r i a  i n -  

c l u d e  t h e  f o l l o w i n g :  

T h e  f i x a t i o n  p r o c e s s  s h o u l d  b e  

o p e r a b l e  a n d  m a i n t a i n a b l e  i n  r a d i o -  

a c t i v e  e n v i r o n m e n t .  

W a s t e  s t r e a m s  s h o u l d  b e  m i n o r  i n  

v o l u m e  a n d  c o n t a i n  o n l y  t r a c e  

a c t i v i t y .  

T h e  p r o c e s s  s h o u l d  b e  f r e e  f r o m  

e x p l o s i v e  o r  o t h e r  h a z a r d s .  

T h e  e n v i r o n m e n t a l  p a t h w a y s  o f  p o s -  

s i b l e  r e l e a s e  f o r m s  m u s t  b e  d e t e r -  

m i n e d ,  a n d  t h e  b i o s p h e r i c  r e s i d e n c e  

t i m e s  o f  t h e s e  f o r m s  m u s t  b e  

e s t i m a t e d .  

I f  s t o r a g e  w i t h  HLW i s  c o n t e m p l a t e d ,  

t h e n  r a d i a t i o n  s t a b i  1  i t y  c a n  b e  

i m p o r t a n t .  

The  g r e a t e s t  h a z a r d s  may e x i s t  

d u r i n g  i n t e r i m  s t o r a g e  o r  s h i p p i n g .  

T h e r e f o r e ,  d e s p i t e  t h e  l o w - s p e c i f i c -  

a c t i v i t y  c l a s s i f i c a t i o n ,  s o l u b i l i t y  

a n d  t h e r m a l  s t a b i l i t y  s h o u l d  b e  c o n -  

s i d e r e d  f o r  t h e s e  a c t i v i t i e s .  

I O D I D E  CONVERSION - R. D. S c h e e l e  

I f  a n  i o d a t e  i s  c h o s e n  as  t h e  f i n a l  

f i x a t i o n  f o r m  f o r  i o d i n e ,  i t  w i l l  b e  

n e c e s s a r y  t o  c o n v e r t  i o d i d e  s o l u t i o n s ,  

m e t a l  i o d i d e s ,  o r  t h e  H I  p r o d u c e d  d u r -  

i n g  r e g e n e r a t i o n  o f  s i l v e r  z e o l i t e  

b e d s  t o  i o d a t e .  S e v e r a l  m e t h o d s  r e -  

p o r t e d  i n  t h e  l i t e r a t u r e  h a v e  b e e n  

e x a m i n e d  

h y d r o g e n  

h y p o c h l o  

g a n a t e ,  ( 

b r o m i n e  

p e r o x i d e  

i t e ,  ( 1 1  

3 ,  a n d  e  

, ( 7 )  c h l o  
( 8 7 9 )  c h  

o z o n e ,  ( 1  

l e c t r o l y s  

r i  n e ,  ( 7 )  

1  o r a t e ,  ( 1 0 )  

p e r m a n -  

i s  ( 1 0 , l Z )  

h a v e  b e e n  u s e d  f o r  o x i d a t i o n .  P r e l i m -  

i n a r y  e x p e r i m e n t s  w i t h  t h e s e ,  a s  w e l l  

as  w i t h  C e ( I V ) ,  h a v e  b e e n  i n c o n c l u s i v e  

e x c e p t  f o r  e l e c t r o l y s i s  a n d  o x i d a t i o n  

w i t h  c h l o r i n e .  Ozone h a s  n o t  y e t  b e e n  

t r i e d .  

M A R K E T I N G  D A T A  F O R  l Z 9 1  A N D  1 4 c  

F I X A T I O N  MATERIALS - K. D. W i e m e r s  

An e v a l u a t i o n  o f  t h e  c o s t  a n d  

a v a i l a b i l i t y  o f  c a n d i d a t e  l Z 9 1  a n d  

1 4 c  f i x a t i o n  m a t e r i a l s  was made b a s e d  

o n  t h e i r  r a t i n g s  i n  t h r e e  c a t e g o r i e s :  

1 .  C o s t  - t h e  c o s t  p e r  k i l o g r a m  o f  

e a c h  m e t a l  was u s e d  t o  e s t i m a t e  

t h e  a c t u a l  o p e r a t i o n a l  c o s t  f o r  

t h r e e  1 5 0 0  MTU t r e a t m e n t  p l a n t s  

( s e e  T a b l e  5 . 1 ) .  .The  c o s t  o f  t h e  

m e t a l  was e x p e c t e d  t o  b e  l e s s  t h a n ,  

b u t  r e l a t i v e  t o ,  t h e  c o s t  o f  t h e  

a c t u a l  s a l t  u s e d  f o r  f i x a t i o n .  

The  o p e r a t i o n a l  c o s t  d a t a  w e r e  

r a t e d  b e t w e e n  z e r o  a n d  t e n  u s i n g  

t h e  v a l u e  o f  t h e  r e c i p r o c a l  o f  t h e  

I n  o f  t h e  o p e r a t i o n a l  c o s t .  

2 .  D o m e s t i c  r e l i a b i l i t y  - t h i s  was 

r e f l e c t e d  i n  t h e  r a t i o  o f  d o m e s t i c  

s u p p l y  t o  demand.  A  r a t i o  v a l u e  

l e s s  t h a n  o n e  i m p l i e d  t h a t  d o m e s t i c  

demand c o u l d  b e  m e t  o n l y  w i t h  



r e l i a n c e  on  f o r e i g n  i m p o r t s .  T h e  

r a t i n g  o f  t h e s e  d a t a  was b a s e d  o n  

t h e  f o r e c a s t  f o r  t h e  y e a r  2 0 0 0 .  

3 .  S u p p l y  - t h i s  c a t e g o r y  was d i v i d e d  

i n t o  t w o  p a r t s :  w o r l d  r e s e r v e  a s  

o f  1 9 7 4  a n d  i d e n t i f i e d  w o r l d  r e -  

s o u r c e s  a s  o f  1 9 7 4 .  T h e s e  w e r e  

b o t h  c o m p a r e d  w i t h  t h e  c u m u l a t i v e  

w o r l d  demand ( 1  9 7 4 - 2 0 0 0 ) .  B r i e f l y ,  

t h e  B u r e a u  o f  M i n e s '  d e f i n i t i o n  o f  

r e s e r v e  i s  t h e  s u p p l y  o f  m e t a l  

w h i c h  i s  e c o n o m i c a l l y  a n d  p o l i t i -  

c a l l y  o b t a i n a b l e ,  w h e r e a s  i d e n t i -  

f i e d  r e s o u r c e s  i n c l u d e  known 

d e p o s i t s  n o t  y e t  a c c e s s i b l e .  

D a t a  f o r  t h e  a n a l y s i s  a r e  p r e s e n t e d  

i n  T a b l e  5 . 5 .  To e v a l u a t e  t h e  r a t -  

i n g s  t h r e e  a c c e p t a b i  1  i t y  1  i m i  t s  w e r e  

d e f i n e d  : 

a c o s t  p e r  y e a r  l e s s  t h a n  $ 1 0 0 0  

d o m e s t i c  r e 1  i a b i  1  i t y  g r e a t e r  t h a n  

5 0 %  

s a t i s f a c t o r y  w o r l d  s u p p l y .  

The  r e l a t i v e  r a t i n g s  a r e  l i s t e d  i n  

T a b l e  5 . 6 ,  w i t h  t h e  b e s t  c a n d i d a t e s  

f o r  s p e c i f i c  q u a l i t i e s  shown i n  t h e  

t o p  l i n e s .  T h e  t w o  m e t a l s  t h a t  m e e t  

a1  1  t h r e e  c o n d i t i o n s  a r e  l e a d  a n d  

c o p p e r .  A t  t h e  o t h e r  e n d  o f  t h e  

s c a l e  a r e  b i s m u t h ,  s i l v e r ,  a n d  m e r -  

c u r y .  S t r o n t i u m  i s  i n e x p e n s i v e  a n d  

i n  g o o d  w o r l d  s u p p l y ,  b u t  r e l i a n c e  on  

i m p o r t s  i s  1 0 0 %  ( m a i n l y  f r o m  S p a i n  

a n d  M e x i c o ) .  B a r i u m  i s  i n e x p e n s i v e ,  

a n d  a  s u f f i c i e n t  d o m e s t i c  q u a n t i t y  i s  

f o r e c a s t  t o  m e e t  demands i n  t h e  y e a r  

2 0 0 0 .  H o w e v e r ,  t h e  w o r l d  s u p p l y  i s  

l i m i t e d .  T h e  p r e s e n c e  o f  a  l a r g e  

a m o u n t  o f  w o r l d  b a r i u m  r e s o u r c e s  i n -  

d i c a t e s  t h a t  f u t u r e  t e c h n o l o g i c a l  

d e v e l o p m e n t  a n d  p e r h a p s  some p o l  i t i -  

c a l  c h a n g e s  c o u l d  l e a d  t o  a n  a d e q u a t e  

s u p p l y .  T h o r i u m ,  t h a l l i u m ,  c e r i u m ,  

a n d  l a n t h a n u m  a r e  r e l a t i v e l y  e x p e n -  

s i v e - - $ 3 , 0 9 0 ,  $ 6 , 5 5 0 ,  $ 1 8 , 2 0 0 ,  a n d  

$ 2 4 , 6 0 0 ,  p e r  y e a r ,  r e s p e c t i v e l y .  W o r l d  

s u p p l y  i s  a d e q u a t e ,  a n d  U.S. demands 

i n  t h e  y e a r  2 0 0 0  c o u l d  b e  m e t  domes-  

t i c a l l y .  I m p o r t a n t  t o  n o t e  i n  r e g a r d  

t o  d o m e s t i c  e c o n o m i c s  i s  t h a t  t h e  

t h a l l i u m  r e q u i r e m e n t s  f o r  t h e  t r e a t -  

m e n t  p l a n t  a r e  m o r e  t h a n  h a l f  t h e  

a m o u n t  o f  f o r e c a s t e d  d o m e s t i c  c o n s u m p -  

t i o n  f o r  t h e  y e a r  2 0 0 0 .  P a l l a d i u m  i s  

m o s t  e x p e n s i v e  ( a b o u t  t e n  t i m e s  m o r e  

t h a n  s i l v e r ) ,  a n d  d o m e s t i c  s u p p l y  i s  

l i m i t e d .  S i m i l a r  t o  t h a l l i u m ,  p a l -  

l a d i u m ' s  r e q u i r e m e n t s  f o r  t h e  t r e a t -  

m e n t  p l a n t  a p p r o a c h e d  t h o s e  o f  t h e  

d o m e s t i c  t r a d e  m a r k e t .  W o r l d  s u p p l y  

o f  p a l l a d i u m  was a d e q u a t e .  U r a n i u m  

i s  e x p e n s i v e ,  a n d  w o r l d  s u p p l y  o f  

u r a n i u m  f o r  e n r i c h m e n t  i s  l i m i t e d .  

D o m e s t i c  a n d  w o r l d  s t o c k p i l e s  o f  d e -  

p l e t e d  u r a n i u m ,  h o w e v e r ,  a r e  a d e q u a t e  

t o  m e e t  p r o j e c t e d  demands .  Cadmium, 

n i c k e l ,  a n d  z i n c  a r e  b o r d e r l i n e  c a s e s  

i n  a l l  t h r e e  c a t e g o r i e s .  F o r  t h e  1 4 c  

f i x a t i o n  c a n d i d a t e s ,  c a l c i u m  was m o s t  

a c c e p t a b l e  ( a l t h o u g h  t h i s  i s  b a s e d  o n  

l i m i t e d  i n f o r m a t i o n  c o n c e r n i n g  w o r l d  

s u p p l y ) .  S t r o n t i u m ' s  r a t i n g s  a r e  t h e  

same as  w i t h  "I c a n d i d a t e s .  L e a d  

a n d  b a r i u m  a r e  t w o  o f  t h e  m o r e  e x p e n -  

s i v e  m i n e r a l s  f o r  c a r , b o n a t e  f i x a t i o n ,  

a n d ,  as  m e n t i o n e d  a b o v e ,  b a r i  um p r e -  

s e n t s  a  p r o b l e m  i n  w o r l d  s u p p l y .  Cad-  

m ium i s  m o s t  e x p e n s i v e ,  $ 1 4 6 , 0 0 0  p e r  

y e a r ,  a n d  a  b o r d e r l i n e  c a s e  i n  d o m e s t i c  

a n d  w o r l d  s u p p l y .  

B a s e d  o n  t h e  c o s t  a n d  a v a i l a b i l i t y  

r a t i n g s ,  c o p p e r  a n d  l e a d  a r e  m o s t  a c -  

c e p t a b l e ,  a n d  b i s m u t h ,  s i l v e r ,  a n d  

m e r c u r y  a r e  l e a s t  a c c e p t a b l e  f o r  12gI  

f i x a t i o n .  A c c e p t a n c e  o f  t h o r i u m ,  

n i c k e l ,  z i n c ,  s t r o n t i u m ,  l e a d ,  b a r i u m ,  



TABLE 5.5. Raw Data f o r  Cost and A v a i l a b i l i t y  Ra t ing  

Domestic R e l i a b i l i t  ( b )  Wor ld Sup 1  
Cost  R a t i o ,  U.S. P r o d u c t i o n  y y r  2000) y r  1974 R:tro, Wor ld Resource ( y r  1  74 

Meta l  $ /kg (a )  t o  Demand ( y r  ZOOO), MT =and (yr 1974-ZOOA), MT(b!c) t o  Oemand ( ~ r  1974-2000). blT9b.i) 

"adequate" 

a. A l l  c o s t s  a r e  f o r  t h e  $ /kg  meta l  e x c e p t  f o r  Ba and Ca. The l a t t e r  p r i c e s  were computed as $/kg meta l  based on 
Bas04 (1974) and CaC12 (1972) p r i c e s  g i v e n  i n  Reference 14. Ce and La a r e  Oecernber 1977 p r i c e s  quo ted  by 
Apache Chemicals,  I n c .  A l l  o t h e r  p r i c e s  a r e  1976 e s t i m a t e s  g i v e n  i n  Reference 15. P r i c e s  o f  s e v e r a l  meta ls  
were compared w i t h  those  l i s t e d  i n  References 16 and 17. 

b. A l l  s t a t i s t i c a l  f o r e c a s t s  a r e  f r o m  Reference 18  e x c e p t  f o r  Ca. The va lues  f o r  Ca r e p r e s e n t  t h e  q u a n t i t y  o f  
CaC12 t r a d e d  i n  1972 as g i v e n  i n  Reference 15. Ce and La va lues  a r e  f o r  t h e  t o t a l  q u a n t i t y  o f  r a r e - e a r t h  
o x i d e s  t raded .  Ce and La compr ise  80: o f  t h i s  group.  

c.  I d e n t i f i e d  resources  a r e  s p e c i f i c  bod ies  o f  m i n e r a l  - b e a r i n g  m a t e r i a l  whose l o c a t i o n ,  qua1 i t y ,  and q u a n t i t y  a r e  
known f r o m  g e o l o g i c  ev idence  suppor ted  by e n g i n e e r i n g  measurements r e g a r d i n g  t h e  demonstrated c a t e g o r y ,  and 
i n c l u d e s  r e s e r v e s  and subeconomic resources .  The r e s e r v e  i s  t h a t  p o r t i o n  o f  t h e  i d e n t i f i e d  r e s o u r c e  f rom wh ich  
a v a i l a b l e  m i n e r a l  o r  energy commodity can be e c o n o m i c a l l y  and l e g a l l y  e x t r a c t e d  a t  t h e  t i m e  o f  d e t e r m i n a t i o n .  

d. The p r i c e  quo ted  f o r  u ran ium i s  d e r i v e d  f r o m  t h e  averaqe c o s t  i n  December 1974 o f  U3O8, t h e  m a r k e t a b l e  p r o d u c t  
f r o m  t h e  mined o r e .  The va lues  f o r  domest i c  demand and p r o d u c t i o n  and w o r l d  c u m u l a t i v e  demand a r e  f o r  u ran ium 
t o  be used f o r  enr i chment .  The e s t i m a t e d  domest ic  demand f o r  d e p l e t e d  u ran ium i n  t h e  y e a r  2000 was 3.99 x  
103 MT; 6% of t h e  t o t a l  domest ic  demand. About 9 7 h f  t h e  demand f o r  u ran ium t o  be used f o r  enr i chment  w i l l  
be added t o  t h e  d e p l e t e d  u ran ium s t o c k p i l e s  p r o v i d i n y  an abundance o f  d e p l e t e d  u ran ium r e l a t i v e  t o  i t s  demand, 
resources  and r e s e r v e s  a r e  de te rmined  f o r  n a t u r a l  uranium. 



TABLE 5.6. R e l a t i v e  Rat ings o f  Cost and A v a i l a b i l i t y  

Opera t iona l  Domestic Supply 
Cost Re1 i a b i  1  i t y  Reserve Resource 

a. Based on presen t and p r o j e c t e d  a v a i l a b i l i t y  o f  dep le ted  uranium. 

a n d  c a d m i u m  o n  t h e  b a s e s  o f  c o s t  a n d  a n d  l e a d  l o w e s t  r a t e d .  H o w e v e r ,  t h e  

a v a i l a b i l i t y  d e p e n d s  u p o n  t h e  w e i g h t e d  a c t u a l  r a n g e  i s  n o t  s o  g r e a t  a s  t o  

v a l u e  o f  d o m e s t i c  r e l i a b i l i t y ,  w o r l d  e x c l u d e  a n y  o f  t h e  1 4 c  c a n d i d a t e s  o n  

s u p p l y ,  a n d  o p e r a t i o n a l  c o s t .  F o r  t h e  b a s e s  o f  c o s t  a n d  a v a i l a b i l i t y .  

1 4 c  c a l c i u m  i s  b e s t  r a t e d  a n d  c a d m i u m  
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7 . 0  WASTE MANAGEMENT SYSTEM STUDIES 

J .  W .  B a r t l e t t  - P r o g r a m  M a n a g e r  

The o b j e c t i v e s  o f  t h i s  program a r e  t o  e v a l u a t e  a l t e r n a t i v e  s y s -  
t e m s  f o r  t r e a t m e n t  and d i s p o s a l  o f  r a d i o a c t i v e  w a s t e s  and t o  d e v e l o p  
i n f o r m a t i o n  r e q u i r e d  t o  a s s u r e  e f f e c t i v e  c o m m u n i c a t i o n  w i t h  t h e  
p u b l i c .  

~ d r e e  m a j o r  a c t i v i t i e s  w e r e  u n d e r  

way i n  t h e  f i r s t  q u a r t e r .  

I n  w o r k  t o  d e v e l o p  a  d a t a  b a s e  f o r  

e v a l u a t i n g  c a n d i d a t e  w a s t e  r e p o s i t o r y  

s i t e s ,  t h e  c o m p u t e r i z e d  d a t a  b a s e  was 

e x p a n d e d ,  a n d  t h e  c o m p u t e r  c a p a b i l i t y  

t o  m a n i p u l a t e  a n d  d i s p l a y  t h e  d a t a  

was r e f i n e d .  

I n  w o r k  o n  n u c l e a r  w a s t e  c o m m u n i c a -  

t i o n s ,  a n a l y s i s  a n d  w r i t e - u p  o f  d a t a  

f r o m  t h e  k n o w l e d g e / a t t i t u d e s  s u r v e y  

c o n t i n u e d .  Work o n  p r i n t  m e d i a  i n -  

f o r m a t i o n  a n a l y s i s  n e a r e d  c o m p l e t i o n ,  

a n d  s i m i l a r  a n a l y s i s  f o r  e l e c t r o n i c  

m e d i a  i n f o r m a t i o n  was s t a r t e d .  Work 

o n  i s s u e s  a n a l y s i s  c o n t i n u e d .  

I n  w o r k  o n  p u b l i c  p e r c e p t i o n  a n d  

e v a l u a t i o n  o f  r i s k ,  q u e s t i o n n a i r e s  

w e r e  d i s t r i b u t e d  t o  c o n s u l t a n t s  who 

w i l l  g a t h e r  d a t a  i n  s i x  s t a t e s .  De- 

v e l o p m e n t  o f  a d d i t i o n a l  d a t a - g a t h e r i n g  

i n s t r u m e n t s  c o n t i n u e d .  

c o n c e r n  i n  l i c e n s i n g  a n d  s a f e t y  a n a l y -  

s i s  p r o c e d u r e s  f o r  w a s t e  r e p o s i t o r i e s .  

P r e s e n t  w o r k  i s  d e v e l o p i n g  t h e  

d a t a  b a s e  a n d  c o m p u t e r i z e d  c a p a b i l i t y  

t o  m a n i p u l a t e  t h e  d a t a  f o r  p r a c t i c a l  

a p p l i c a t i o n s .  

S e i s m i c  D a t a  B a s e  - T.  N .  B i s h o p  

D u r i n g  t h i s  q u a r t e r ,  m o r e  d a t a  

( a p p r o x i m a t e l y  8 0 0 0  e a r t h q u a k e s )  w e r e  

o b t a i n e d  f r o m  t h e  C a n a d i a n  D o m i n i o n  

O b s e r v a t o r y .  I n  a d d i t i o n ,  a d a t a  s e t  

f r o m  t h e  R o c k y  M o u n t a i n  a r e a ' ( a b o u t  

500 e a r t h q u a k e s )  was b e i n g  s e n t  u s  b y  

T e x a s  I n s t r u m e n t s .  F i g u r e  7.1 d i s -  

p l a y s  t h e  l o c a t i o n  o f  o u r  s i x  s e i s m i c  

d a t a  b a s e s  a t  p r e s e n t .  

The  e x i s t i n g  s e i s m i c  p r o g r a m s  w e r e  

made m o r e  e f f i c i e n t ,  a n d  w o r k  b e g a n  

o n  t r a n s f e r r i n g  s e l e c t e d  g r o u p s  o f  

e a r t h q u a k e s  f o r  p l o t t i n g  o n  t h e  a s s o -  

c i a t e d  p e r i p h e r a l  g r a p h i c  d e v i c e s  o f  

t h e  P D P - 1 1 / 5 5 .  

DATA BASE DEVELOPMENT FOR NUCLEAR M a p p i n g  P r o g r a m s  - H. P. F o o t e  

WASTE MANAGEMENT - H .  P. F o o t e  a n d  

T. N. B i s h o p  A  d e t a i l e d  p r o j e c t  p l a n  d o c u m e n t  

was p r e p a r e d .  I t  d e s c r i b e s  t h e  t a s k s ,  

T h i s  w o r k  i s  a i m e d  u l t i m a t e l y  a t  o b j e c t i v e s ,  a n d  s c h e d u l e  f o r  t h e  

p r o v i d i n g  d a t a  a n d  m e t h o d s  t o  q u a n t i -  p r o j e c t .  

t a t i v e l y  a d d r e s s  t e c h n i c a l  f a c t o r s  P r o g r a m s  w e r e  w r i t t e n  t o  e v a l u a t e  

s u c h  as  s e i s m i c  s t a b i l i t y  t h a t  a r e  a  t h e  new d i s p l a y  d e v i c e s  o n  t h e  



P D P - 1 1 / 5 5 .  T h e  v e c t o r  p l o t t i n g  a c -  A p r o g r a m  was w r i t t e n  t o  p l o t  

c u r a c y ,  s t a b i l i t y ,  a n d  c a p a c i t y  o f  e a r t h q u a k e s  c o d e d  b y  c o l o r  o n  a  

t h e  VS-60 r e f r e s h  d i s p l a y  s c o p e  was LANDSAT i m a g e  s t o r e d  o n  t h e  S D A  d i s -  

m e a s u r e d .  T h e  t e s t s  s h o w e d  t h a t  i t  p l a y .  The  c o l o r  was u s e d  t o  d e n o t e  

was c a p a b l e  o f  d i s p l a y i n g  s t e r e o  e i t h e r  t h e  d e p t h  o f  t h e  s e i s m i c  e v e n t  

p a i r s  f o r  t r u e  t h r e e - d i m e n s i o n a l  p l o t -  o r  i t s  m a g n i t u d e .  The  m a i n  p u r p o s e  

t i n g  o f  e a r t h q u a k e s .  I t  c a n  r e f r e s h  o f  t h i s  p r o g r a m  was t o  t e s t  w h e t h e r  

3 0 0 0  t o  4 0 0 0  v e c t o r s  w i t h o u t  f l i c k e r .  c o l o r - c o d e d  i n f o r m a t i o n  c o u l d  b e  o v e r -  

T h i s  a l l o w s  p l o t t i n g  o f  maps a t  a  l a y e d  o n  a  g r a y - s c a l e  i m a g e .  The 

m e d i u m  d e t a i l  l e v e l .  The  s p a t i a l  a n d  t e s t  was successfu1;and we e x p e c t  t o  

c o l o r  r e s o l u t i o n  o f  t h e  s p a t i a l  d a t a  e m p l o y  t h i s  t e c h n i q u e  i n  o u r  f u t u r e  

s y s t e m  c o l o r  d i s p l a y  was c h e c k e d  m a p p i n g  o u t p u t  d i s p l a y s .  

a l o n g  w i t h  i t s  d a t a  t r a n s f e r  r a t e  a n d  

r a n d o m  a c c e s s  c a p a b i l i t y .  The  c o l o r  D a t a  C o l l e c t i o n  - T .  N .  B i s h o p  a n d  

q u a 1  i t y  h a s  p r o v e n  e x c e l l e n t  a n d  t h e  H .  P .  F o o t e  

r e s o l u t i o n  a d e q u a t e  f o r  m o s t  m a p p i n g  

a p p l i c a t i o n s .  T h e  w r i t i n g  r a t e  w i l l  I n  a d d i t i o n  t o  t h e  new s e i s m i c  d a t a  

a l l o w  v e c t o r  p l o t t i n g  f a s t e r  t h a n  we p r e v i o u s l y  m e n t i o n e d ,  we a c q u i r e d  a  

h a d  e x p e c t e d .  T h i s  means t h a t  m o s t  l a r g e  m a p p i n g  d a t a  b a s e  f r o m  L a w r e n c e  

l i n e  d r a w i n g s  c a n  b e  c o m p l e t e d  o n  t h i s  B e r k e l e y  L a b o r a t o r y .  T h i s  d a t a  b a s e  

d e v i c e  i n  u n d e r  a  h a l f - m i n u t e .  c o n s i s t s  o f  a p p r o x i m a t e l y  4 . 8  m i l l i o n  



p o i n t s  d e f i n i n g  c o a s t a l  b o u n d a r i e s ,  

i s l a n d s ,  l a k e s ,  r i v e r s ,  a n d  p o l i t i c a l  

b o u n d a r i e s  f o r  t h e  w o r l d  a t  a  map 

s c a l e  o f  a b o u t  1 : 2 , 0 0 0 , 0 0 0 .  I t  was 

o r i g i n a l l y  d i g i t i z e d  b y  t h e  C I A  a n d  

h a s  r e c e n t l y  b e e n  made a v a i l a b l e  t o  

t h e  D e p a r t m e n t  o f  E n e r g y  1  a b o r a t o r i e s .  

We h a v e  made c h a n g e s  a s  n e c e s s a r y  i n  

t h e  d a t a  s t r u c t u r e  t o  o p t i n i i z e  i t  f o r  

o u r  own c o m p u t e r  s y s t e m .  I t  c a n  now 

b e  r e f e r e n c e d  b y  o u r  m a p p i n g  p r o g r a m s  

a n d  u s e d  i n  c o n j u n c t i o n  w i t h  o u r  

o t h e r  map d a t a  b a s e s .  F o r  e x a m p l e ,  

i t  c o u l d  b e  u s e d  a s  a  b a s e  map f o r  

p l o t t i n g  s e i s m i c  e v e n t s  a n d  v o l c a n o s  

NUCLEAR WASTE COMMUNICATIONS - 
S. M. N e a l e y ,  HARC 

D a t a  a n a l y s i s  a n d  w r i t e - u p  a r e  

h a l f w a y  t o  c o m p l e t i o n  o n  t h e  know-  

l e d g e / a t t i t u d e  s u r v e y  o f  W a s h i n g t o n  

S t a t e  r e s i d e n t s .  I n i t i a l  a n a l y s e s  

i n d i c a t e  t h a t  human v a l u e s  a n d  t h e  

p e r c e i v e d  r e l a t i o n s h i p  o f  n u c l e a r  

p o w e r  t o  t h e s e  v a l u e s  a r e  much  m o r e  

s t r o n g l y  r e l a t e d  t o  a t t i t u d e s  a b o u t  

n u c l e a r  p o w e r  t h a n  i s  k n o w l e d g e  a b o u t  

i t .  A  d r a f t  r e p o r t  w i l l  b e  f i n i s h e d  

n e x t  q u a r t e r .  

The  c o n t e n t  a n a l y s i s  o f  p r i n t e d  

m e d i a  c o v e r a g e  o f  n u c l e a r  p o w e r  i s -  

s u e s  i s  n e a r i n g  c o m p l e t i o n .  T h e  

w r i t e - u p  h a s  b e e n  r e d r a f t e d  a n d  i s  

p r e s e n t l y  u n d e r g o i n g  i n t e r n a l  r e v i e w  

b e f o r e  s u b m i s s i o n  f o r  DOE r e v i e w  a n d  

c l e a r a n c e .  

Work p l a n s  h a v e  b e e n  f o r m u l a t e d  

f o r  t h e  c o n t e n t  a n a l y s i s  o f  t h e  h a n -  

d l i n g  o f  n u c l e a r  p o w e r  i s s u e s  a n d  

e v e n t s  b y  t e l e v i s i o n  n e t w o r k s .  V i d e o -  

t a p e  r e p r o d u c t i o n s  o f  r e 1  e v a n t  p o r -  

t i o n s  o f  t h e  t h r e e  m a j o r  n e t w o r k  t e l e -  

c o l l e c t e d  d u r i n g  t h e  s e c o n d  q u a r t e r ,  

t e l e v i s i o n  c o v e r a g e  w i l l  b e  a n a l y z e d  

t h e  t h i r d  q u a r t e r ,  a n d  a  r e p o r t  w i l l  

b e  w r i t t e n  t h e  t o u r t h  q u a r t e r .  The  

c o n t e n t  a n a l y s i s  r a t i n g  f o r m  u s e d  f o r  

t h e  a n a l y s i s  o f  p r i n t  m e d i a  w i l l  b e  

u s e d  f o r  t h e  a n a l y s i s  o f  t e l e v i s i o n  

m e d i a  i n  o r d e r  t o  p r o v i d e  c o m p a r a b l e  

d a t a .  T e l e v i s i o n  c o v e r a g e  o f  c o a l  

a n d  s o l a r  t e c h n o l o g i e s  w i l l  a l s o  b e  

a n a l y z e d  t o  s e r v e  as  a  r e f e r e n c e  p o i n t  

f o r  t e l e v i s i o n  c o v e r a g e  o f  n u c l e a r  

p o w e r .  

T h i s  q u a r t e r  we h a v e  i d e n t i f i e d  a  

r e s e a r c h  s p e c i a l i s t  who w i l l  u n d e r -  

t a k e  n e x t  q u a r t e r  t h e  a n a l y s i s  o f  t h e  

DOE n u c l e a r  i n f o r m a t i o n  p r o g r a m .  

F i n a l  w o r k  p l a n s  f o r  t h i s  t a s k  w i l l  

b e  d r a w n  u p  i n  J a n u a r y  1 9 7 8 .  

F o l l o w - o n  w o r k  o n  t h e  i s s u e s  a n a l y -  

s i s  c o n t i n u e d .  We a r e  c u r r e n t l y  

c h a r a c t e r i z i n g  t h e  s o u r c e s  f r o m  w h i c h  

t h e  m a j o r  n u c l e a r  p o w e r  i s s u e s  h a v e  

come. The  w o r k  p l a n  f o r  t h e  i s s u e s  

d o m a i n  a n a l y s i s  h a s  b e e n  d r a w n  u p ,  

a n d  a  f i n a l  r e p o r t  w i l l  b e  i s s u e d  b y  

t h e  e n d  o f  J u n e  1 9 7 8 .  

PUBLIC PERCEPTION AND EVALUATION OF 

RISKS - J .  A. ~ 6 b e r t  a n d  M. K .  L i n d e l l ,  

HARC 

D u r i n g  t h i s  q u a r t e r ,  d i s t r i b u t i o n  

o f  t h e  c o m b i n e d  r i s k  p e r c e p t i o n / r i s k  

e v a l u a t i o n  q u e s t i o n n a i r e  b e g a n .  P a c k -  

e t s  o f  s u r v e y s  w e r e  s e n t  t o  c o n s u l t -  

a n t s  i n  s i x  s t a t e s :  M a s s a c h u s e t t s ,  

F l o r i d a ,  I l l i n o i s ,  T e x a s ,  C o l o r a d o  

a n d  C a l i f o r n i a .  T h e s e  c o n s u l t a n t s  

h a v e  a r r a n g e d  t o  d i s t r i b u t e  t h e  q u e s -  

t i o n n a i r e s  t o  a b o u t  2 0  c i t i z e n s '  

g r o u p s .  The  r a n g e  o f  t h e s e  g r o u p s '  

o r i e n t a t i o n s  o n  d i m e n s i o n s  s u c h  a s  

v i s i o n  news b r o a d c a s t s  w i l l  b e  



e n v i r o n m e n t a l  c o n c e r n ,  e c o n o m i c  d e -  

v e l o p m e n t ,  a n d  p o l i t i c a l  a c t i v i s m  

w i l l  e n a b l e  u s  t o  s t u d y  d i f f e r e n c e s  

among g r o u p s  i n  t h e  r e l a t i o n s h i p  b e -  

t w e e n  p e r c e p t i o n  a n d  e v a l u a t i o n  o f  

t e c h n o l o g i c a l  r i s k s .  The d a t a  c o l -  

l e c t i o n  p h a s e  w i l l  b e  c o m p l e t e d  b y  

m i d - F e b r u a r y .  

D u r i n g  t h i s  q u a r t e r  we h a v e  p r o g -  

r e s s e d  i n  d e v e l o p i n g  q u e s t i o n n a i r e s  

f o r  i n v e s t i g a t i n g  some f u r t h e r  q u e s -  

t i o n s  o n  t h e  p u b l i c ' s  p e r c e p t i o n  a n d  

e v a l u a t i o n  o f  r i s k .  We h a v e  com- 

p l e t e d  a  d r a f t  v e r s i o n  o f  t h e  i n s t r u -  

m e n t  f o r  t h e  r i s k  p e r c e p t i o n  t a s k  a n d  

a r e  i n  t h e  p r o c e s s  o f  r e v i s i n g  i t .  

On t h e  v a l u e s  s t a b i l i t y  t a s k  ( R i s k  

E v a l u a t i o n  1 1 )  we h a v e  b e e n  m o r e  s u c -  

c e s s f u l  t h a n  we a n t i c i p a t e d .  C r o s s -  

t a b u l a t i o n  o f  t h e  d e m o g r a p h i c  d a t a  

f r o m  t h e  q u e s t i o n n a i r e  r e p o r t e d  i n  

BNWL-1997 i n d i c a t e s  t h a t  m o s t  r e s p o n -  

d e n t s  f r o m  t h e  g r o u p s  we i n t e n d e d  t o  

r e s u r v e y  a r e  u n i q u e l y  i d e n t i f i a b l e  

f r o m  r e s p o n s e s  t o  t h r e e  v a r i a b l e s :  

s e x ,  a g e  a n d  e d u c a t i o n .  I f  we c a n  

o b t a i n  p e r m i s s i o n  f r o m  t h e s e  g r o u p s  

t o  s u r v e y  t h e i r  m e m b e r s ,  we w i l l  b e  

a b l e  t o  c o n d u c t  o u r  a n a l y s e s  a t  b o t h  

t h e  g r o u p  a n d  i n d i v i d u a l  l e v e l s  

r a t h e r  t h a n  o n l y  a t  t h e  g r o u p  l e v e l .  

The a b i l i t y  t o  c o n d u c t  a n a l y s e s  a t  

b o t h  l e v e l s  w i l l  a l l o w  u s  t o  s e p a r a t e  

t h e  e f f e c t s  o f  c h a n g e s  i n  t h e  v a l u e s  

o f  i n d i v i d u a l s  f r o m  e f f e c t s  o f  c h a n g e s  

i n  t h e  c o m p o s i t i o n  o f  t h e  m e m b e r s h i p  

o f  t h e  g r o u p .  

The i n s t r u m e n t  f o r  R i s k  E v a l u a t i o n  

i i s  s t i l l  b e i n g  d e v e l o p e d .  T h i s  

t a s k  w i l l  s e e k  t o  d e t e r m i n e  w h e t h e r  

t h e  a p p a r e n t  d i f f e r e n c e s  i n  a c c e p t a -  

b i l i t y  b e t w e e n  v o l u n t a r y  v e r s u s  i n -  

v o l u n t a r y  r i s k  c a n  b e  e x t e n d e d  t o  

o c c u p a t i o n a l  ( p r e s u m a b l y  v o l u n t a r y )  

v e r s u s  p u b l i c  ( p r e s u m a b l y  i n v o l u n t a r y )  

e x p o s u r e .  



8 . 0  WASTE M A N A G E M E N T  SAFETY ASSESSMENT 

W .  K .  W i n e g a r d n e r  - P r o j e c t  Manager 

E v a l u a t e  t h e  s a f e t y  o f  a l t e r n a t i v e  w a s t e  management schemes f o r  
v i a b l e  n u c l e a r  f u e l  c y c l e s  up t o  t h e  f i n a l  d i s p o s a l  s t e p ;  d e v e l o p  
t h e  me thodo logy  n e c e s s a r y  t o  p e r m i t  t h e  s a f e t y  a s s e s s m e n t ;  i d e n t i f y  
p o r t i o n s  o f  w a s t e  management s y s t e m s  w h i c h  c o u l d  b e n e f i t  by s a f e t y  
d e s i g n  e m p h a s i s .  

SUMMARY 

The t h r e e - r e p o r t  s e t  (BNWL-2144, 

2145 ,  and 2146)  was p u b l i s h e d .  I t  

d e s c r i b e s  and p r e s e n t s  u s e r  i n s t r u c -  

t i o n s  f o r  PNL-developed c o m p u t e r  p r o -  

grams f o r  d r a w i n g  f a u l t  t r e e s  and f o r  

a s s e s s i n g  t r e e s  i n  t e r m s  o f  r i s k .  A 

d r a f t  s y s t e m s  d e f i n i t i o n  o f  t h e  o n c e -  

t h r o u g h  f u e l  c y c l e  was p r e p a r e d .  T h i s  

d r a f t  i s  t h e  i n i t i a l  e f f o r t  a t  a s sem-  

b l i n g  p e r t i n e n t  f u e l  c y c l e  d a t a  needed  

f o r  upcoming e v a l u a t i o n s .  

ASSESSMENT CONCEPTS A N D  METHODS - 
P. J .  Pel  t o  

The t h r e e - r e p o r t  s e t  t o  d e s c r i b e  

and p r e s e n t  u s e r  i n s t r u c t i o n s  f o r  

PNL-developed compute r  p rograms  f o r  

d r a w i n g  f a u l t  t r e e s  and f o r  a s s e s s i n g  

t h e s e  t r e e s  i n  t e r m s  o f  r i s k  was pub- 

l i s h e d .  The r e p o r t s  w e r e  a b s t r a c t e d  

i n  t h e  p r e v i o u s  q u a r t e r l y  p r o g r e s s  

r e p o r t .  R e p o r t  numbers and a u t h o r s  

a r e  r e p e a t e d  be low:  

J .  L .  C a r t e r ,  A C O R N :  A Computer 

Program f o r  P l o t t i n g  F a u l t  T r e e s ,  

BNWL-2144, November 1977 .  

P .  J .  P e l t o  and W .  L. P u r c e l l ,  

M F A U L T ,  A Computer Program f o r  

A n a l y z i n g  F a u l t  T r e e s ,  BNWL-2145, 

November 1 9 7 7 .  

a G .  D .  S e y b o l d ,  R A F T :  A Computer 

Program f o r  F a u l t  T r e e  R i sk  C a l -  

c u l a t i o n s ,  BNWL-2146, November 

1977 .  

Work began on d e v e l o p i n g  methods  

( i n d i c e s )  f o r  u s e  i n  upcoming p u b l i c /  

o c c u p a t i o n a l  s a f e t y  s t u d i e s  of  a l t e r -  

n a t i v e  w a s t e  management schemes  f o r  

v i a b l e  f u e l  c y c l e s .  

SYSTEM DEFINITION/ASSESSMENT - 
J .  W. Voss 

A d r a f t  s y s t e m s  d e f i n i t i o n  o f  t h e  

o n c e - t h r o u g h  f u e l  c y c l e  was p r e p a r e d .  

T h i s  d r a f t  i s  t h e  i n i t i a l  e f f o r t  t o  

a s s e m b l e  p e r t i n e n t  f u e l  c y c l e  d a t a  

needed  f o r  a s s e s s i n g  t h e  s a f e t y ,  c o s t ,  

and a v a i  1  a b i  1  i  t y  o f  w a s t e  management 

s y s t e m s .  The components  o f  t h e  f u e l  

c y c l e  c o n s i d e r e d  were  t h e  r e a c t o r ,  
t h e  s p e n t  f u e l  p a c k a g i n g  f a c i l i t y ,  and 

t h e  s p e n t  f u e l  s t o r a g e  f a c i l i t y .  As- 

g e n e r a t e d  w a s t e  q u a n t i t i e s  f o r  t h e s e  

f a c i  1 i t i e s  were  t a b u l a t e d .  S e v e r a l  

d i f f e r e n t  l o w - l e v e l  w a s t e  t r e a t m e n t  

o p t i o n s  were  c o n s i d e r e d ,  y i e l d i n g  a s -  

t r e a t e d  w a s t e  volumes f o r  t h e  r e f e r -  

e n c e  f a c i l i t i e s .  A l o g i s t i c s  scheme 

imposed on t h e  s y s t e m  y i e l d e d  t r a n s -  

p o r t a t i o n  r e q u i r e m e n t s  f o r  t h e  f u e l  

c y c l e .  The t r e a t m e n t  o f  e a c h  ma jo r  

f u e l  c y c l e  component  i s  a b s t r a c t e d  

be1 ow. 



R e a c t o r  TABLE 8 . 1 .  A1 t e r n a t i v e  L o w - L e v e l  
W a s t e  T r e a t m e n t s  ( a )  

A  g e n e r i c  L i g h t  W a t e r  R e a c t o r  

(LWR) was c o n s i d e r e d  i n  t h i s  s t u d y .  

A s - g e n e r a t e d  w a s t e  q u a n t i t i e s  w e r e  

t a b u l a t e d  as  a v a i l a b l e  i n  r e c e n t  

1  i t e r a t u r e .  ( 2 y 3 )  P r o j e c t i o n s  o f  i n -  

s t a l  1  e d  g e n e r a t i n g  c a p a c i t y  a n d  s p e n t  

f u e l  a v a i l a b i l i t y  w e r e  made o n  t h e  

b a s i s  o f  p r e s e n t  u t i l i t y  p l a n s .  

S p e n t  F u e l  P a c k a g i n g  

S p e n t  f u e l  was c o n s i d e r e d  as  b e i n g  

p a c k a g e d  i n  a  h e l i u m - f i  1  l e d ,  s t a i n -  

l e s s  s t e e l  c a n i s t e r .  F a i l e d  f u e l  was 

c o n s i d e r e d  a s  b e i n g  o v e r p a c k e d  w i t h  

a  s e c o n d  c a n i s t e r .  A s - g e n e r a t e d  

w a s t e  q u a n t i t i e s  w e r e  e s t i m a t e d  o n  

t h e  b a s i s  o f  c u r r e n t  f a c i l i t y  c o n c e p t s .  

S p e n t  F u e l  S t o r a g e  

P a c k a g e d  s p e n t  f u e l  was c o n s i d e r e d  

as b e i n g  s t o r e d  i n  o n e  o f  f o u r  s t o r a g e  

c o n c e p t s :  1 )  t h e  s e a l e d  s t o r a g e  c a s k ,  

2 )  t h e  d r y w e l l  c o n c e p t ,  3 )  t h e  a i r -  

c o o l e d  v a u l t ,  a n d  4 )  t h e  w a t e r  b a s i n  

c o n c e p t .  A s - g e n e r a t e d  w a s t e  q u a n -  

t i t i e s  w e r e  e s t i m a t e d  o n  t h e  b a s i s  o f  

c u r r e n t  f a c i  li t y  c o n c e p t s .  

L o w - L e v e l  W a s t e  T r e a t m e n t  

S e v e r a l  d i f f e r e n t  w a s t e  t r e a t m e n t  

o p t i o n s  w e r e  c o n s i d e r e d  i n  t h i s  s t u d y ,  

as l i s t e d  i n  T a b l e  8 . 1 .  I n  e a c h  

c a s e ,  n o n c o m b u s t i b l e - n o n c o m p a c t e d  

t r a s h  a n d  f a i l e d  e q u i p m e n t  w e r e  c o n -  

s i d e r e d  t o  b e  p a c k a g e d  w i t h  m i n i m u m  

t r e a t m e n t .  

Trash Wet Waste 
A1 t e r n a t i v e  T r e a t n e n t  Treatment 

M i n i  mum 

Minimum 

M i n i  mum 

Minimum 

Compaction 

Compaction 

Compaction 

Compaction 

Cont ro l  1  ed 
a i r  combustion 

Cont ro l  1  ed 
a i r  combustion 

Cont ro l  1  ed 
a i r  combustion 

Mo l ten  s a l t  
combustion 

Mo l ten  s a l t  
combustion 

Mo l ten  s a l t  
combustion 

Ac id  d i g e s t i o n  

A c i d  d i g e s t i o n  

A c i d  d i g e s t i o n  

Dewater 

Cement 

Bitumen 

Urea-formal dehyde 

Dewater 

Cement 

Bitumen 

Urea-formaldehyde 

Cement 

B i  tumen 

Cement 

Bitumen 

Urea-formal dehyde 

Cement 

Bitumen 

Urea- f  ormal dehyde 

a. In every  case, noncombusti ble-noncompact- 
a b l e  t r a s h  and f a i l e d  equipment i s  pack- 
aged w i t h  minimum t rea tment .  

L o g i s t i c s  

T h e  l o g i s t i c s  scheme was b a s e d  o n  

t h e  l o c a t i o n  o f  e x i s t i n g  a n d  p l a n n e d  

p o w e r  p l a n t s .  The  s p e n t  f u e l  p a c k a g -  

i n g  a n d  s t o r a g e  f a c i l i t i e s  w e r e  a s -  

sumed t o  b e  l o c a t e d  i n  s o u t h e a s t e r n  

W a s h i n g t o n  S t a t e .  F o u r  b u r i  a1  g r o u n d s  

f o r  l o w - l e v e l  w a s t e  w e r e  a s s u m e d  

( s o u t h e a s t e r n ,  m i d w e s t e r n ,  n o r t h w e s t -  

e r n ,  a n d  w e s t e r n  U . S . ) .  P a c k a g e d  l o w -  

l e v e l  w a s t e s  w e r e  a s s u m e d  t o  b e  s h i p p e d  





t o  t h e  n e a r e s t  o p e r a t i n g  b u r i a l  l a t e d  i n c l u d e d  C i - m i l e s  f o r  s h i p m e n t  

g r o u n d .  L o g i s t i c s  p a r a m e t e r s  c a l c u -  o f  l o w - l e v e l  w a s t e s  and MTHM-miles 

f o r  s h i p m e n t  o f  s p e n t  f u e l .  
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9 . 0  WASTE ISOLATION SAFETY ASSESSMENT PROGRAM 

H.  C .  B u r k h o l d e r  - P r o j e c t  M a n a g e r  

The o b j e c t i v e s  o f  t h e  Waste  I s o l a t i o n  S a f e t y  A s s e s s m e n t  Program 
(WISAPI a r e  t o :  

I .  d e v e l o p  t h e  g e n e r i c  methods  needed t o  a s s e s s  t h e  Long-term 
s a f e t y  o f  g e o l o g i c  i s o l a t i o n  r e p o s i t o r i e s  

2 .  o b t a i n  t h e  g e n e r i c  and s i t e - s p e c i f i c  d a t a  n e c e s s a r y  t o  a p p l y  
t h e  methods 

3 .  d e m o n s t r a t e  t h e  u s e  o f  t h e  methods f o r  a  s p e c i f i c  s i t e  

4 .  a p p l y  t h e  methods  t o  make s a f e t y  a s s e s s m e n t s  f o r  s i t e s  o f  
t h e  N a t i o n a l  Waste  Termina l  S t o r a g e  Program 

5 .  a n a l y z e  s o c i e t a l  a c c e p t a n c e  i s s u e s  and d e v e l o p  methods  o f  
communicat ing a s s e s s m e n t  r e s u l t s  which  enhance t h e  r a t i o n a l  
r e s o l u t i o n  o f  t h o s e  i s s u e s .  

SUMMARY 

Work d u r i n g  t h e  q u a r t e r  f o c u s e d  

o n  w r i t i n g  r e p o r t s  a b o u t  FY-77  w o r k ,  

g e t t i n g  c o n t r a c t s  i n  p l a c e  f o r  F Y - 7 8  

w o r k ,  a n d  c o n t i n u i n g  t h e  t e c h n i c a l  

a c t i v i t i e s  s t a r t e d  i n  F Y - 7 7 .  S i x  

r e p o r t s  a r e  p l a n n e d  t o  d o c u m e n t  t h e  

FY-77  w o r k :  1 )  P N L - 2 6 4 2 ,  W a s t e  

I s o l a t i o n  S a f e t y  A s s e s s m e n t  P r o g r a m  - 
T e c h n i c a l  P r o g r e s s  f o r  F Y - 7 7 ;  

2 )  PNL-2643 ,  S a f e t y  A s s e s s m e n t  M e t h -  

o d s  f o r  G e o l o g i c  N u c l e a r  W a s t e  Re- 

p o s i t o r y  S y s t e m s  - R e l e a s e  S c e n a r i o  

A n a l y s i s ;  3 )  PNL-2644 ,  S a f e t y  A s s e s s -  

m e n t  M e t h o d s  f o r  G e o l o g i c  N u c l e a r  

W a s t e  R e p o s i t o r y  S y s t e m s  - R e l e a s e  

C o n s e q u e n c e  A n a l y s i s ;  4 )  PNL-2645 ,  

WISAP W o r k s h o p  o n  P o t e n t i a l l y  D i s r u p -  

t i v e  Phenomena f o r  N u c l e a r  W a s t e  Re- 

p o s i t o r i e s ;  5 )  P N L - 2 6 4 6 ,  WISAP W o r k -  

s h o p  o n  R e l e a s e  C o n s e q u e n c e  A n a l y s i s  

M e t h o d s  f o r  N u c l e a r  W a s t e  R e p o s i t o r i e s ;  

a n d  6 )  PNL-2647 ,  WISAP W o r k s h o p  o n  

G e o c h e m i c a l  I n t e r a c t i o n  D a t a  f o r  

G e o l o g i c  M e d i a .  

TASK 1  - RELEASE SCENARIO ANALYSIS - 
J. G r e e n b o r g  

Work i n  t h i s  t a s k  i s  d i v i d e d  i n t o  

t h r e e  s u b t a s k s  f o r  F Y - 7 8 :  1 )  c h a r -  

a c t e r i z a t i o n  o f  p o t e n t i a l l y  d i s r u p t i v e  

phenomena,  2 )  d e v e l o p m e n t  o f  t h e  r e -  

p o s i  t o r y  s i m u l a t i o n  a n a l y s i s  c o m p u t e r  

c o d e ,  a n d  3 )  d e v e l o p m e n t  o f  a  g e o l o -  

g i c / g e o p h y s i c a l  d a t a  ' b a s e .  

A  t e a m  o f  1 6  g e o l o g i c  c o n s u l t a n t s  

was o r g a n i z e d  d u r i n g  t h e  q u a r t e r  t o  

p r o v i d e  q u a n t i t a t i v e  d e s c r i p t i o n s  o f  

t h e  p o t e n t i a l l y  d i s r u p t i v e  phenomena 

f o r  n u c l e a r  w a s t e  r e p o s i t o r y  s y s t e m s ,  

a n d  t h e  c o n t r a c t i n g  p r o c e s s  was i n i -  

t i a t e d .  The  c o n s u l t a n t  c a t e g o r i e s  

w e r e :  

c l i m a t o l o g y  

m e t e o r i t e s  



g l a c i o l o g y  

v o l  c a n 0 1  o g y  

s e i s m o l o g y  

m a n - c a u s e d  

s t r u c t u r a l  g e o l o g y  

g u l f  i n t e r i o r  

P a c i f i c  N o r t h w e s t  

S o u t h w e s t  

s u b s u r f a c e  h y d r o l o g y  

g u l f  i n t e r i o r  

P a c i f i c  N o r t h w e s t  

S o u t h w e s t  

s u r f a c e  h y d r o 1  o g y  

g e o m o r p h o l o g y  

c o a s t a l  

P a c i f i c  N o r t h w e s t  

S o u t h w e s t .  

D e v e l o p m e n t  o f  a  s e c o n d  g e n e r a t i o n  

r e p o s i t o r y  s i m u l a t i o n  c o m p u t e r  c o d e  

was b e g u n .  I t  was d e c i d e d  t o  u s e  t h e  

SIMSCRIPT 1 1 . 5 ,  a  s i m u l a t i o n  l a n -  

g u a g e  s o f t w a r e  p a c k a g e ,  a n d  p r o c u r e -  

m e n t  p r o c e d u r e s  w e r e  i n i t i a t e d .  

TASK 2 - WASTE FORM RELEASE RATE 

DATA - D. J .  B r a d l e y  

Work i n  t h i s  t a s k  i n  F Y - 7 8  i s  d i -  

v i d e d  i n t o  t h r e e  s u b t a s k s :  1 )  s p e n t  

u n r e p r o c e s s e d  f u e l ,  2 )  d o p e d - g l a s s  

w a s t e  f o r m s ,  a n d  3 )  l o w - l e v e l  TRU 

w a s t e  f o r m s .  

S p e n t  f u e l  l e a c h i n g  s t u d i e s  

s t a r t e d  d u r i n g  t h e  q u a r t e r ,  u s i n g  

t h e  same p r o c e d u r e s ,  l e a c h  s o l u t i o n s ,  

a n d  s a m p l i n g  t e c h n i q u e s  t h a t  w e r e  

u s e d  i n  t h e  d o p e d - g l a s s  l e a c h i n g  

s t u d i e s  s t a r t e d  i n  F Y - 7 7 .  A  d e t a i l e d  

c h e m i c a l  a n d  p h y s i c a l  c h a r a c t e r i z a -  

t i o n  o f  t h e  s p e n t  f u e l  was s t a r t e d .  

T h e  d o p e d - g l  a s s  1  e a c h i n g  s t u d i e s  

w e r e  c o n t i n u e d .  S o l u t i o n  s a m p l e s  

f r o m  FY-77  w o r k  w e r e  s t a r t e d  t h r o u g h  

t h e  a n a l y s i s  p r o c e d u r e .  E x p e r i m e n t s  

w e r e  b e g u n  t o  d e t e r m i n e  t h e  e f f e c t s  

o f  t e m p e r a t u r e  a n d  l e a c h a n t  f l o w  r a t e .  

S t u d i e s  o f  t h e  l e a c h i n g  b e h a v i o r  

o f  TRU i n c i n e r a t o r  a s h  s o l i d i f i e d  i n  

c o n c r e t e ,  b i t u m e n ,  u r e a - f o r m a l d e h y d e ,  

a n d  p o l y m e r  w e r e  i n i t i a t e d .  T h e  i n i -  

t i a l  w o r k  f o c u s e d  o n  t h e  m a n u f a c t u r e  

a n d  c h a r a c t e r i z a t i o n  o f  t h e  v a r i o u s  

w a s t e  f o r m s .  

TASK 3 - RELEASE CONSEQUENCE ANALY- 

S I S  - J .  R. Raymond 

Work i n  F Y - 7 8  i s  f o c u s i n g  o n  c o n v e r -  

s i o n  a n d  i n t e r f a c i n g  o f  t h e  c o m p u t e r  

c o d e s  s e l e c t e d  i n  FY-77  f o r  u s e  i n  

t h e  WISAP r e l e a s e  c o n s e q u e n c e  s y s t e m .  

T h e s e  c o d e s  a l r e a d y  e x i s t  i n  u s a b l e  

f o r m s ,  a n d  t h e  t h r u s t  o f  t h e  w o r k  

h e r e  i s  a i m e d  a t  g e t t i n g  fhem o p e r a -  

t i o n a l  o n  t h e  new H a n f o r d  c o m p u t e r  

a n d  a t  i n c r e a s i n g  t h e i r  u s e f u l n e s s .  

A1 1  c o n v e r t e d  c o d e s  w i  1 1  b e  s u b j e c t e d  

t o  a  s e r i e s  o f  t e s t  p r o b l e m s ;  a n d  

d o c u m e n t s  d e s c r i b i n g  t h e  c o d e s  a n d  

t h e  r e s u l t s  o f  t h e  t e s t s  w i l l  b e  

w r i t t e n .  

D u r i n g  t h e  q u a r t e r  t h e  c o n v e r s i o n  

a n d  t e s t i n g  o f  t h e  DAVIS FE m o d e l  

( a  t h r e e - d i m e n s i o n a l  f i n i t e  e l e m e n t  

h y d r o l o g i c  c o d e )  was c o m p l e t e d  o n  

t h e  PDP 1 1 / 4 5  c o m p u t e r .  Work t o  

i n t e r f a c e  t h e  DAVIS FE a n d  MMT m o d e l s  

( a  t h r e e - d i m e n s i o n a l  c o n t a m i n a n t  

t r a n s p o r t  c o d e )  was i n i t i a t e d .  

C o n v e r s i o n  o f  PATHS, GETOUT, 

ARRRG, FOOD, DACRIN, KRONIC, a n d  

SUBDOSA t o  t h e  U n i v a c  1 1 0 0 / 4 4  com- 

p u t e r  was s t a r t e d .  S e v e r a l  i m p r o v e -  

m e n t s  i n  t h e  PATHS m o d e l  ( a  t w o -  

d i m e n s i o n a l  h y d r o l o g i c  c o d e )  a n d  t h e  

GETOUT m o d e l  ( a  o n e - d i m e n s i o n a l  



c o n t a m i n a n t  t r a n s p o r t  c o d e )  w e r e  made 

s i m u l t a n e o u s  w i t h  t h e  c o n v e r s i o n .  

Work t o  i n t e r f a c e  t h e s e  t w o  c o d e s  

w i l l  b e g i n  l a t e r  i n  t h e  y e a r .  A l l  

o f  t h e  d o s e  c o d e s  w e r e  s l i g h t l y  m o d i -  

f i e d  t o  u s e  common d a t a  l i b r a r i e s .  

TASK 4  - TRANSPORT DATA - R .  J .  S e r n e  

Comments o n  d r a f t  FY-77  p r o g r e s s  

r e p o r t s  w e r e  i n c o r p o r a t e d  i n t o  f i n a l  

d o c u m e n t s .  P r o g r a m  c h a n g e s  s u g g e s t e d  

d u r i n g  t h e  S e p t e m b e r  1 9 7 7  w o r k s h o p  

w e r e  c o n s i d e r e d  a n d  s u b s e q u e n t  a d j u s t -  

m e n t s  made i n  p l a n s .  

P r i o r  t o  s e l e c t i n g  a  s t a n d a r d  p r o -  

c e d u r e  f o r  t h e  e x p e r i m e n t a l  d e t e r m i -  

n a t i o n  o f  Kd, e f f o r t s  c o n t i n u e d  i n  

a s s e s s i n g  t h e  a p p l i c a b i l i t y  a n d  d e -  

v e l o p i n g  t i m e  a n d  c o s t  e s t i m a t e s  f o r  

f i v e  m e t h o d o l o g i e s :  b a t c h ,  f l o w -  

t h r o u g h  c o l u m n ,  a x i a l  f i l t r a t i o n ,  

c h a n n e l  c h r o m a t o g r a p h y ,  a n d  h i g h -  

p r e s s u r e  i n t a c t  c o r e .  P r e l i m i n a r y  

f i n d i n g s  f r o m  a n a l y s i s  o f  t h e  e x p e r i -  

m e n t s  p e r f o r m e d  i n  FY-77  f o l l o w .  The  

b a t c h  m e t h o d  i s  p r o v i n g  t h e  l e a s t  

c o s t l y  m e t h o d  f o r  m e a s u r i n g  t h e  a f -  

f i n i t y  o f  n u c l i d e s  f o r  r o c k  p a r t i c l e s  

a n d  w a f e r s .  T h e  a c c u r a c y  o f  t h e  

b a t c h  m e t h o d  a n d  e f f e c t s  o f  h y d r o -  

d y n a m i c  d i s p e r s i o n  n e e d  f u r t h e r  s t u d y .  

The c h a n n e l  c h r o m a t o g r a p h  c a n  b e  

u s e d  o n l y  f o r  n u c l i d e s  w i t h  l o w  a f -  

f i n i t y  f o r  s o r p t i o n .  F l o w - t h r o u g h  

c o l u m n  e x p e r i m e n t s  o f t e n  y i e l d  n o n -  

c h r o m a t o g r a p h i c  e f f l u e n t  c u r v e s  w h i c h  

c o m p l i c a t e  t h e  i n t e r p r e t a t i o n  o f  d a t a .  

B e c a u s e  some e x p e r i m e n t e r s  o b s e r v e  

i d e a l  b e h a v i o r ,  t h e s e  a n o m a l o u s  e f -  

f l u e n t  c u r v e s  n e e d  m o r e  s t u d y  t o  

a s c e r t a i n  w h e t h e r  i m p r o p e r  e x p e r i m e n -  

t a l  t e c h n i q u e s  o r  k i n e t i c - d o m i n a t e d  

s c a l i n g  e f f e c t s  c o u l d  b e  t h e  p r o b l e m .  

H i g h - p r e s s u r e  i n t a c t  c o r e  Kd e x p e r i -  

m e n t s  w i l l  b e  c o s t l y  a n d  may a l s o  s u f -  

f e r  f r o m  s c a l i n g  e f f e c t s .  

The  c o m p i l a t i o n  o f  Kd v a l u e s  f o r  

t h e  n u c l i d e s  p l u t o n i u m ,  a m e r i c i u m ,  

n e p t u n i u m ,  i o d i n e ,  t e c h n e t i u m ,  s t r o n -  

t i u m ,  c e s i u m ,  e u r o p i u m ,  r u t h e n i u m ,  

c e r i u m ,  u r a n i u m ,  a n t i m o n y ,  a n d  c o b a l t  

i n  t h e  p r e s e n c e  o f  v a r i o u s  r o c k s ,  

m i n e r a l s ,  a n d  g r o u n d w a t e r s  c o n t i n u e d .  

By t h e  e n d  o f  F Y - 7 8  e n o u g h  d a t a  s h o u l d  

b e  a v a i l a b l e  t o  make p r e l i m i n a r y  e s t i -  

m a t e s  o f  t h e  m i g r a t i o n  p o t e n t i a l  o f  

l o n g - l i v e d  r a d i o n u c l i d e s  i n  h y p o t h e t -  

i c a l  e n v i r o n m e n t s .  C u r r e n t  p l a n s  a r e  

t h a t  b y  t h e  e n d  o f  F Y - 7 9  t h e  g e n e r i c  

d a t a  b a n k  w i l l  b e  c o m p l e t e  a n d  a t t e n -  

t i o n  w i l l  s w i t c h  t o  s i t e - s p e c i f i c  

s t u d i e s  a n d  s o r p t i o n  m e c h a n i s m  

s t u d i e s .  The  a d a p t i v e  l e a r n i n g  n e t -  

w o r k  s t a t i s t i c a l  a n a l y s e s  c o n t i n u e d  

o n  P N L - g e n e r a t e d  K d  d a t a  t o  p r o v i d e  

n u m e r i c a l  p r e d i c t o r  e q u a t i o n s  w h i c h  

a c c o u n t  f o r  t h e  d e p e n d e n c y  o f  Kd o n  

r o c k  a n d  g r o u n d w a t e r  c h a r a c t e r i s t i c s .  

C o m p i l a t i o n  o f  t h e r m o d y n a m i c  d a t a  

o n  m i n e r a l  s t a b i l i t y  a n d  s o l u t i o n  

s p e c i a t i o n  o f  l o n g - l i v e d  n u c l i d e s  

c o n t i n u e d .  The  t h e r m o d y n a m i c  d a t a  

w i l l  b e  u s e d  t o  c o n s t r u c t  d i a g r a m s  

r e l a t i n g  t h e  e x p e c t e d  l o n g - t i m e  

( g e o l o g i c  a g e s )  f a t e  o f  r a d i o n u c l i d e s  

t o  t h e  r e s u l t s  o f  s h o r t - t e r m  l a b o r a -  

t o r y  t e s t s .  

Work a l s o  c o n t i n u e d  o n  e x p e r i m e n -  

t a l  v e r i f i c a t i o n  o f  P u 0 2  a n d  P u ( O H ) ~  

s o l u b i l i t i e s  i n  n a t u r a l  w a t e r s  a t  

v a r i o u s  p H ' s .  The v a l e n c e  s t a t e  

s p e c i a t i o n  o f  t h e  r e s u l t a n t  s o l u b l e  

p l u t o n i u m  i s  a l s o  b e i n g  d e t e r m i n e d  

t o  d e v e l o p  a  f u n d a m e n t a l  u n d e r s t a n d -  

i n g  o f  s o r p t i o n - d e s o r p t i o n  p r o c e s s e s .  



Work was s t a r t e d  t o  d o c u m e n t  t h e  

S e a t t l e  w o r k s h o p  a n d  a s s e m b l e  F Y - 7 7  

t e c h n i c a l  p r o g r e s s  r e p o r t s  i n t o  a  

f i n a l  d o c u m e n t  c o m p l e t e  w i t h  e x e c u -  

t i v e  summary .  

TASK 5 - SOCIETAL ACCEPTANCE - 
A. H. S c h i l l i n g  (HARC) 

A  r e v i e w  p a p e r ,  R e s u l t s  o f  Re- 

s e a r c h  o n  t h e  S o c i a l  I m p a c t s  o f  Nu- 

c l e a r  W a s t e  I s o l a t i o n  B e i n q  C o n d u c t e d  

b y  t h e  B a t t e l l e  Human A f f a i r s  Re- 

s e a r c h  C e n t e r s ,  was c o m p l e t e d ;  i t  i s  

i n t e n d e d  c h i e f l y  f o r  i n t e r n a l  u s e  b y  

HARC r e s e a r c h e r s  i n  w a s t e  m a n a g e m e n t .  

A l s o ,  t h e  f o l l o w i n g  p a p e r s  w e r e  com- 

p l e t e d  i n  d r a f t  f o r m  a n d  s u b m i t t e d  

t o  t h e  O f f i c e  o f  W a s t e  I s o l a t i o n  f o r  

r e v i e w  a n d  c o m m e n t :  

R e s t r i c t i o n  o f  S u r f a c e  a n d  S u b -  

s u r f a c e  P r o p e r t y  R i g h t s  i n  S e l e c t e d  

S t a t e s ,  a  r e v i e w  o f  t h e  l e g a l  i s -  

s u e s  i n  a c q u i s i t i o n  o f  p r o p e r t y  

r i g h t s  n e e d e d  f o r  a  n u c l e a r  w a s t e  

r e p o s i t o r y  

C h r o n o l o g y  a n d  A n a l y s i s  o f  M a j o r  

E v e n t s  S u r r o u n d i n g  t h e  P r o p o s e d  

R a d i o a c t i v e  W a s t e  D i s p o s a l  F a c i l -  

i t y  a t  L y o n s ,  K a n s a s  - 1 9 5 4  t o  

1 9 7 2  

C a s e  S t u d y  o f  P u b l i c  A c c e p t a n c e  

o f  H i g h - L e v e l  N u c l e a r  W a s t e  Manage-  

m e n t  a t  t h e  H a n f o r d  A t o m i c  W o r k s ,  

1 9 4 3  t o  1 9 7 7 .  

W o r k i n g  d r a f t  r e p o r t s  w e r e  p r e -  

p a r e d ,  r e v i e w e d ,  a n d  w r i t t e n  a s  d i s -  

c u s s i o n  p a p e r s .  T h e s e  r e p o r t s  d e a l  

w i t h  t h e  f o l l o w i n g  a r e a s :  

C o m p e n s a t i o n  as  One R e s p o n s e  t o  

t h e  U n i n t e n d e d  E f f e c t s  o f  a  G o v e r n -  

m e n t  P r o g r a m :  The  Case o f  N u c l e a r  

W a s t e  Management  F a c i l i t i e s .  T h i s  

p a p e r  a n a l y z e s  t h e  i s s u e s  i n v o l v e d  

i n  p r o v i d i n g  c o m p e n s a t i o n  f o r  t h e  

c o s t s  o f  d e v e l o p i n g  n u c l e a r  w a s t e  

r e p o s i t o r i e s .  The p a p e r  t r e a t s  t h e  

s o c i a l  c o s t s  o f  r e p o s i t o r y  d e v e l o p -  

m e n t  ( e . g . ,  i m p a c t s  o n  t h e  commu- 

n i t y  a t  l a r g e  r a t h e r  t h a n  t h o s e  

i n v o l v e d  i n  t h e  r e l o c a t i o n  o f  

p a r t i c u l a r  f a m i l i e s  a n d  b u s i n e s s e s )  

a n d  d i s c u s s e s  a  s t a t e  a n d  l o c a l  

r e g u l a t o r y  f r a m e w o r k  f o r  r e p o s i t o r y  

d e v e l o p m e n t .  

A  D e m o g r a p h i c  M o d e l  f o r  A s s e s s i n g  

t h e  S o c i o e c o n o m i c  I m p a c t s  o f  L a r g e -  

S c a l e  I n d u s t r i a l  D e v e l o p m e n t  P r o j e c t s .  

T h i s  i s  an  a n a l y s i s  o f  t h e  a b i l i t y  

o f  s t a t e  a n d  l o c a l  o f f i c i a l s  t o  

manage a d v e r s e  s o c i o e c o n o m i c  i m p a c t s  

t h a t  w o u l d  a c c o m p a n y  r e p o s i t o r y  

d e v e l o p m e n t .  A  d i s c u s s i o n  d r a f t  

p a p e r ,  " T h e  M a n a g e m e n t  o f  S o c i a l  

a n d  E c o n o m i c  I m p a c t s  A n t i c i p a t e d  

w i t h  t h e  D e v e l o p m e n t  o f  a  N u c l e a r  

W a s t e  R e p o s i t o r y :  A  P r e l i m i n a r y  

D i s c u s s i o n , "  h a s  b e e n  p r e p a r e d .  

The p a p e r  b r i e f l y  r e v i e w s  p o t e n t i a l  

s o c i a l  a n d  e c o n o m i c  i m p a c t s  f r o m  

r e p o s i t o r y  d e v e l o p m e n t ,  d e s c r i b e s  

e x i s t i n g  F e d e r a l  p r o g r a m s  t h a t  c a n  

b e  u s e d  t o  m i t i g a t e  s u c h  i m p a c t s ,  

a n a l y z e s  t h e  p r o c e s s  o f  o b t a i n i n g  

F e d e r a l  a s s i s t a n c e  u n d e r  s u c h  p r o -  

g r a m s ,  d e s c r i b e s  p l a n n i n g  s t r a t -  

e g i e s  a v a i l a b l e  t o  s t a t e  a n d  l o c a l  

o f f i c i a l s  w i t h  m a n a g e m e n t  r e s p o n s i -  

b i l i t i e s ,  a n d  f i n a l l y  p r o v i d e s  a n  

o v e r v i e w  o f  t h e  p l a n n i n g  p r o c e s s  

a v a i l a b l e  f o r  i m p a c t  m a n a g e m e n t .  

P u b l i c  I s s u e s  i n  N u c l e a r  W a s t e  

M a n a g e m e n t .  T h i s  p a p e r  r e v i e w s  

t h e  l i t e r a t u r e  o n  w a s t e  m a n a g e m e n t  

i n  o r d e r  t o  i d e n t i f y  t h e  e x i s t i n g  

p u b 1  i c  i s s u e s .  C l u s t e r i n g  t e c h -  

n i q u e s  a r e  a p p l i e d  t o  d e f i n e  



c a t e g o r i e s  a n d  t o  p r o v i d e  some 

d i s c u s s i o n  o f  r e l a t i o n s h i p s  among 

v a r i o u s  i s s u e s .  

The Management  o f  S o c i a l  a n d  Eco -  

n o m i c  I m p a c t s  A n t i c i p a t e d  w i t h  a  

N u c l e a r  Waste  R e p o s i t o r y :  A P r e -  

l i m i n a r y  D i s c u s s i o n .  T h i s  m o d e l ,  

a v a i l a b l e  now, p r o j e c t s  b o t h  p o p u -  

l a t i o n  c h a n g e s  a n d  t h e  r e s u l t i n g  

i n c r e a s e s  i n  demand f o r  s o c i a l  

s e r v i c e s  a t t r i b u t a b l e  t o  t h e  

d e v e l o p m e n t  o f  a  r e p o s i t o r y .  





1 0 . 0  MONITORING A N D  PHYSICAL CHARACTERIZATION 
O F  UNSATURATED Z O N E  TRANSPORT 

S .  J .  P h i l l i p s  - P r o j e c t  Manager 

The o b j e c t i v e  o f  t h i s  p r o j e c t  i s  t o  d e v e l o p  m o n i t o r i n g  i n s t r u m e n -  
t a t i o n  s y s t e m s  and b u r i a l  media-was te  c h a r a c t e r i z a t i o n  methods  t o  
e v a l u a t e  t h e  m i g r a t i o n  o f  c o n t a m i n a n t s  from d i s p o s a l  s i t e s  f o r  low- 
l e v e l  s o l i d  w a s t e .  

SUMMARY 

A n a l y s e s  o f  p a r a m e t e r s  c o n t r o l l i n g  

t h e  t r a n s p o r t  o f  r a d i o n u c l i d e s  t h r o u g h  
p a r t i a l l y  u n s a t u r a t e d  g e o h y d r o l o g i c  

s h a l l o w  l a n d  b u r i a l  media a r e  c o n t i n u -  

i n g .  S e d i m e n t - r a d i o n u c l i d e  c h e m i c a l  
r e a c t i o n s  and k i n e t i c s  have  been d e -  

t e r m i n e d  f rom m a c r o c a t i o n s ,  s t r o n t i u m ,  
c e s i u m ,  and t e c h n e t i u m .  L i q u i d  and 

v a p o r  p h a s e  f l u x  p a r a m e t e r s  have  a1 s o  

i n i t i a l l y  been d e t e r m i n e d .  I s o t h e r m a l  
and n o n i s o t h e r m a l  f l u x  d e t e r m i n a t i o n s  

have  been made f o r  e v a l u a t i n g  t e m p e r a -  

t u r e  d e p e n d e n c e  o f  w a t e r  f l o w  and 

d e t e r m i n i n g  e n e r g y  b a l a n c e  f u n c t i o n s  
i n  p o r o u s  m e d i a .  

B A C K G R O U N D  

R a d i o a c t i v e  c o n t a m i n a n t s  have been 
d i s p o s e d  t o  s h a l l o w  l a n d  d i s p o s a l  
s i t e s  i n  c o n s i d e r a b l e  q u a n t i t i e s  
s i n c e  t h e  a d v e n t  o f  p l u t o n i u m  p r o d u c -  
t i o n .  Somet imes  t h e s e  m a t e r i a l s  have 

been t r a n s p o r t e d  i n t o  t h e  h y d r o l o g i c  

s y s t e m ,  t o  become p o t e n t i a l  r i s k s  

w i t h i n  t h e  a q u a t i c  and t e r r e s t r i a l  

e c o s y s t e m s .  The o b j e c t i v e  o f  t h i s  

program i s  t o  m o n i t o r  l i q u i d  and 

v a p o r  p h a s e  f l u i d  movement and t h e  

t r a n s p o r t  o f  r a d i o n u c l i d e s  and a s -  

s o c i a t e d  w a s t e  m a t e r i a l s  w i t h i n  t h e  

u n s a t u r a t e d  h y d r o l o g i c  domain.  To 

a c c o m p l i s h  t h i s  o b j e c t i v e ,  a v a i l a b l e  
i n s t r u m e n t a t i o n  methods  a r e  b e i n g  

e v a l u a t e d ,  optimum m o n i t o r i n g  s y s t e m s  

d e f i n e d ,  and new d a t a  c o l l e c t i o n  and 

a n a l y s i s  s y s t e m s  d e v e l o p e d  a p p l i c a b l e  

t o  t r a n s p o r t  m o n i t o r i n g .  

S p e c i f i c  t a s k s  c o n t r i b u t i n g  t o  t h e  

o v e r a l l  program o b j e c t i v e s  a r e  l i s t e d  

a s  f o l l o w s :  
E v a l u a t i o n  o f  M o n i t o r i n g  Sys tems  

T h i s  t a s k ,  t o  i d e n t i f y  optimum 
s y s t e m s  f o r  u s e  a t  v a r i o u s  b u r i a l  

f a c i l i t i e s  i n  m o n i t o r i n g  r a d i o n u c l i d e s ,  

l i q u i d  and v a p o r  p h a s e  f l u i d s ,  and 

o t h e r  w a s t e  c o n s t i t u e n t s ,  was com- 

p l e t e d  i n  FY-1977. 

L a b o r a t o r y  A n a l y s i s  
T h i s  t a s k  i s  t o  r e v i e w  and d e v e l o p  

l a b o r a t o r y  t e c h n i q u e s  f o r  d e t e r m i n i n g  
u n s a t u r a t e d  p o r o u s  media  f l o w  and n u -  
c l i d e  a d s o r p t i o n .  C h a r a c t e r i z a t i o n  
o f  f l o w  p a r a m e t e r s  by l a b o r a t o r y  
me thods  i s  r e q u i r e d  when p r e d i c t i v e  
mode l s  and f i e l d  e v a l u a t i o n s  o f  t h e  

f l o w  s y s t e m  a r e  made. L a b o r a t o r y  

a n a l y s i s  i s  t h e  o n l y  c o s t  e f f e c t i v e  

p r e l i m i n a r y  p r o c e d u r e  f o r  s i t e  s e l e c -  

t i o n  and o p t i m i z a t i o n  o f  s i t e  e n g i n e e r -  

i n g .  T h i s  t a s k  w i l l  a l s o  d e v e l o p  new 

methods  f o r ,  and c o n d u c t  l a b o r a t o r y  



d e t e r m i n a t i o n s  o f ,  u n s a t u r a t e d  f l o w  

c o n d i t i o n s  p o t e n t i a l l y  e n c o u n t e r e d  i n  

v a r i o u s  e c o l o g i c a l  p r o v i n c e s  w h e r e  

b u r i a l  o f  r a d i o a c t i v e  s o l i d  w a s t e  i s  

p r a c t i c e d .  The  d a t a  a n d  c o m p u t a t i o n a l  

t e c h n i q u e s  d e v e l o p e d  b y  t h i s  t a s k  w i l l  

b e  f o r m u l a t e d  i n t o  a  w o r k i n g  d a t a  

e v a l u a t i o n  p a c k a g e  f o r  u s e  b y  i n v e s -  

t i g a t o r s  a t  o t h e r  n a t i o n a l  l a b o r a -  

t o r i e s '  s o l i d  w a s t e  b u r i a l  f a c i l i t i e s .  

P h y s i c a l  M o d e l i n g  o f  C o n t a m i n a n t  

T r a n s p o r t  

T h i s  t a s k  i s  t o  c o m p l e m e n t  l a b o -  

r a t o r y  a n a l y s e s .  P h y s i c a l  m o d e l i n g  

o f  t h e  u n s a t u r a t e d  z o n e  b e n e a t h  s o l i d  

w a s t e  b u r i a l  s i t e s  w i l l  a l l o w  i n v e s -  

t i g a t o r s  t o  a s s e s s  t h e  a p p l i c a b i l i t y  

a n d  o p e r a t i o n a l  i n t e g r i t y  o f  m o n i t o r -  

i n g  i n s t r u m e n t a t i o n .  A l s o ,  t h e  s p a -  

t i a l  d i s t r i b u t i o n  o f  c o n t a m i n a n t s  

w i t h  t i m e  c a n  a c c u r a t e l y  b e  d e t e r -  

m i n e d  u n d e r  c o n t r o l l e d  e n v i r o n m e n t a l  

c o n d i t i o n s .  

T h e  c a s e s  t o  b e  m o d e l e d  w i l l  d e -  

p e n d  o n  t h e  c o m p l e x i t y  o f  f l o w  s y s -  

t e m s  f o u n d  a t  w a s t e  b u r i a l  f a c i l i t i e s .  

P h y s i c a l  m o d e l s  w i l l  p e r m i t  a c c e l e r -  

a t e d  t e s t i n g  o f  t h e  u n s a t u r a t e d  f l o w  

d o m a i n  b e y o n d  t h o s e  c o n d i t i o n s  e n -  

c o u n t e r e d  i n  t h e  f i e l d .  The  d a t a  

o b t a i n e d  f r o m  t h e s e  m o d e l s  w i l l  b e  

u s e d  t o  o p t i m i z e  d e s i g n  o f  f i e l d  

m o n i t o r i n g  i n s t r u m e n t a t i o n  a n d  t o  

v e r i f y  f i e l d  m o n i t o r i n g  t e s t s .  

F i e l d  M o n i t o r i n g  a n d  D a t a  E v a l u a t i o n  

The  p r i m a r y  o b j e c t i v e  o f  t h i s  

t a s k  i s  t o  m o n i t o r  a n d  e v a l u a t e  f l u i d  

a n d  r a d i o a c t i v e  t r a n s p o r t  i n  t h e  u n -  

s a t u r a t e d  s y s t e m  a t  a n  a c t i v e  b u r i a l  

f a c i l i t y  o r  a  n u m b e r  o f  b u r i a l  f a c i l -  

i t i e s  i n  d i f f e r i n g  c l i m a t i c  z o n e s .  

A c o m p r e h e n s i v e  s u i t e  o f  m o n i t o r i n g  

i n s t r u m e n t a t i o n  n e t w o r k s  a n d  d a t a  

c o l l e c t i o n  s y s t e m s  n e e d s  t o  b e  s p e c -  

i f i e d  f o r  e a c h  s i t e  t o  b e  e v a l u a t e d .  

M o n i t o r i n g  n e t w o r k s  m u s t  b e  i n s t a l l e d  

u n d e r  c o n d i t i o n s  s e t  f o r t h  b y  p r e v i -  

o u s  t a s k s  a n d  t a s k s  e v a l u a t e d  u n d e r  

c o o p e r a t i n g  p r o g r a m s .  D a t a  c o l l e c -  

t i o n  f r e q u e n c i e s  a n d  r e c o r d i n g  modes 

w i l l  b e  e v a l u a t e d  t o  d e f i n e  t h e  i n p u t  

n e e d e d  f o r  h y d r o l o g i c  m o d e l i n g  o f  t h e  

u n s a t u r a t e d  s y s t e m .  C o l l e c t i o n  a n d  

e v a l u a t i o n  o f  d a t a  f r o m  t h e s e  s y s t e m s  

d u r i n g  t h i s  p r o g r a m  w i l l  d e f i n e  t h e  

c r i t e r i a  w h i c h  may b e  a p p l i e d  i n  

s e l e c t i n g  r e p o s i t o r i e s  f o r  s o l  i d  

w a s t e  a n d  l i q u i d  w a s t e .  

LABORATORY ANALYSIS - R .  J .  S e r n e ,  

D .  R a i  a n d  S .  J .  P h i l l i p s  

P r e l  i m i n a r y  c h a r a c t e r i z a t i o n s  o f  

s e d i m e n t  p h y s i c o - c h e m i c a l  p r o p e r t i e s  

a f f e c t i n g  t h e  t r a n s p o r t  o f  r a d i o n u -  

c l i d e s  u n d e r  p a r t i a l l y  s a t u r a t e d  

g r o u n d w a t e r  c o n d i t i o n s  a r e  b e i n g  c o n -  

d u c t e d .  A n a l y s e s  e x t e n d e d  t o  c o v e r  

e v a l u a t i o n  o f  t r a n s p o r t  p a r a m e t e r s  

i n  t h e  p a r t i a l  1  y  s a t u r a t e d  g e o h y d r o -  

l o g i c  s y s t e m  r e q u i r e  d e v e l o p m e n t  o f  

a d v a n c e d  m e t h o d o l o g i e s  a n d  a n a l y t i c a l  

a p p a r a t u s .  Two g e n e r i c  s e d i m e n t  t y p e s  

o b t a i n e d  f r o m  a n  a r i d  s i t e  h a v e  i n  

p a r t  b e e n  a n a l y z e d  f o r  t h e  f o l l o w i n g  

v a r i a b l e s :  c a t i o n  e x c h a n g e  c a p a c i t y ;  

s a t u r a t i o n  e x t r a c t ;  m i n e r a l o g y ;  

a b i l i t y  t o  s o r b  t e c h n e t i u m ,  c e s i u m ,  

a n d  s t r o n t i u m ;  a n d  h y d r a u l i c  c o n d u c -  

t i v i t y - d i f f u s i v i t y  a n d  r e t e n t i v i t y  o f  

p a r t i a l l y  s a t u r a t e d  s o i l s .  

T a b l e  1 0 . 1  l i s t s  s e d i m e n t  c h e m i -  

c a l  c h a r a c t e r i s t i c s  m e a s u r e d .  A l l  

p a r a m e t e r s  a r e  n e e d e d  a s  i n p u t  v a l u e s  

t o  an  e x i s t i n g  c o m p u t e r  c o d e  w h i c h  

m o d e l s  t h e  c h e m i s t r y  ( i o n  e x c h a n g e ,  



TABLE 10.1. Sediment C h a r a c t e r i s t i c s  

C h a r a c t e r i s t i c  Value 
Sediment A Sediment B 

Sa tu ra ted  p a s t e  pH 

M o i s t u r e  % a t  s a t u r a t i o n  

Sa tu ra ted  p a s t e  composi t ion,  ppm 

~ a +  

K+ 

~ a + +  

M ~ + +  

c1- 

so; 
NO5 

co; 
HC03 

Cat ion  exchange capac i t y ,  meq/100 g  

D i s t r i b u t i o n  on exchange, meq/100 g  

~ a + +  

M ~ + +  

K+ 

~ a  + 

Calcium carbonate content ,  % 

Organic  carbon con ten t ,  % 

P a r t i c l e  s i z e  d i s t r i b u t i o n ,  % 

Sand 

S i l t  

C lay  

C lay  mi n e r a l  ogy 

4 5 87 

44 9.3 

11 3.7 

Smecti t e  ( p o o r l y  c r y s t a l  l i zed), 
m inor  amount o f  mica, t r a c e  
o f  kaol i n i  t e  

c o m p l e x  f o r m a t i o n  a n d  p r e c i p i t a t i o n -  r a d i o n u c l i d e s  a r e  p r e d i c t e d  f r o m  em- 

d i s s o l u t i o n )  c o n t r o l l i n g  t h e  m a c r o -  p i r i c a l  r e l a t i o n s  d e p e n d e n t  u p o n  t h e  

c o n s t i t u e n t s  ( c a l c i u m ,  m a g n e s i u m ,  m a c r o c o n c e n t r a t i o n s .  T h i s  t a s k  i s  

s o d i u m ,  p o t a s s i u m  a n d  a n i o n s )  i n  s o l u -  b e i n g  p e r f o r m e d  t o  l e a r n  w h e t h e r  s i m -  

t i o n s  p e r c o l a t i n g  t h r o u g h  s e d i m e n t s .  i l a r  t e c h n i q u e s  c a n  b e  d e v e l o p e d  a n d  

R o u t s o n  a n d  S e r n e  h a v e  m o d e l e d  t h e  u s e d  t o  e v a l u a t e  a n d  t o  m o d e l  t h e  

movement  o f  s t r o n t i u m  a n d  c e s i u m  r a -  m o v e m e n t  o f  r a d i o n u c l i d e s  u n d e r  p a r -  

d i o n u c l i d e s  i n  s e l e c t e d  s e d i m e n t  a s  t i a l l y  s a t u r a t e d  c o n d i t i o n s  f r o m  

a  f u n c t i o n  o f  t h e  m a c r o c a t i o n s  f o u n d  s h a l l o w  l a n d  b u r i a l  s i t e s .  

i n  s o l u t i o n . ( ' )  T h u s  f o r  t h e  s e l e c t e d  S c r e e n i n g  e x p e r i m e n t s  w e r e  p e r -  

m e d i a  t h e  m a c r o c a t i o n  r e a c t i o n s  a r e  f o r m e d  u s i n g  t h e  r a d i o n u c l i d e s  t e c h -  

m o d e l e d  a n d  t h e  f a t e s  o f  t r a c e  w a s t e  n e t i u m ,  s t r o n t i u m ,  a n d  c e s i u m .  S i x  



s y n t h e t i c  g r o u n d w a t e r s  w e r e  p r e p a r e d  

f o r  c o n t a c t  w i t h  e a c h  s e d i m e n t .  The 

f i r s t  s o l u t i o n  c o n t a c t i n g  e a c h  s e d i -  

m e n t  h a d  t h e  c o m p o s i t i o n  o f  t h e  s a t -  

u r a t i o n  e x t r a c t .  T h i s  c o m p o s i t i o n  

r e p r e s e n t s  t h e  g r o u n d w a t e r  w h i c h  

w o u l d  f i r s t  o c c u r  when w a t e r  s a t u -  

r a t e s  t h e  a r i d  s e d i m e n t s  u n d e r  s t u d y  

a n d  b e g i n s  t o  p e r c o l a t e .  T h e  s e c o n d  

s o l u t i o n ,  a  5 t o  1  d i l u t i o n  o f  t h e  

s a t u r a t e d  e x t r a c t ,  r e p r e s e n t s  a  

s c e n a r i o  w h e r e  a  l a r g e  a m o u n t  o f  

w a t e r  c o n t a c t s  t h e  a r i d  s e d i m e n t ,  

d i s s o l v e s  a l l  t h e  e v a p o r a t e s ,  a n d  

p e r c o l a t e s  t h r o u g h  t h e  s e d i m e n t .  The  

t h i r d  s o l u t i o n  was f i v e  t i m e s  a s  c o n -  

c e n t r a t e d  a s  t h e  s a t u r a t i o n  e x t r a c t .  

I f  u n s a t u r a t e d  c o n d i t i o n s  p r e v a i l  i n  

t h e  s e d i m e n t ,  p e r c o l a t i n g  w a t e r s  

c o u l d  d i s s o l v e  l a r g e  a m o u n t s  o f  

e v a p o r i t e s  a n d  b u i l d  u p  s a l t  c o n c e n -  

t r a t i o n s  g r e a t e r  t h a n  t h e  s a t u r a t e d  

e x t r a c t .  T h e  f o u r t h  t h r o u g h  s i x t h  

s o l u t i o n s  a r e  s i m i l a r  t o  t h e  f i r s t  

t h r e e  s o l u t i o n s  e x c e p t  t h a t  t h e  a n i o n  

c o n t e n t s  w e r e  s a t i s f i e d  b y  u s i n g  

c h l o r i d e .  The  f o u r t h  t h r o u g h  s i x t h  

s o l u t i o n s  w e r e  u s e d  t o  s i m p l i f y  t h e  

e x p e r i m e n t s  b y  m i n i m i z i n g  c o m p l  e x a -  

t i o n  o f  t h e  c a t i o n s  w i t h  b i c a r b o n a t e s -  

c a r b o n a t e s  a n d  s u l f a t e s .  The  i n t e n -  

t i o n  was t o  s i m p l i f y  t h e  c h e m i c a l  

r e a c t i o n s  o c c u r r i n g  a n d  a l l o w  c a t i o n  

c o m p e t i t i o n  e f f e c t s  t o  b e  o b s e r v e d  

a n d  s t u d i e d .  F o r  t h e  c o n c e n t r a t e d  

s o l u t i o n s  r e p r e s e n t i n g  f i v e  t i m e s  t h e  

s a t u r a t i o n  e x t r a c t ,  p r e c i p i t a t e s  

f o r m e d ,  l o w e r i n g  t h e  t o t a l  s a l t  c o n -  

c e n t r a t i o n .  T a b l e  1 0 . 2  shows t h e  

m e a s u r e d  c o n c e n t r a t i o n s  o f  t h e  s y n -  

t h e t i c  g r o u n d w a t e r s .  

T h e  d i s t r i b u t i o n  c o e f f i c i e n t s  ( K d )  

f o r  t e c h n e t i u m ,  s t r o n t i u m  a n d  c e s i u m  

f o r  t h e  v a r i o u s  s o l u t i o n s  c o n t a c t i n g  

s e d i m e n t s  " A "  a n d  " B "  w e r e  d e t e r m i n e d  

i n  t r i p l i c a t e  f o r  t w o  c o n t a c t  t i m e s ,  

8 . 5  d a y s  a n d  2 1 . 5  d a y s .  The  p H ' s  o f  

t h e  s o l u t i o n s  w e r e  m e a s u r e d  a t  t h e s e  

t i m e s  a l s o .  T a b l e  1 0 . 3  l i s t s  t h e  

a v e r a g e  v a l u e s  f o r  t h e  K d l s  a n d  p H ' s .  

T h e  n e g a t i v e  Kd v a l u e s  f o r  t e c h n e -  

t i u m  a r e  a n  a r t i f a c t  o f  t h e  e x p e r i m e n -  

t a t i o n .  T h e y  r e p r e s e n t  c a s e s  i n  w h i c h  

TABLE 10.2. Composit ion o f  S o l u t i o n s  Contac t ing  Sediments 

S o l u t i o n  Na - K & G3 g3 SO,- C 1  NO 
-3- 

Sediment A 

1 113 1.2  15 3 .6  80  10 200 8 2 

2 17 0 .6  9 1.8 31 0 39 2 0.5 

3 550 6.2 49 12.6 232 50 950 34 13 

4 138 1.3  30 5.1 ---  - -  - - -  271 --- 
5 26 0.4 11 2.1 ---  -- - --  57 --- 
6 760 6.7 126 18.3 - - -  -- ---  1485 ---  

Sediment B 

1 5.8 3.7 4.2 3.4 32 8 7 0.5 6 
2 1.0 1.1 4.1 1.3 16 0 4.5 ~ 0 . 5  1 

3 23 17 6.4 11.3 80 24 36.5 0.8 32 

4 7.4 1.2 38 5.6 ---  --  ---  99 --- 
5 1.8 0 .6  8 1 .3  ---  --  - - -  21 ---  
6 46 6 .2  185 22.6 --- -- ---  474 ---  



TABLE 10.3. Sediment Kd and pH Values 

Solution 

8.5 days 21.5 days 

K d ~ r  - Kdcs 

21.5 days 8.5 days 21.5 days 8.5 days - - 
Sediment A - ~ ~ ~ ~ ~ ~ ~ - ~ ~ p ~ ~ p - ~ - - ~ - ~  ~ 

133 a 13 112 - 1 5307 ? 100 13,525 4,741 

238 2 21 181 + 12 3377 - 1311 6,432 t 1,219 

40.3 38.8 3730 r 1387 7,298 ? 1,098 

8 6 t 8  7 4 i 3  8832 i 3417 8,217 2 2,380 

222 2 28 207 t 18 5995 - 3632 6,033 ? 1,534 

1 7 - 1  21.3 4233 . 1321 11,522 + 2,154 

pH - 

8.5 days 21.5 days 

Sediment B -- - - - - - - - 
0.54 ? 1.61 0.07 - 0.32 129 + 15 114 a 9 2042 401 1,505 * 320 7.50 2 0.09 8.14 + 0.02 
-0.02i0.99 -1.62.0.60 170227 132+11 1388i226 1,094.295 7.46 0.04 8.00 + 0.02 
-0.85 - 0.32 -0.31 i 0.30 31 - 3 38 t 1 2291 t 819 3,016 5 722 7.25 + 0.05 8.25 ? 0.08 
1.27i1.67 0.06+0.68 47.4 39.2 3405 + 1215 5,805 ? 2,109 8.08 1 0.01 7.63 t 0.11 

-0.96 2 0.37 0.52 ! 0.51 36 ? 2 37 + 1 5708 : 2635 3,045 5 377 7.91 2 0.01 7.57 ? 0.05 
-0.09t0.76 0.38-1.23 9.3 1 2 2 2  3215 i 470 3,253 i 80 8.31 ? 0.06 7.44 + 0.02 

t h e  ave rage  a c t i v i t y  i n  blank t ubes  

( w i t h o u t  s e d i m e n t s )  i s  l e s s  than  t h e  

a c t i v i t y  i n  t h e  sed iment  su spens ion  

e f f l u e n t s .  Negat ive  K d  v a l u e s  occu r  

on ly  i n  sys tems  where sed iment  so rp -  

t i o n  i s  ex t r eme ly  low. In t h i s  c i r -  

cumstance ,  coun t ing  s t a t i s t i c s  becomes 

very  impor t an t  because t h e  e f f l u e n t  

and i n f l u e n t  a c t i v i t i e s  a r e  n e a r l y  

e q u a l .  In t h e  c a l c u l a t i o n  of K d  t h e  

e f f l u e n t  i s  s u b t r a c t e d  from t h e  i n -  

f l u e n t ,  and s i m i l a r  v a l u e s  can l e a d  

t o  a  n e g a t i v e  d i f f e r e n c e .  For t r a n s -  

p o r t  c a l c u l a t i o n s ,  a  n e g a t i v e  K d  

v a lue  should  be equa ted  t o  z e r o  and 

t hus  t h e  r a d i o n u c l i d e  should t r a v e l  

a t  t h e  same v e l o c i t y  a s  t h e  w a t e r .  

The very  low techne t ium a d s o r p t i o n  

occu r s  because t h e  techne t ium s p e c i e s  

which i s  s t a b l e  i n  t h e  Eh-pH f i e l d  

common f o r  sha l l ow  land  b u r i a l  s i t e s  

i s  Tc04 a n i o n .  Sediments  low i n  

o r g a n i c  c o n t e n t  commonly have very  

low anion  exchange c a p a c i t y  and a l l ow  

an ions  t o  p e r c o l a t e  r e l a t i v e l y  u n -  
impeded. I t  i s  p o s s i b l e  t h a t  some 

of t h e  n e g a t i v e  K d  v a l u e s  f o r  t e c h -  

netium a r e  caused by anion  e x c l u s i o n  

by t h e  i n n e r  s u r f a c e s  of t h e  c l a y  

m i n e r a l s  p r e s e n t  i n  t h e  s ed imen t s .  

This  p o s s i b i l i t y  w i l l  be i n v e s t i g a t e d  

u s ing  f l ow- th rough  column expe r imen t s .  

The d a t a  i n  Table  1 0 . 3  show no 

r e l a t i o n s h i p  between d i f f e r e n t  s o l u -  

t i o n  compos i t i ons ,  pH's o r  t imes  and 

t h e  KdTc. There i s  a l s o  no s i g n i f i -  

c a n t  d i f f e r e n c e  i n  KdTc f o r  t h e  two 

sed iments  s t u d i e d .  

The s t r o n t i u m  s o r p t i o n  d a t a  show 

t h a t  high s o r p t i o n  occu r s  on both 

s ed imen t s  f o r  t h e  s a t u r a t i o n  e x t r a c t  
s o l u t i o n s .  The f i r s t  t h r e e  s o l u t i o n s ,  

which i n c l u d e  an ions  c a p a b l e  of form- 

ing  s o l u b l e  complexes wi th  s t r o n t i u m ,  

show g r e a t e r  s o r p t i o n  than  t h e  t h r e e  

c h l o r i d e  s o l u t i o n s .  This  has been 

observed  f o r  o t h e r  s ed imen t s  and may 

r e f l e c t  s t r o n t i u m  exchange w i th  c a l -  

cium in  p r e c i p i t a t e s  such a s  CaC03. 

I t  i s  a l s o  known t h a t  s t r o n t i u m  so rp -  

t i o n  i n c r e a s e s  w i th  i n c r e a s i n g  s o l u -  

t i o n  pH.  The s imu la t ed  s a t u r a t i o n  

e x t r a c t s  averaged  0.3 t o  0.9 u n i t s  

pH l a r g e r  than  t h e  c h l o r i d e  s o l u t i o n s .  



T h i s  m i g h t  b e  p a r t  o f  t h e  c a u s e  f o r  

t h e  g r e a t e r  s o r p t i o n  o f  s t r o n t i u m .  

F o r  b o t h  s e d i m e n t s  t h e  Kd f o r  s t r o n -  

t i u m  shows s i g n i f i c a n t  c a t i o n  compe- 

t i t i o n  e f f e c t s .  The  s o r p t i o n  o f  

s t r o n t i u m  d e c r e a s e s  a s  t h e  c a t i o n  

c o n t e n t  o f  s o l u t i o n s  i n c r e a s e s ,  a s  

w o u l d  b e  e x p e c t e d  f r o m  s i m p l e  i o n  

e x c h a n g e  t h e o r y .  S e d i m e n t  A, w i t h  

m o r e  f i n e  m a t e r i a l  a n d  a  l a r g e r  c a t i o n  

e x c h a n g e  c a p a c i t y  ( s e e  T a b l e  1 0 . 1 ) ,  

shows h i g h e r  Kd f o r  s t r o n t i u m ,  w h i c h  

w o u l d  b e  e x p e c t e d  f r o m  i o n  e x c h a n g e  

p r i n c i p l e s .  S t r o n t i u m  s o r p t i o n  a p -  

p e a r s  t o  b e  c o m p l e t e  a f t e r  8 d a y s  a n d  

f r o m  o t h e r  e x p e r i m e n t s  o n  H a n f o r d  

s e d i m e n t s  h a s  b e e n  f o u n d  t o  r e a c h  

s t e a d y  s t a t e  w i t h i n  48  h r .  

The  c e s i u m  s o r p t i o n  d a t a  show v e r y  

h i g h  s o r p t i o n  f o r  b o t h  s e d i m e n t s  f o r  

a l l  t h e  s o l u t i o n s  s t u d i e d .  T h e r e  

a p p e a r  t o  b e  n o  s i g n i f i c a n t  c a t i o n -  

c o m p e t i t i o n  e f f e c t s  o c c u r r i n g  b e -  

t w e e n  t h e  s o l u t i o n s .  A l l  s o l u t i o n s  

show v e r y  h i g h  s o r p t i o n .  F o r  s e d i -  

m e n t  B t h e  s i m u l a t e d  s a t u r a t i o n  e x -  

t r a c t  s o l u t i o n s  show l o w e r  Kd v a l u e s  

f o r  c e s i u m  t h a n  d o  s y n t h e t i c  s o l u -  

t i o n s  c o n t a i n i n g  o n l y  c h l o r i d e .  T h i s  

s u g g e s t s  p o s s i b l e  f o r m a t i o n  o f  s o l u -  

b l e  c o m p l e x e s .  C e s i u m  i s  n o t  known 

t o  f o r m  a n y  s t r o n g  c o m p l e x e s  w i t h  

b i c a r b o n a t e ,  c a r b o n a t e  o r  s u l f a t e  

a n i o n s ;  t h e r e f o r e  t h e  o b s e r v e d  d i f -  

f e r e n c e s  c a n n o t  r e a d i l y  b e  e x p l a i n e d .  

The  v e r y  l a r g e  s o r p t i o n  o f  c e s i u m  a n d  

a  l a c k  o f  i o n  e x c h a n g e - l i k e  c a t i o n  

c o m p e t i t i o n  s u g g e s t  t h a t  t h e  c l a y  

m a t e r i a l  ( e s p e c i a l l y  t h e  m i c a )  may b e  

p r e f e r e n t i a l l y  f i x i n g  t h e  c e s i u m .  The  

r e v e r s i  b i  1  i t y  o f  t h e  c e s i u m  s o r p t i o n  

s h o u l d  b e  i n v e s t i g a t e d  b e c a u s e  i l l i t i c  

c l a y s  a r e  known t o  i r r e v e r s i b l y  f i x  

c e s i u m  s o  t h a t  i t  d e s o r b s  v e r y  s l o w l y  

a n d  o n l y  p a r t i a l l y .  

The s c r e e n i n g  e x p e r i m e n t s  s u g g e s t :  

A n i o n s  w i l l  move a s  r a p i d l y  a s  

w a t e r  t h r o u g h  t h e  H a n f o r d  s e d i -  

m e n t s  u n d e r  s h a l l o w  l a n d  b u r i a l  

c o n d i t i o n s .  

S t r o n t i u m  s o r p t i o n  i s  c o n t r o l l e d  

b y  i o n  e x c h a n g e - l i k e  r e a c t i o n s  a n d  

c a n  b e  m o d e l l e d  b y  t h e  t e c h n i q u e s  

d e s c r i b e d  b y  R o u t s o n  a n d  S e r n e .  ( 1 )  

C e s i u m  i s  v e r y  s t r o n g l y  b o u n d  a t  

t h e  c o n d i t i o n s  s t u d i e d  a n d  p r o b a b l y  

w i l l  n o t  b e  t r a n s p o r t e d  m o r e  t h a n  

a  f e w  f e e t  b e f o r e  d e c a y i n g  t o  u n -  

d e t e c t a b l e  l e v e l s .  I t  a l s o  a p p e a r s  

t h a t  t h e  m e t h o d s  d e s c r i b e d  b y  

R o u t s o n  a n d  S e r n e  s h o u l d  n o t  b e  

u s e d  t o  g e n e r a t e  K d C S  d a t a  n e e d e d  

f o r  t r a n s p o r t  m o d e l s .  

F r o m  t h e  r a d i o n u c l i d e  s o r p t i o n  

s c r e e n i n g  e x p e r i m e n t s ,  o n e  c a n  

e s t i m a t e  t h a t :  

E l e m e n t s  s u c h  a s  t e c h n e t i u m ,  

i o d i n e ,  a n d  a n t i m o n y  m i g h t  b e  

m o b i l e  ( m o v e  a t  t h e  s p e e d  o f  t h e  

c a r r i e r  w a t e r ) .  

S t r o n t i u m  w o u l d  b e  r e t a r d e d  s i g -  

n i f i c a n t l y  ( m o v e  a b o u t  2 5 0  t i m e s  

s l o w e r  t h a n  w a t e r ) .  

C e s i u m  c o u l d  b e  e x t r e m e l y  r e t a r d e d  

( m o v e  a b o u t  3 0 0 0  ' t i m e s  s l o w e r  t h a n  

w a t e r ) .  

a R a r e  e a r t h s  s u c h  a s  e u r o p i u m ,  

c e r i u m ,  p r a s e o d y m i u m ,  a n d  s a m a r i u m  

w o u l d  b e  r e t a r d e d  s i g n i f i c a n t l y  b y  

p r e c i p i t a t i o n  r e a c t i o n s ;  i . e . ,  a t  

a l k a l i n e  p H ' s  r a r e  e a r t h s  a r e  v e r y  

i n s o l u b l e .  

I s o t h e r m a l  a n d  n o n i s o t h e r m a l  e f -  

f e c t s  o f  g a s  a n d  l i q u i d  f l u x  t h r o u g h  



s e d i m e n t s  a r e  b e i n g  e v a l u a t e d  t o  

q u a n t i t a t i v e l y  d e f i n e  mass and e n e r g y  

b a l a n c e  r e l a t i o n s h i p s  w i t h i n  b u r i a l  

s i t e  med ia .  

S t u d i e s  t o  d a t e  have  shown t h a t  

t h e  t h e r m a l  c o n d u c t i v i t y  o f  b o t h  

s e d i m e n t s  s t u d i e d  ( A  and B )  v a r i e d  

l i n e a r l y  w i t h  w a t e r  c o n t e n t  o v e r  t h e  

measuremen t  r a n g e .  T a b l e  1 0 . 4  shows 

t h e s e  r e l a t i o n s h i p s .  

The t h e r m a l  c o n d u c t i v i t y  r e l a t i o n -  

s h i p s  f o r  s e d i m e n t s  A and B a r e  

n e a r l y  p a r a l l e l .  T h i s  s u g g e s t s  t h a t  

even  f o r  w i d e l y  d i f f e r e n t  t e x t u r a l  

m a t e r i a l s  t h e  t h e r m a l  c o n d u c t i v i t y  

can  be p r e d i c t e d  o v e r  a t  l e a s t  p a r t  

of  t h e  w a t e r  c o n t e n t  r a n g e  by s i m i -  

l a r  r e l a t i o n s h i p s  i f  t h e  d r y  t h e r m a l  

c o n d u c t i v i t y  i s  known. F u r t h e r  t e s t -  

i n g  w i l l  be r e q u i r e d  t o  e v a l u a t e  

w h e t h e r  o r  n o t  s i m i l a r  r e l a t i o n s  h o l d  

f o r  o t h e r  s e d i m e n t s .  

T a b l e  1 0 . 5  shows t h e  t e m p e r a t u r e  

d e p e n d e n c e  o f  t h e r m a l  c o n d u c t i v i t y  

f o r  s e d i m e n t  B a s  a  f u n c t i o n  o f  

w a t e r  c o n t e n t .  

T h e s e  d a t a  s h o u l d  be c o n s i d e r e d  

t e n t a t i v e ,  and f u r t h e r  t e s t i n g  i s  

n e e d e d .  However, i f  t h e s e  r e s u l t s  

a r e  v a l i d ,  t h e  p r e s e n t  t h e o r y  o f  t h e  

e f f e c t s  o f  v a p o r  t r a n s p o r t  on t h e r m a l  

c o n d u c t i v i t y  ( P h i l i p  and D e V r i e s ,  

1 9 5 7 ) ( 2 )  w i l l  r e q u i r e  m o d i f i c a t i o n .  

Some r e c e n t  f i e l d  s t u d i e s  s u g g e s t  

t h a t  t h e  t h e r m a l  c o n d u c t i v i t y  o f  p a r -  

t i a l l y  s a t u r a t e d  s e d i m e n t s  i s  n o t  a s  

TABLE 10.5. Temperature Dependence of 
Thermal Conductivity of Sediment B 

Thermal Conductivity, 
Water Content, cal (cm " ~ ) - l  x 10-4 

cm3/ cm3 12°C 26°C 36°C - - -  
0.0344 8 .3  7.7 7.6 

0.0525 9.8 9.2 7.7 

0.0947 17.5 - - 13.4 

Oven dry ( 0 )  5.8 5.6 -- 

s e n s i t i v e  t o  t e m p e r a t u r e  a s  was 

o r i g i n a l l y  s u p p o s e d  ( K i m b a l l  e t  a l . ,  

1 9 7 6 ) .  ( 3 )  E f f e c t s  o f  h y s t e r e s i s ,  

s a m p l i n g  e r r o r ;  and o t h e r  c o m p l i c a -  

t i o n s  a l l  c o n t r i b u t e  t o  t h e  d i f f i -  

c u l t y  i n  measuremen t  and t o  t h e  a p -  

p a r e n t  i n s e n s i t i v i t y  o f  t h e r m a l  

c o n d u c t i v i t y  t o  t e m p e r a t u r e .  

The r e s u l t s  f rom s e v e r a l  t e s t s  o f  

c a p i l l a r y  models  f o r  c o n d u c t i v i t y  i n  

u n s a t u r a t e d  s o i l s  i n d i c a t e  t h a t  i t  

i s  v e r y  s e n s i t i v e  t o  s u c h  t h i n g s  a s  

w a t e r  r e t e n t i o n  c h a r a c t e r i s t i c s  and 

m a t c h i n g  f a c t o r  v a l u e s .  C a m p b e l l ' s  

model ( 1 9 7 4 ) ,  which u s e s  a  l o g - l o g  

r e l a t i o n s h i p  o f  t h e  s e d i m e n t  w a t e r  

c h a r a c t e r i s t i c ,  i s  h i g h l y  s e n s i t i v e  

t o  t h e  r a n g e  o v e r  which t h e  computa-  

t i o n  i s  made. T a b l e  1 0 . 6  shows how 

t h e  s l o p e  p a r a m e t e r  a f f e c t s  t h e  c a l -  

c u l a t e d  c o n d u c t i v i t y .  

Data  f rom T a b l e  1 0 . 6  s u g g e s t  t h a t  

c a r e  must  be used  i n  s e l e c t i n g  t h e  

r a n g e  o f  w a t e r  c o n t e n t s  o v e r  which 

t o  compute  v a l u e s ;  i . e . ,  t h e  exponen-  

t i a l  t e r m  b  must  be e v a l u a t e d  o v e r  a  

TABLE 10.4. Thermal Conductivity Versus Water Content 

Water Content Linear 
Texture, % Range Correlation 

Soil Sediment S i l t  Clay - Relationship 9, % ~ 2  



TABLE 10.6. B Sediment Unsaturated C o n d u c t i v i t y  (a  

Water C o n d u c t i v i t y ,  

Tension Water Content,  cm/mi n  
h, cm cm/cm b  = 1 . 7 4 ' ~ )  b  = 9.87") 

a. C a l c u l a t e d  a f t e r  method o f  Campbell (1974) where k ( 0 )  = 
k s  ( 0 / 0 ~ ) Z b + 3  and ks = 1.09 cm/min; 8, = 0.39.(4) 

b. V a l i d  i n  range o f  h  = 10-40 cm. 
c .  V a l i d  i n  range o f  h = 100-15,000 cm. 

l i m i t e d  r a n g e  o f  w a t e r  c o n t e n t .  A l s o  a r e  c u r r e n t l y  b e i n g  t e s t e d  t o  d e t e r -  

t h e  e x t e n s i o n  o f  w e t  r a n g e  d a t a  t o  m i n e  t h e  a p p r o p r i a t e n e s s  f o r  u s e  i n  

d r y  r a n g e  i s  q u e s t i o n e d .  F u r t h e r  d e s c r i b i n g  w a t e r  c h a r a c t e r i s t i c s  o f  

t e s t i n g  w i l l  b e  n e c e s s a r y  t o  e s t a b -  s e d i m e n t s  A  a n d  B. 

l i s h  t h e  r a n g e s  o v e r  w h i c h  c o m p u t e d  

c o n d u c t i v i t i e s  a r e  v a l i d  f o r  g i v e n  

s e d i m e n t s .  

S e v e r a l  a n a l y t i c a l  e x p r e s s i o n s  

f o r  w a t e r  c h a r a c t e r i s t i c s  h a v e  b e e n  

d e v e l o p e d .  None  seem e n t i r e l y  s a t i s -  

f a c t o r y ,  d u e  p r i m a r i l y  t o  t h e  c o m p l i -  

c a t e d  p o r e  g e o m e t r i e s  o f  n a t u r a l  

s e d i m e n t s .  S e d i m e n t  w a t e r  c h a r a c t e r -  

i s t i c s  o f  t h e  f o r m  

h ( s )  = a  [ e  b ( s - 1 )  
- 1 1  

w h e r e  

s  = d e g r e e  o f  s a t u r a t i o n  - f3/os 

a , b  = e m p i r i c a l  c o n s t a n t s  

0, = w a t e r  c o n t e n t  a t  s a t u r a t i o n  

PHYSICAL MODELING OF CONTAMINANT 

TRANSPORT - L .  D .  K a n n b e r g  a n d  

S. J. P h i l l i p s  

O n e - d i m e n s i o n a l  p h y s i c a l  m o d e l i n g  

o f  f l u i d  f l u x  h a s  b e e n  s t a r t e d  u s i n g  

s h o r t - c o l u m n  t e s t  c a s e s .  Gamma r a y  

a t t e n u a t i o n  a n a l y s i s  o f  d e n s i t y  a n d  

f l u i d  c o n t e n t  h a s  b e e n  u s e d  e m p l o y i n g  

a  c o l l i m a t e d  0 . 2 5 - C i  1 3 7 ~ s  s o u r c e  

a n d  N a I  ( T I  ) mu1 t i  c h a n n e l  a n a l y z e r .  

T h i s  s y s t e m  a l l o w s  max imum s t a b i l i t y  

o f  c o u n t i n g  o v e r  i n t e r m e d i a t e  a n d  

l o n g - t e r m  i n f i l t r a t i o n  a n d  d r a i n a g e  

c o n d i t i o n s .  
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1 1 . 0  DETECTION AND CHARACTERIZATION OF MOBILE ORGANIC 

COMPLEXES OF F I S S I O N  PROJECTS 

J .  A. F r a n z  - P r o j e c t  M a n a g e r  

The o b j e c t i v e  o f  t h i s  p r o j e c t  i s  t o  d e t e r m i n e  t h e  i m p o r t a n t  m o b i l e  
o r  v o l a t i l e  o r g a n i c  complexes  o f  f i s s i o n  and a c t i v a t i o n  p r o j e c t s  found 
i n  t h e  s t o r a g e  o f  l o w - l e v e l  w a s t e  i n  s h a l l o w  land  b u r i a l .  

SUMMARY 

A  f i r s t  d r a f t  was c o m p l e t e d  o f  a  

PNL R e p o r t  o n  t h e  r e s u l t s  o f  t h e  

r e v i e w  o f  t h e  a q u e o u s  a n d  s o i l  chem- 

i s t r y  a n d  t h e  s t a b i l i t y  d a t a  o f  z i r -  

c o n i u m ,  n i c k e l ,  t e c h n e t i u m  a n d  n i o -  

b i u m  o r g a n i c  c o m p l e x e s .  S o i l  c o l u m n  

a b s o r p t i o n  s t u d i e s  o f  n i c k e l  g l  u c o -  

n a t e  i n d i c a t e  t h a t  f l o w  r a t e  a n d  

c o n c e n t r a t i o n  s i g n i f i c a n t l y  a f f e c t  

a b s o r p t i o n .  B a t c h  t e s t  t u b e  s t u d i e s  

o f  z i r c o n i u m - t a r t r a t e  a b s o r p t i o n  w e r e  

p e r f o r m e d  t o  d e t e r m i n e  t h e  s i g n i f i c a n t  

v a r i a b l e s  b y  s t a t i s t i c a l  e x p e r i m e n t a l  

d e s i g n .  T h e s e  r e s u l t s  i n d i c a t e  t h a t  

c o n c e n t r a t i o n  o f  z i r c o n i u m  i s  t h e  

o n l y  s i g n i f i c a n t  v a r i a b l e .  

I D E N T I F I C A T I O N  OF NUCLIDES AND 

COMPLEXING AGENTS - D. J. W i g g i n s  

a n d  J .  A. F r a n z  

A  f i r s t  d r a f t  o f  a  PNL r e p o r t  o n  

t h e  r e s u l t s  o f  o u r  r e v i e w  o f  t h e  

c h e m i s t r y  a n d  t h e  s t a b i l i t y  d a t a  o f  

z i r c o n i u m ,  n i c k e l ,  t e c h n e t i u m ,  a n d  

n i o b i u m  c o m p l e x e s  was c o m p l e t e d  d u r -  

i n g  t h i s  q u a r t e r .  T h i s  w o r k  r e v i e w s  

s o u r c e s  o f  c o m p l e x i n g  a g e n t s  a n d  

t h e i r  s t r u c t u r e s ,  d i s c u s s e s  m e c h a -  

n i s m s  o f  t h e  f o r m a t i o n  o f  c o m p l e x e s  

a n d  t h e  r e l e v a n t  c o o r d i n a t i o n  chem- 

i s t r y  a n d  s o i l  b e h a v i o r  o f  e a c h  e l e -  

m e n t ,  a n d  recommends  f u t u r e  m e t h o d s  

f o r  c o n t a i n m e n t  o f  r a d i o a c t i v e  

i s o t o p e s .  

B a s e d  o n  t h e  a v a i l a b l e  i n f o r m a -  

t i o n  g a t h e r e d  i n  t h i s  r e v i e w ,  z i r c o -  

n i u m ,  n i o b i u m ,  t e c h n e t i u m ,  a n d  n i c k e l  

a r e  a l l  m o b i l e  i n  t h e  p r e s e n c e  o f  

o r g a n i c  c o m p l e x i n g  a g e n t s  t o  some 

e x t e n t ,  g i v e n  s u f f i c i e n t  o r g a n i c  ma- 

t e r i a l s  a n d  a s s u m i n g  a  f o r m a t i o n  

m e c h a n i s m .  The  f o l l o w i n g  p r e d i c t i o n s  

a r e  b a s e d  o n  a v a i l a b l e  d a t a  o r  o n  o u r  

e x p e r i m e n t a l  r e s u l t s :  

Z i r c o n i u m ,  n i o b i u m ,  a n d  n i c k e l  

o r g a n i c  c o m p l e x e s  a l l  a r e  a b s o r b e d  

l e s s  b y  s o i l  t h a n  a r e  t h e  uncom- 

p l  e x e d  s p e c i e s .  

S y n t h e t i c  o r g a n i c  c h e l a t i n g  a g e n t s  

a n d  a - h y d r o x y c a r b o x y l i c  a c i d s  f o r m  

s i g n i f i c a n t l y  s t a b l e  c o m p l e x e s  

w i t h  z i r c o n i u m ,  d e p e n d i n g  o n  t h e  

pH o f  t h e  a q u e o u s  med ium.  T h i s  

c a n  r e s u l t  i n  h i g h  m o b i l i t y  i n  

s o i l  s y s t e m s .  

N i o b i u m  c o m p l e x e s  f o r m  m o s t  e f -  

f i c i e n t l y  w i t h  s a l t s  o f  s y n t h e t i c  

o r g a n i c  c h e l a t i n g  a g e n t s  a n d  a -  

h y d r o x y c a r b o x y l i c  a c i d s  b u t  h y d r o -  

l y z e  when e x c e s s  c h e l a t e  i s  n o t  

p r e s e n t .  



N i c k e l - D T P A  a n d  n i c k e l - E D T A  com- 

p l e x e s  a r e  m o r e  m o b i l e  i n  s o i l  s y s -  

t e m s  t h a n  a r e  u n c o m p l e x e d  n i c k e l  

s p e c i e s .  We p r e d i c t  t h a t  o t h e r  

s y n t h e t i c  o r g a n i c  c h e l a t i n g  com- 

p l e x e s  o f  n i c k e l  w o u l d  a l s o  b e  

m o r e  m o b i l e .  

T e c h n e t i u m  o r g a n i c  c o m p l e x e s  a r e  

p o t e n t i a l l y  a s  m o b i l e  i n  a q u e o u s  

s o i l  s y s t e m s  a s  i s  u n c o n i p l e x e d  

t e c h n e t i u m .  

T h e  p r o p e r t i e s  o f  c o m p l e x e s  f o r m e d  

i n  t h e  s o i l  e n v i r o n m e n t  a r e  w h a t  d e -  

t e r m i n e  t h e  n e e d  f o r  g e n e r a l  p r o c e -  

d u r e s  t o  c o n t a i n  t h e s e  r a d i o n u c l i d e s .  

P r o c e d u r e s  t h a t  b o t h  m i n i m i z e  t h e  

f o r m a t i o n  a n d  d e c r e a s e  t h e  m o b i l i t y  

o f  c o m p l e x e s  a r e  i n d i c a t e d :  

a C o n s t r u c t  p h y s i c a l  b a r r i e r s  t o  

r a i n w a t e r  p e r c o l a t i o n .  

a C u r t a i l  t h e  b u r i a l  o f  d e g r a d a b l e  

o r g a n i c  m a t e r i a l  i n  t h e  p r e s e n c e  

o f  f i s s i o n  a n d  a c t i v a t i o n  p r o d u c t s .  

a C u r t a i l  t h e  b u r i a l  o f  s y n t h e t i c  

o r g a n i c  c h e l a t i n g  a g e n t s  i n  t h e  

p r e s e n c e  o f  f i s s i o n  a n d  a c t i v a -  

t i o n  p r o d u c t s .  T h i s  w o u l d  s i g n i f -  

i c a n t l y  d e c r e a s e  m o v e m e n t  o f  a l l  

r a d i o n u c l i d e s .  

a R e d u c e  o r g a n i c  c o m p l e x i n g  a b i l i t y  

o f  n i c k e l ,  z i r c o n i u m ,  n i o b i u m  a n d ,  

p o t e n t i a l l y ,  t e c h n e t i u m  b y  t r e a t -  

m e n t  o f  w a s t e  w i t h  a l k a l i ,  f o l -  

l o w e d  b y  f i r i n g  ( t o  e l i m i n a t e  

o r g a n i c  c o m p l e x i n g  a g e n t s  a n d  f o r m  

a n h y d r o u s  z i r c o n i u m  a n d  n i o b i u m  

o x i d e s ) .  

F u r t h e r  s t u d i e s  n e e d e d  t o  c l a r i f y  

t h e  r o l e  o f  c o m p l e x i n g  a g e n t s  i n  

m o b i l i z i n g  z i r c o n i u m ,  n i o b i u m ,  n i c k e l ,  

a n d  t e c h n e t i u m  i n c l u d e :  

a t h e  r o l e  o f  p o l y m e r i z a t i o n  a n d  

h y d r o l y s i s  o f  z i r c o n i u m  a n d  

n i o b i u m  i n  a f f e c t i n g  c o m p o u n d  

s t r u c t u r e ,  s t a b i  1  i t y ,  a n d  c o m p l e x  

c h a r g e  a n d  t h e  r e s u l t a n t  a b s o r p -  

t i o n  b y  s o i l  

a t h e  m e c h a n i s m  o f  p r e c i p i t a t e  s o l u -  

b i l  i z a t i o n  a n d  s o i l  m i n e r a l  r e -  

p l a c e m e n t  i n  m o b i l i z i n g  z i r c o n i u m  

a n d  n i o b i u m  h y d r o u s  o x i d e s  

a t h e  s t a b i l i t y  a n d  w a t e r  s o l u b i l i t y  

o f  m i  x e d  m e t a l  - m i  x e d  1  i g a n d  com- 

p l e x e s ,  e s p e c i a l l y  t h o s e  i n v o l v i n g  

z i r c o n i u m  a n d  n i o b i  um 

a t h e  s t a b i l i t y  o f  t e c h n e t i u m  com- 

p l e x e s  a t  h i g h  pH w i t h  t i m e ,  a n d  

t h e  r e s u l t a n t  a b s o r p t i o n  b y  s o i l .  

STUDY OF MOBIL ITY CHARACTERISTICS OF 

ORGANIC COMPLEXES - D. J .  W i g g i n s  a n d  

J .  A. F r a n z  

S o i l  a b s o r p t i o n  o f  n i c k e l -  

g l u c o n a t e  was s t u d i e d ;  e l u t i o n  c u r v e s  

a r e  d e p i c t e d  i n  F i g u r e  1 1 . 1 .  The e x -  

p e r i m e n t s  w e r e  d o n e  a t  t h r e e  d i f f e r -  

e n t  f l o w  r a t e s  ( 1  mR/min ,  2 m a l m i n ,  

0 . 1  m k / m i n )  a n d  w i t h  t w o  d i f f e r e n t  

c o n c e n t r a t i o n s  o f  c o m p l e x  ( 1  x  

m o l e s  a n d  1  x  1  o - ~  m o l e s )  . T h e s e  

e x p e r i m e n t s  i n d i c a t e  t h a t  f l o w  r a t e  

a n d  c o m p l e x  c o n c e n t r a t i o n  c o u l d  h a v e  

s i g n i f i c a n t  e f f e c t s  o n  a b s o r p t i o n  o f  

n u c l i d e s  b y  s o i l .  G i v e n  a  s l o w  

e n o u g h  f l o w  r a t e  a n d  a  s m a l l  e n o u g h  

c o n c e n t r a t i o n ,  a l l  o f  t h e  n i c k e l -  

g l u c o n a t e  c o u l d  b e  a b s o r b e d .  

To a s s e s s  t h e  a m o u n t  o f  s o i l  r e -  

q u i r e d  t o  a b s o r b  a n  o r g a n i c a l l y  b o u n d  

n u c l i d e  a n d  t o  c o m p a r e  t h e  a b s o r p t i o n  

o f  a n  i n o r g a n i c  n u c l i d e  t o  t h e  o r -  

g a n i c  n u c l i d e ,  o n e  d e t e r m i n e s  Kd 

v a l  u e s .  Two g e n e r a l  e x p e r i m e n t a l  

m e t h o d s  a r e  u s e d  i n  d e t e r m i n i n g  Kd 

v a l u e s :  c o l u m n  o r  b a t c h .  The  
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FIGURE 1 1 . 1 .  1 : l  N i c k e l - G l u c o n a t e  E l u t i o n  b y  D i s t i l l e d  W a t e r ,  

c o l  umn m e t h o d  e m p l o y s  a  s o i  1  - p a c k e d  

c o l u m n .  A w a t e r  s o l u t i o n  c o n t a i n i n g  

t h e  n u c l i d e  i s  p a s s e d  a t  a  c o n s t a n t  

f l o w  t h r o u g h  t h e  s o i l  i n  t h e  c o l u m n .  

The  e f f l u e n t  i s  m o n i t o r e d .  T h e  b a t c h  

m e t h o d  i n v o l v e s  s h a k i n g  t h e  n u c l i d e  

s o l u t i o n  a n d  s o i l  u n t i l  e q u i l i b r i u m  

i s  a t t a i n e d .  T h e  s u p e r n a t a n t  i s  

m o n i t o r e d .  T h e  c o l u m n  e x p e r i m e n t  

w a s h e s  away a n y  w a t e r - s o l u b l e  s o i l  

i o n s  w h i c h  a r e  v i t a l l y  p r e s e n t  i n  

t h e  b a t c h  e x p e r i m e n t .  T h e  b a t c h  

m e t h o d  a l l o w s  c o l l o i d a l  n u c l i d e  t o  

r e m a i n  i n  t h e  s a m p l e d  s u p e r n a t a n t  

w h i c h  m i g h t  b e  f i l t e r e d  o u t  b y  s o i l  

i n  t h e  c o l u m n  e x p e r i m e n t .  

The  u s e  o f  Kd v a l u e s  i n  p r e d i c t -  

i n g  t h e  b e h a v i o r  o f  o r g a n i c a l l y  

b o u n d  n u c l i d e s  i s  m o r e  c o m p l i c a t e d  

t h a n  i n  p r e d i c t i n g  t h a t  o f  i n o r g a n i c  

o n e s .  The o r g a n i c  m o l e c u l e  c a n  b o n d  

v e r y  s t r o n g l y  w i t h  t h e  n u c l i d e  t o  

f o r m  a  v a r i e t y  o f  c h a r g e d  a n d  u n -  

c h a r g e d  c o m p l e x e d  s p e c i e s .  U n c h a r g e d  

a n d  a n i o n i c a l  l y  c h a r g e d  s p e c i e s  w i l l  

n o t  b e  e x c h a n g e d  o n t o  t h e  a n i o n i c a l l y  

c h a r g e d  s o i l  s i t e s .  E v e n  t h o u g h  

o t h e r  m e c h a n i s m s  may b e  i n v o l v e d  i n  

s o i l - n u c l i d e  i n t e r a c t i o n ,  t h e  d e c r e a s e  

i n  t h e  c a t i o n i c  e x c h a n g e  m e c h a n i s m  

w i l l  c a u s e  some o r g a n i c a l l y  b o u n d  n u -  

c l i d e s  t o  e l u t e  d i r e c t l y  t h r o u g h  t h e  

s o i l  w h e r e a s  o t h e r  u n c o m p l e x e d  a n d  

c o m p l e x e d  s p e c i e s  w i l l  b e  a b s o r b e d .  

The  Kd v a l u e  a s s u m e s  a u n i f o r m  a b s o r p -  

t i o n  o r  n o n a b s o r p t i o n  b e h a v i o r  o f  a  

n u c l i d e  f r o m  w h i c h  l a r g e r  a m o u n t s  o f  

s o i l  a n d / o r  n u c l i d e  c a n  b e  e x t r a . p o -  

l a t e d ;  t h u s  u n a l t e r e d  Kd v a l u e s  o f  

o r g a n i c a l l y  b o u n d  n u c l i d e s  h a v i n g  

n o n e q u i l i b r i u m  may n o t  b e  v a l i d .  

T h e s e  p r o b l e m s  c a n  b e  c i r c u m v e n t e d  

b y  a n a l y z i n g  t h e s e  v a r i a b l e s  a n d  i n -  

c o r p o r a t i n g  t h e m  i n t o  t h e  Kd v a l u e  

f o r  e a c h  c o m p l e x .  

H e n c e ,  d u r i n g  t h i s  q u a r t e r  we 

d e s i g n e d  a  s t a t i s t i c a l  e x p e r i m e n t a l  

s t r a t e g y  f o r  d e t e r m i n i n g  t h e  m o s t  

i m p o r t a n t  v a r i a b l e s  f o r  a  g i v e n  o r -  

g a n i c a l l y  b o u n d  n u c l i d e  a n d  f o r  d e -  

t e r m i n i n g  a  Kd v a l u e .  To c o m p l e m e n t  

t h e  f l o w  s t u d i e s  we d e c i d e d  t o  u s e  



t h e  b a t c h  m e t h o d  w i t h  a  c e n t r i f u g i n g  

s t e p  a t  t h e  e n d  o f  e q u i l i b r i u m .  

S c r e e n i n g  e x p e r i m e n t s  a r e  t h e  

f i r s t  s t e p  i n  s t a t i s t i c a l  e x p e r i m e n -  

t a l  s t r a t e g y .  T h e r e f o r e  we p e r f o r m e d  

s c r e e n i n g  e x p e r i m e n t s  t o  d e t e r m i n e  

t h e  i m p o r t a n t  v a r i a b l e s  o f  z i r c o n i u m -  

t a r t r a t e  a b s o r p t i o n  b y  s o i l .  The  pH 

a n d  c o m p l e x  c o n c e n t r a t i o n s  w e r e  d e t e r -  

m i n e d  a s  t h e  m o s t  s t a t i s t i c a l l y  s i g -  

n i f i c a n t  v a r i a b l e s  o f  t h e  s i x  v a r i a -  

b l e s  s t u d i e d .  F r o m  t h e s e  e x p e r i m e n t s  

o u r  m a j o r  c o n c l u s i o n s  a r e :  

Z i r c o n i u m - t a r t r a t e - a b s o r p t i o n  i s  

n o t  a f f e c t e d  b y  t h e  p r e s e n c e  o f  

e x c e s s  l i g a n d .  

Z i r c o n i u m - t a r t r a t e  a b s o r p t i o n  d o e s  

n o t  r e f l e c t  t h e  p r e s e n c e  o f  a  d i s -  

c r e t e  n o n a b s o r b a b l e  c o m p l e x  

s p e c i e s .  

P r e l i m i n a r i l y  i t  a p p e a r s  t h a t  

z i r c o n i u m - t a r t r a t e  i s  a b s o r b e d  

m o r e  s t r o n g l y  b y  s o i l  a t  pH 8 . 0  

t h a n  a t  pH 6 . 0 .  

Z i r c o n i u m - t a r t r a t e  a b s o r p t i o n  as  

r e f l e c t e d  i n  Kd v a l u e s  i s  g r e a t e r  

a t  a  c o n c e n t r a t i o n  o f  t h a n  

a t  l o W 4  m o l e s .  F u r t h e r  s t u d y  i s  

n e e d e d  t o  d e t e r m i n e  w h e t h e r  t h i s  

phenomenon may b e  i n h e r e n t  i n  t h e  

c a l c u l a t i o n  o f  Kd. 

F i l t e r i n g  o f  t h e  s u p e r n a t a n t  i n  

t h e s e  b a t c h  s t u d i e s  d o e s  n o t  c h a n g e  , 
t h e  e x p e r i m e n t a l  r e s u l t s .  Z i r c o -  

n i u m - t a r , t r a t e  a p p a r e n t l y  d o e s  n o t  

f o r m  a  f i l t e r a b l e  n o n c e n t r i f u g a b l e  

c o l l o i d .  

D u r i n g  t h i s  q u a r t e r ,  a d d i t i o n a l  

s t u d i e s  o f  t h e  a q u e o u s  c h e m i s t r y  o f  

z i  r c o n i  um r e v e a l e d  t h a t  n o t  o n l y  do  

a1  k a l  i p r e c i p i t a t i o n  a n d  a c i d  s o l u -  

b i l i z a t i o n  c h a n g e  z i r c o n i u m ' s  c o m p l e x -  

i n g  a b i l i t y ,  b u t  t h a t  d r y i n g  i n  t h e  

p r e s e n c e  o f  c o n c e n t r a t e d  a c i d  a l s o  

d o e s  s o .  The  l a t t e r  p r o c e d u r e  c a n  

a l s o  make z i r c o n i u m  i n s o l u b l e .  T h i s  

i n f o r m a t i o n  makes  i t  m o r e  e v i d e n t  t h a t  

t h e  s t u d i e s  i n  t h e  l i t e r a t u r e  o n  c o n -  

t r o l l e d  s o l u t i o n s  o f  z i r c o n i u m  w h e r e  

z i r c o n i u m  a p p e a r s  t o  b e  i n  a n  u n p o l y -  

m e r i z e d ,  u n h y d r o l y z e d  s t a t e  a r e  i n -  

a d e q u a t e  t o  a l l o w  p r e d i c t i o n  o f  z i r -  

c o n i u m ' s  b e h a v i o r  u n d e r  c o n d i t i o n s  o f  

u n c o n t r o l l e d  w a s t e  b u r i a l  i n  s o i l .  



1 2 . 0  ELECTROPOLISHING FOR SURFACE DECONTAMINATION 

O F  METALS 

R. P. A l l e n  a n d  H. W .  A r r o w s m i t h  - P r o j e c t  M a n a g e r s  

The o b j e c t i v e  o f  t h i s  program i s  t o  d e v e l o p  e l e c t r o p o l i s h i n g  a s  a  
l a r g e - s c a l e  d e c o n t a m i n a t i o n  t e c h n i q u e  f o r  r a d i o a c t i v e  m e t a l  s u r f a c e s .  
Major program a c t i v i t i e s  i n c l u d e  2 )  t h e  e s t a b l i s h m e n t  and o p e r a t i o n  
o f  a  d e m o n s t r a t i o n  d e c o n t a m i n a t i o n  f a c i l i t y  and 2 )  l a b o r a t o r y  s t u d i e s  
t o  u n d e r s t a n d  and o p t i m i z e  t h e  d e c o n t a m i n a t i o n  p r o c e s s .  

SUMMARY 

A  v i b r a t o r y  f i n i s h e r  h a s  b e e n  o b -  

t a i n e d  f o r  t h e  p r e t r e a t m e n t  f a c i l i t y  

t o  r e m o v e  p a i n t ,  g r e a s e ,  c o r r o s i o n  

l a y e r s  a n d  g r o s s  c o n t a m i n a t i o n  f r o m  

c o m p o n e n t s  b e f o r e  e l  e c t r o p o l  i s h i  n g .  

T e s t i n g  o f  t h e  v i b r a t o r y  f i n i s h e r  h a s  

shown p r o m i s i n g  r e s u l t s ;  e . g . ,  some 

i t e m s  p r e t r e a t e d  i n  t h i s  way w e r e  d e -  

c o n t a m i n a t e d  t o  t h e  e x t e n t  t h a t  t h e y  

d i d  n o t  r e q u i r e  e l e c t r o p o l  i s h i  n g .  An 

i m p o r t a n t  a d v a n t a g e  o f  t h e  v i b r a t o r y  

f i n i s h e r  i s  t h a t  t h e  c o n t a m i n a t i o n  

r e m o v e d  b y  t h e  a b r a s i v e  a c t i o n  i s  

c o n t i n u o u s l y  w a s h e d  o u t ,  1  e a v i n g  t h e  

e q u i p m e n t  a n d  m e d i a  c l e a n  a n d  r e l a -  

t i v e l y  u n c o n t a m i n a t e d .  

O t h e r  p r o g r e s s  i n  t h e  p r e t r e a t m e n t  

f a c i l i t y  i n c l u d e s  i n s t a l l a t i o n  o f  t h e  

g l o v e - b o x  1  i n e .  C o n s t r u c t i o n  i s  

u n d e r  way o n  t h e  s t a i n l e s s  s t e e l  

w a l k - i n  h o o d ,  a n d  a  p a i r  o f  m a s t e r -  

s l a v e  m a n i p u l a t o r s  a n d  t w o  h i g h -  

p r e s s u r e  w a t e r / s o l v e n t  s p r a y  s y s t e m s  

h a v e  b e e n  r e c e i v e d .  

Two t y p e s  o f  p l a s m a  a r c  c u t t i n g  

t o r c h e s  h a v e  b e e n  o b t a i n e d :  a  

l a r g e r ,  400-A ,  w a t e r - i n j e c t e d  t o r c h  

a n d  a  s m a l l e r ,  1 0 0 - A ,  d r y  t o r c h .  

I n i t i a l  p l a s m a  a r c  s e c t i o n i n g  s t u d i e s  

w i l l  u s e  t h e  s m a l l  t o r c h  b e c a u s e  o f  

i n d i c a t i o n s  t h a t  1 )  t h e  t h i c k n e s s  o f  

t h e  r e c a s t  l a y e r  f o r  p l a s m a  a r c  c u t  

m e t a l  c a n  b e  m i n i m i z e d  b y  u s i n g  t h e  

s m a l l  t o r c h  a n d  2 )  t h e  l o w  h e a t  i n p u t  

a n d  r e d u c e d  c u t t i n g  w i d t h  w i l l  m i n i -  

m i z e  m e t a l  l o s s .  

DEMONSTRATION F A C I L I T Y  

M o d i f i c a t i o n s  h a v e  c o n t i n u e d  t o  

i m p r o v e  t h e  e f f e c t i v e n e s s  o f  t h e  

d e m o n s t r a t i o n  f a c i l i t y .  F o l l o w i n g  

t h e  f a i l u r e  o f  a  r o t a r y  s e a l  pump a n d  

a  s e a l l e s s  m a g n e t i c a l l y  c o u p l e d  pump 

f o r  a g i t a t i o n l f i l t r a t i o n  o f  t h e  e l e c t -  

r o l y t e ,  a  t h i r d  t y p e  o f  a c i d  pump h a s  

b e e n  e v a l u a t e d .  S p e c i a l  f e a t u r e s  o f  

t h i s  1 8 9 - R l m i n  ( 5 0 - g a l l m i n )  pump i n -  

c l u d e  a  b e t t e r  t y p e  o f  pump m o t o r  

c o u p l i n g  t o  r e d u c e  a l i g n m e n t  p r o b l e m s  

a n d  a c i d - r e s i s t a n t  a l l o y  s e a l s  t h a t  

c a n  b e  p r e s s u r i z e d  a n d  f l u s h e d  w i t h  

e l e c t r o l y t e  o r  w a t e r  t o  r e d u c e  w e a r  

a n d  e l i m i n a t e  l e a k a g e .  T h i s  pump h a s  

b e e n  o p e r a t i n g  s u c c e s s f u l l y  i n  t h e  

e l e c t r c p o l i s h i n g  f a c i l i t y  f o r  t h r e e  

m o n t h s .  

Two s i z e s  o f  a  b e a r i n g l e s s  s u b m e r -  

s i b l e  pump a l s o  w e r e  o b t a i n e d  f o r  

e v a l u a t i o n .  The  l a r g e r  pump ( 8 3  R l m i n  



o r  22 g a l l i n i n )  w i l l  b e  t e s t e d  f o r  s e r v -  

i c e  w i t h  t h e  e l e c t r o p o l i s h i n g  f a c i l -  

i t y .  T h e  s m a l l e r  pump ( 1 1 . 4  E l m i n ,  

o r  3  g a l l m i n )  w i l l  b e  e v a l u a t e d  f o r  i n  

s i t u  d e c o n t a m i n a t i o n  a p p l i c a t i o n s .  

PRETREATMENT F A C I L I T Y  

A1 t h o u g h  w o r k  h a d  b e e n  d e l a y e d  d u e  

t o  a  b o i l e r m a k e r ' s  s t r i k e ,  t h e  g l o v e -  

b o x  1  i n e  h a s  b e e n  i n s t a l l e d  i n  t h e  p r e -  

t r e a t m e n t  f a c i l i t y .  I t  c o n s i s t s  o f  

t h r e e  g l o v e  b o x e s  f o r  b e a d  b l a s t i n g ,  

d e g r e a s i n g ,  a n d  d i s a s s e m b l y  i n t e r -  

c o n n e c t e d  b y  a  c o n v e y o r  s y s t e m ,  w h i c h  

a l s o  l e a d s  t o  t h e  s e c t i o n i n g  a r e a  a n d  

t h e  e l e c t r o p o l i s h i n g  f a c i l i t y .  

C o n s t r u c t i o n  i s  a l s o  u n d e r  way o n  

t h e  s t a i n l e s s  s t e e l  w a l k - i n  h o o d  f o r  

t h e  s e c t i o n i n g l p r e t r e a t m e n t  f a c i l i t y .  

D r a w i n g s  h a v e  b e e n  r e c e i v e d  f r o m  t h e  

d e s i g n e r s  f o r  t h e  d o o r ,  w h i c h  w i l l  

h a v e  i n f l a t a b l e  g a s k e t s .  An o v e r h e a d  

c r a n e  f o r  t h i s  f a c i l i t y  i s  a l s o  o n  

o r d e r .  

A  p a i r  o f  m a s t e r - s l a v e  m a n i p u l a t o r s  

h a s  b e e n  a c q u i r e d  t o  m i n i m i z e  p e r s o n -  

n e l  e x p o s u r e  d u r i n g  t h e  d i s a s s e m b l y ,  

s e c t i o n i n g ,  a n d  p r e t r e a t m e n t  o p e r a -  

t i o n s .  T h e s e  u n i t s  a r e  c a p a b l e  o f  

l i f t i n g  4 5 . 5  k g  ( 1 0 0  l b )  e a c h  a n d  h a v e  

a  s p e c i a l  h o o k i n g  d e v i c e  ( l o a d  h o o k )  

t o  f a c i l i t a t e  h o i s t i n g  o p e r a t i o n s .  

Two h i g h - p r e s s u r e  w a t e r / s o l v e n t  

s p r a y  s y s t e m s  h a v e  b e e n  r e c e i v e d  c a p a -  

b l e  o f  d e l i v e r i n g  a  1 2 - R l m i n  ( 3 . 2  g a l l  

m i n )  s t r e a m  t h r o u g h  a n  a d j u s t a b l e  

n o z z l e  a t  a  p r e s s u r e  c f  3 . 5  MN/m 
2  

( 5 0 0  p s i ) .  One o f  t h e s e  s y s t e m s  

h a s  b e e n  u s e d  t o  p r e t r e a t  some h i g h l y  

c o n t a m i n a t e d  p i p i n g  f o r  t h e  e l e c t r o -  

p o l i s h i n g  f a c i l i t y .  T h e  o t h e r  o n e  

h a s  b e e n  u s e d  o n  a  p o r t a b l e  c a r t  i n  

v a r i o u s  a r e a s  o f  t h e  l a b o r a t o r y  t o  

t e s t  i t s  e f f e c t i v e n e s s ,  f o r  e x a m p l e ,  

i n  r e m o v i n g  d i f f i c u l t  o i l  a n d  g r e a s e  

f r o m  v a c u u m  pumps.  The  r e s u l t s  h a v e  

b e e n  h i g h l y  s u c c e s s f u l .  T h e s e  s y s -  

t e m s  h a v e  t h e  c a p a b i l i t y  t o  s p r a y  

d e t e r g e n t s ,  d e t e r g e n t l w a t e r  s o l u t i o n s ,  

o r  w a t e r  r i n s e s  t o  m e e t  w h a t e v e r  p r e -  

t r e a t m e n t  n e e d s  a r e  r e q u i r e d .  

Two d i f f e r e n t  t y p e s  o f  p l a s m a  a r c  

t o r c h e s  h a v e  b e e n  o b t a i n e d ,  a n d  a  

p l a s m a  a r c  c u t t i n g  t e s t  f a c i l i t y  i s  

b e i n g  i n s t a l l e d  f o r  u s e  i n  s e c t i o n i n g  

s t u d i e s  a n d  t o  p r o v i d e  t e s t  m a t e r i a l  

f o r  o t h e r  p r e t r e a t m e n t  s t u d i e s .  The  

l a r g e r ,  4 0 0 - A ,  w a t e r - i n j e c t e d  t o r c h  

i s  c a p a b l e  o f  c u t t i n g  t h i c k e r  m a t e -  

r i a l s  a t  f a s t e r  s p e e d s  ( u p  t o  5 0 8  cm/ 

m i n  o r  2 0 0  i n . / m i n )  t h a n  i s  t h e  s m a l l e r ,  

1 0 0 - A ,  d r y  t o r c h ,  w h i c h  c u t s  0 . 6 4  cm 

( 0 . 2 5  i n . )  s t a i n l e s s  s t e e l  a t  1 0 2  cm/ 

m i n  ( 4 0  i n . / m i n )  ( F i g u r e  1 2 . 1 ) .  How- 

e v e r ,  s t u d i e s  h a v e  shown t h a t  t h e  

t h i c k n e s s  o f  t h e  r e c a s t  l a y e r  f o r  

p l a s m a  a r c  c u t  m e t a l  c a n  b e  m i n i m i z e d  

b y  u s i n g  t h e  s m a l l  t o r c h  ( s m a l l  n o z z l e  

o r i f i c e  a n d  l o w  h e a t  i n p u t )  a n d  o p e r a t -  

i n g  a t  t h e  maximum c u t t i n g  s p e e d  f o r  

e a c h  m e t a l  t h i c k n e s s .  I n  a d d i t i o n ,  a  

w a f e r  m u f f l e  c a n  b e  a d d e d  t o  t h e  s m a l l  

t o r c h  t o  h e l p  c o n t a i n  d r o s s  a n d  c o n -  

t a m i n a t i o n  a n d  t o  r e d u c e  n o i s e  a n d  

u l t r a v i o l e t  r a d i a t i o n  f r o m  t h e  c u t t i n g  

o p e r a t i o n .  A l s o  i m p o r t a n t  i s  t h a t  

t h e  l o w  h e a t  i n p u t  a n d  r e d u c e d  c u t t i n g  

w i d t h  o f  t h e  s m a l l  t o r c h  w i l l  m i n i m i z e  

m e t a l  l o s s  ( s e c o n d a r y  w a s t e ) .  C a l c u -  

l a t i o n s  show t h a t  m e t a l  l o s s  u s i n g  

t h e  1 0 0 - A  t o r c h  s h o u l d  b e  l e s s  t h a n  

2  w t %  f o r  s e c t i o n e d  p l a t e s  61  b y  

61 cm ( 2  b y  2  f t )  o r  l a r g e r .  C o n s e -  

q u e n t l y ,  i n i t i a l  p l a s m a  a r c  s e c t i o n -  

i n g  s t u d i e s  w i l l  u s e  t h e  s m a l l  t o r c h .  

I t  w i l l  b e  m o u n t e d  o n  a  h e a v y - d u t y  
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FIGURE 1 2 . 1 .  P l a s m a  A r c  T o r c h e s  t o  b e  U s e d  i n  t h e  P r e t r e a t m e n t  
F a c i l i t y :  1 0 0 - A  D r y  T o r c h  ( L e f t )  a n d  a  4 0 0 - A  W a t e r - I n j e c t e d  
T o r c h  ( R i g h t )  

m a c h i n e  c a r r i a g e  c a p a b l e  o f  m o v i n g  

a  t o r c h  a t  c o n t r o l l e d  s p e e d s  i n  a  

s t r a i g h t  l i n e  u p  t o  5 0 8  c m / m i n  

( 2 0 0  i n . / m i n ) .  

PRETREATMENT STUDIES 

A s p e c i a l  p r e t r e a t m e n t  t e c h n i q u e  

i s  u n d e r  e v a l u a t i o n  f o r  u s e  i n  t h e  d e -  

c o n t a m i n a t i o n  p r o g r a m .  Mass  f i n i s h -  

i n g ,  c o m m o n l y  c a l l e d  v i b r a t o r y  f i n i s h -  

i n g ,  h a s  b e e n  u s e d  f o r  i m p r o v i n g  

s u r f a c e  f i n i s h e s ,  f o r  r e m o v i n g  b u r r s ,  

s h a r p  e d g e s ,  a n d  h e a t  t r e a t  s c a l e ,  

a n d  now f o r  r e m o v i n g  r a d i o a c t i v e  c o n -  

t a m i n a t i o n  f r o m  m e t a l l i c  s u r f a c e s .  

V i b r a t o r y  f i n i s h i n g  t e c h n i q u e s  t o  

r e m o v e  r a d i o a c t i v e  c o n t a m i n a t i o n  f r o m  

v i b r a t o r y  e q u i p m e n t ,  m e d i a ,  c o m p o u n d s ,  

f l u s h i n g  s o l u t i o n ,  a n d  t i m e  c y c l e s .  

A  v i b r a t o r y  f i n i s h e r  w i t h  a  1 1 3 - d m  3  

3  ( 4  f t  ) t u b  c a p a c i t y  h a s  b e e n  o b t a i n e d  

f o r  t h e  p r e t r e a t m e n t  f a c i l i t y  t o  r e -  

move p a i n t ,  g r e a s e ,  c o r r o s i o n  l a y e r s  

a n d  g r o s s  c o n t a m i n a t i o n  f r o m  compo-  

n e n t s  b e f o r e  e l  e c t r o p o l  i s h i n g  ( F i g -  

u r e  1 2 . 2 ) .  T e s t s  a r e  a l s o  u n d e r  way  

t o  d e t e r m i n e  t h e  e f f e c t i v e n e s s  o f  

v i b r a t o r y  f i n i s h i n g  i n  r e m o v i n g  d r o s s  

a n d  t h e  r e c a s t  l a y e r  f r o m  p l a s m a  a r c  

t o r c h  c u t  m a t e r i a l .  T e s t i n g  i s  b e i n g  

c o n d u c t e d  i n  a  v e n t i l a t e d  g r e e n h o u s e ,  

3 . 6 6  b y  3 . 6 6  b y  2 . 4 4 m  ( 1 2  b y  1 2  b y  

8 f t ) ,  t o  p r e v e n t  t h e  p o s s i b l e  s p r e a d  

o f  r a d i o a c t i v e  c o n t a m i n a t i o n .  

A  v a r i e t y  o f  n o n c o n t a m i n a t e d  m e t a l  

m e t a l l i c  s u r f a c e s  r e l y  o n  t h e  m o t i o n  s p e c i m e n s  w e r e  t e s t e d  i n  t h e  v i b r a t o r y  

b e t w e e n  t h e  p a r t  t o  b e  c l e a n e d  a n d  f i n i s h e r ,  w h i c h  c o n t a i n e d  a  c o n i c a l -  

t h e  m e d i a  o f  a b r a s i v e  m a t e r i a l .  The  t y p e  p l a s t i c  m e d i a  ( F i g u r e  1 2 . 3 ) .  

v a r i a b l e s  i n  v i b r a t o r y  f i n i s h i n g  a r e :  O p e r a t i n g  a t  a  m a c h i n e  s p e e d  



FIGURE 1 2 . 2 .  V i b r a t o r y  F i n i s h e r  f o r  P r e t r e a t m e n t  S t u d i e s  

FIGURE 1 2 . 3 .  C o n i c a l - S h a p e d  P l a s t i c  M e d i a  ( B e l o w )  a n d  T r i a n g u l a r -  
S h a p e d  C e r a m i c  M e d i a  ( A b o v e )  f o r  Use  i n  V i b r a t o r y  F i n i s h e r  



( v i b r a t i o n a l  f r e q u e n c y )  o f  1 3 0 0  r p m  

a n d  u s i n g  a  c h e m i c a l  c l e a n i n g  com- 

p o u n d ,  t h e  t e s t  u n i t  s u c c e s s f u l l y  

r e m o v e d  r u s t  a n d  e v e n  e p o x y - t y p e  

p a i n t  f r o m  i r r e g u l a r l y  s h a p e d  o b j e c t s  

[ p i p e  s u p p o r t  b r a c k e t ,  5-cm ( 2  i n . )  

OD p i p e ,  2 . 5 - c m  ( 1  i n . )  h e x a g o n a l  

n u t ]  i n  l e s s  t h a n  1 0  h r  p r o c e s s i n g  

t i m e .  T e s t s  w i t h  r e c t a n g u l a r  s t a i n -  

l e s s  s t e e l  s a m p l e s  o f  v a r y i n g  l e n g t h -  

t o - w i d t h  r a t i o s  showed t h a t  a l t h o u g h  

t h e  s h a r p  c o r n e r s  a n d  e d g e s  a r e  

r o u n d e d  b y  t h e  a b r a s i o n  p r o c e s s ,  t h e  

a c t u a l  a m o u n t  o f  m e t a l  r e m o v e d  i s  

v e r y  s m a l l  ( l e s s  t h a n  0 . 5  w t %  f o r  

31  h r  o f  p r o c e s s i n g ) .  T h e  w e a r  r a t e  

f o r  t h e  p l a s t i c  m e d i a  was o n l y  

0 . 6  w t % / h r .  

O t h e r  p r e t r e a t m e n t  t e s t s  w e r e  c o n -  

d u c t e d  u s i n g  b e t a / g a m m a - c o n t a m i n a t e d  

c a r b o n  s t e e l  c o m p o n e n t s  f r o m  N - R e a c t o r  

a n d  a  m e d i u m - c u t t i n g - r a t e ,  t r i a n g u l a r -  

s h a p e d  c e r a m i c  a b r a s i v e  w i t h  2 . 8 6 - c m  

( 1 . 1  i n . )  s i d e s  ( F i g u r e  1 2 . 3 ) .  T h e  

v i b r a t o r y  t u b  c o n t a i n i n g  t h e  m e d i a  

a n d  t h e  p a r t s  was c o n t i n u o u s l y  f l u s h e d  

w i t h  1 5 . 4  E / h r  ( 4  g a l / h r )  o f  f i l t e r e d ,  

r e c i r c u l a t e d  w a t e r .  

The  i n i t i a l  t e s t  l o a d  c o n s i s t e d  o f  

1 6  c o n t a m i n a t e d  c a r b o n  s t e e l  p i p e  

c l a m p s  f r o m  N - R e a c t o r  w i t h  a  t o t a l  

w e i g h t  o f  28  k g  ( 6 2  l b ) .  T h e s e  w e r e  

p r o c e s s e d  i n  t h e  v i b r a t o r y  f i n i s h e r  

c o n t a i n i n g  57 dm3 ( 2  f t 3 )  o f  t h e  

c e r a m i c  m e d i a .  T h e  i n i t i a l  r a d i a t i o n  

l e v e l  o f  t h e  c l a m p s  a v e r a g e d  a b o u t  

1 0 0  m R / h r ,  w i t h  m o s t  o f  t h e  c o n t a m i n a -  

t i o n  a s s o c i a t e d  w i t h  a  h e a v y  r u s t  

l a y e r .  F o u r  h o u r s  o f  v i b r a t o r y  f i n -  

i s h i n g  w e r e  s u f f i c i e n t  t o  r e m o v e  t h i s  

c o r r o s i o n  l a y e r  a n d  l e a v e  a  c l e a n ,  

b r i g h t  s u r f a c e  r e a d y  f o r  e l e c t r o p o l -  

i s h i n g .  I n  a d d i t i o n ,  t h i s  p r e t r e a t -  

m e n t  r e d u c e d  t h e  a v e r a g e  r a d i a t i o n  

l e v e l  t o  a b o u t  1  m R / h r ,  w i t h  h i g h e r  

r e a d i n g s  i n  a  f e w  a r e a s  t h a t  w e r e  

i n a c c e s s i b l e  t o  t h i s  s i z e  m e d i a .  

T h e  s e c o n d  t e s t  c o n s i s t e d  o f  1 5 0  

c o n t a m i n a t e d  c a r b o n  s t e e l  r i n g s ,  

7 . 6 - c m  OD b y  5 . 1 - c m  I D  b y  1 - c m  t h i c k  

( 3 - i n .  OD b y  2 - i n .  I D  b y  0 . 4 - i n .  t h i c k ) ,  
3  p r o c e s s e d  i n  t h e  same 5 7  dm3 ( 2  f t  ) 

o f  c e r a m i c  m e d i a .  The  r i n g s  w e i g h e d  

a  t o t a l  o f  30 k g  ( 6 6  l b )  a n d  h a d  a n  

i n i t i a l  r a d i a t i o n  r e a d i n g  o f  3  t o  

6 m R / h r .  T h i s  was r e d u c e d  t o  l e s s  

t h a n  0 . 5  m R / h r  b y  4 h r  o f  p r o c e s s i n g .  

As b e f o r e ,  m o s t  o f  t h e  r e m a i n i n g  c o n -  

t a m i n a t i o n  was i n  s m a l l ,  i n a c c e s s i b l e  

g r o o v e s .  T h i s  i s  n o t  a  p r o b l e m ,  how- 

e v e r ,  a s  m e d i a  c a n  b e  o b t a i n e d  i n  a  

v a r i e t y  o f  s i z e s  a n d  c o n f i g u r a t i o n s .  

A l s o ,  i t  s h o u l d  b e  n o t e d  t h a t  t h e  

a m o u n t  o f  m e t a l  p r o c e s s e d  i n  t h e s e  

t e s t s  was o n l y  a b o u t  o n e - h a l f  o f  

t h e  n o r m a l  w o r k i n g  c a p a c i t y  o f  t h e  
3  3  113-dm ( 4  f t  ) v i b r a t o r y  f i n i s h e r .  

T h e s e  t e s t s  show t h a t  v i b r a t o r y  

f i n i s h i n g  c a n  s u c c e s s f u l l y  r e m o v e  

g r o s s  b e t a / g a m m a  c o n t a m i n a t i o n  a s  

w e l l  a s  r u s t  a n d  o t h e r  s u r f a c e  m a t e -  

r i a l  t o  p r o d u c e  s u r f a c e s  t h a t  a r e  

c l e a n  a n d  r e a d y  f o r  f i n a l  d e c o n t a m i n a -  

t i o n  b y  e l e c t r o p o l i s h i n g .  F u r t h e r -  

m o r e ,  e v e n  a f t e r  p r o c e s s i n g  m o r e  t h a n  
3  1 4  dm3 ( 0 . 5  f t  ) o f  c o n t a m i n a t e d ,  

r u s t e d  m e t a l  p a r t s  i n  5 7  dm3 ( 2  f t 3 )  

o f  m e d i a ,  t h e  m e d i a  a n d  t u b  w a l l s  w e r e  

f o u n d  t o  b e  e s s e n t i a l l y  u n c o n t a m i -  

n a t e d .  The  same a b r a s i v e  a c t i o n  t h a t  

r e m o v e s  t h e  c o n t a m i n a t i o n  a l s o  k e e p s  

t h e s e  s u r f a c e s  c l e a n .  The  c o n t a m i -  

n a t i o n ,  r u s t ,  p a i n t ,  s p e n t  a b r a s i v e ,  

e t c . ,  a r e  c o n t i n u o u s l y  w a s h e d  o u t  o f  

t h e  v i b r a t o r y  f i n i s h e r  i n t o  a  w a s t e  

c o n t a i n e r  w h e r e  t h e y  c a n  b e  c o l l e c t e d  



a n d  c o n c e n t r a t e d  f o r  d i s p o s a l .  T h u s ,  

i n  a d d i t i o n  t o  p r e p a r i n g  s u r f a c e s  f o r  

f i n a l  d e c o n t a m i n a t i o n  b y  e l e c t r o p o l -  

i s h i n g ,  t h e  u s e  o f  v i b r a t o r y  f i n i s h -  

i n g  a s  a  p r e t r e a t m e n t  t e c h n i q u e  w i l l  

h e l p  e x t e n d  s o l u t i o n  l i f e  b y  m i n i m i z -  

i n g  c o n t a m i n a t i o n  a n d  o t h e r  s u r f a c e  

r e s i d u e  i n t r o d u c e d  i n t o  t h e  e l e c t r o -  

p o l i s h i n g  b a t h .  

RELATED PROJECTS 

A c a r b o n  s t e e l  p n e u m a t i c  c y l i n d e r  

a n d  p i s t o n  a s s e m b l y ,  3 0 . 5 - c m  ( 1 2  i n . )  

d i a m e t e r  b y  61-cm ( 2 4  i n . )  h i g h ,  

( F i g u r e  1 2 . 4 )  u s e d  t o  a c t u a t e  a  s t e a m  

v a l v e  a t  t h e  H a n f o r d  N - R e a c t o r  was 

d e c o n t a m i n a t e d  o n  a n  e m e r g e n c y  b a s i s  

f o r  U n i t e d  N u c l e a r  I n d u s t r i e s ,  I n c .  

T h i s  p e r m i t t e d  t h e  r e b u i l d i n g  o f  t h i s  

c r i t i c a l  c o m p o n e n t  a t  a  n o n c o n t a m i -  

n a t e d  m a c h i n e  s h o p  a n d  a v e r t e d  a  

d e l a y  i n  r e a c t o r  s t a r t u p .  

M i l d  s t e e l  c l a m p s ,  many  o f  w h i c h  

w e r e  c o v e r e d  w i t h  r u s t  a n d  c o r r o s i o n ,  

w e r e  a l s o  r e c e i v e d  f o r  d e c o n t a m i n a t i o n  

f r o m  N - R e a c t o r .  Two a p p r o a c h e s  w e r e  

t r i e d .  Some o f  t h e  c l a m p s  w e r e  p r e -  

t r e a t e d  b y  o v e r n i g h t  i m m e r s i o n  i n  a  

r u s t - r e m o v a l  s o l u t i o n ,  g i v e n  2  t o  

3  h r  o f  u l t r a s o n i c  t r e a t m e n t ,  a n d  t h e n  

e l e c t r o p o l  i s h e d .  B e c a u s e  o f  t h e  h e a v y  

r u s t  l a y e r ,  e l e c t r o p o l i s h i n g  o f  many 

o f  t h e  c l a m p s  h a d  t o  b e  r e p e a t e d ,  

w h i c h  r e q u i r e d  h i g h  c u r r e n t s  f o r  l o n g  

p e r i o d s .  

The  s e c o n d  a p p r o a c h  i n v o l v e d  p l a c -  

i n g  t h e  c l a m p s  i n  t h e  v i b r a t o r y  f i n -  

i s h e r ,  u s i n g  a  c e r a m i c  m e d i a  a n d  a  

r u s t - i n h i b i t o r  c o m p o u n d .  I n i t i a l  r a -  

d i a t i o n  l e v e l s  o f  t h e  c l a m p s  a v e r a g e d  

a b o u t  1 0 0  m R / h r ,  w i t h  m o s t  o f  t h e  c o n -  

t a m i n a t i o n  t i e d  u p  i n  t h e  h e a v y  r u s t  

l a y e r .  A f t e r  4  h r  o f  p r o c e s s i n g  i n  

t h e  v i b r a t o r y  f i n i s h e r ,  t h e  c l a m p s  

w e r e  b r i g h t ,  w i t h  a l l  t h e  r u s t  a n d  

p a i n t  r e m o v e d  ( F i g u r e  1 2 . 5 ) .  I n  a d d i -  

t i o n ,  r a d i a t i o n  h a d  b e e n  r e d u c e d  t o  

a b o u t  1  m R / h r .  I n  f a c t ,  t h e  c l a m p s  

h a d  b e e n  d e c o n t a m i n a t e d  t o  t h e  e x t e n t  

t h a t  e l e c t r o p o l i s h i n g  was n o t  r e q u i r e d .  

FIGURE 12.4. D e c o n t a m i n a t e d  C a r b o n  PNL 7 7 1  21  3 6 - 5  

S t e e l  P n e u m a t i c  C y l i n d e r  a n d  P i s t o n  FIGURE 1 2 . 5 .  M i l d  S t e e l  C l a m p s  ( A )  
A s s e m b l  y B e f o r e  a n d  ( B )  A f t e r  D e c o n t a m i n a t i o n  

i n  V i b r a t o r y  F i n i s h e r  



E l e c t r o p o l i s h i n g  was s u c c e s s f u l l y  

u s e d  t o  d e c o n t a m i n a t e  a  p l u t o n i u m -  

c o n t a m i n a t e d ,  c a r b o n  s t e e l  v e s s e l  f o r  

t h e  R o c k w e l l  H a n f o r d  O p e r a t i o n s  Com- 

p a n y .  E l e c t r o p o l  i s h i n g  r a p i d l y  r e -  

d u c e d  t h e  s u r y a c e  c o n t a m i n a t i o n  l e v e l  

f r o m  1 ,000 ,000  d i  s / m i n / 1 0 0  cm2 t o  

b a c k g r o u n d  f o r  m o s t  o f  t h e  c o m p o n e n t .  

Some a r e a s ,  h o w e v e r ,  h a d  r e a d i n g s  i n  

e x c e s s  o f  1 0 , 0 0 0  d i s / m i n / 1 0 0  cm2 e v e n  

a f t e r  6 0  m i n  o f  e l e c t r o p o l i s h i n g .  

T h i s  was t r a c e d  t o  i n c o m p l e t e  p a i n t  

r e m o v a l  a n d  i l l u s t r a t e s  t h e  n e e d  f o r  

e f f e c t i v e  p r e t r e a t m e n t  p r o c e d u r e s  t o  

c o m p l e t e l y  d e p a i n t  a n d  d e g r e a s e  t h e  

m e t a l  s u r f a c e s  b e f o r e  e l e c t r o p o l i s h -  

i n g .  D e c o n t a m i n a t i o n  was c o m p l e t e d  

u s i n g  m e c h a n i c a l  d e p a i n t i n g  a n d  s p o t  

e l  e c t r o p o l  i s h i n g  p r o c e d u r e s .  
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S .  W .  A h l s t r o m ,  H. P. F o o t e ,  R. C .  
A r n e t t .  C .  R. C o l e .  a n d  R .  J .  S e r n e .  
Mu1 t i c o m p o n e n t  t ass T r a n s p o r t  M o d e l  I 
T h e o r v  a n d  N u m e r i c a l  I m ~ l  e m e n t a t i o n  
( D i s c r e t e - P a r c e l - R a n d o m - W a l k  V e r s i o n ) .  
B a t t e l  l e ,  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a -  
t o r i e s ,  R i c h l a n d ,  WAY May 1 9 7 7 .  

H. W .  A r r o w s m i t h ,  W .  C .  B u d k e ,  R. P. 
A1 l e n ,  a n d  D. W .  J e p p s o n ,  E l e c t r o -  
c h e m i c a l  D e c o n t a m i n a t i o n  o f  S t r o n t i u m  
F l u o r i d e  S t o r a g e  C a p s u l e s .  BNWL-2125, 
B a t t e l l e ,  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a -  
t o r i e s ,  R i c h 1  a n d ,  WAY F e b r u a r y  1 9 7 7 .  

J .  W .  B a r t l e t t ,  " R e m a r k s  f o r  t h e  EPA 
W o r k s h o p  o n  E n v i r o n m e n t a l  P r o t e c t i o n  
C r i t e r i a  f o r  R a d i o a c t i v e  W a s t e s . "  
P r o c e e d i n g s  o f  W o r k s h o p  o n  I s s u e s  
P e r t i n e n t  t o  t h e  D e v e l o p m e n t  o f  En-  
v i r o n m e n t a l  P r o t e c t i o n  C r i t e r i a  f o r  
R a d i o a c t i v e  W a s t e s ,  R e s t o n ,  VA, 
F e b r u a r y  1 9 7 7 .  

J .  W .  B a r t l e t t ,  H. C .  B u r k h o l d e r ,  
a n d  W .  K ,  W i n e g a r d n e r ,  " S a f e t y  A s s e s s -  
m e n t  o f  G e o l o g i c  R e p o s i t o r i e s  f o r  
N u c l e a r  W a s t e . "  P r e s e n t e d  a t  t h e  
I n t e r n a t i o n a l  C o n f e r e n c e  o n  N u c l e a r  
S y s t e m s  R e l i a b i l i t y  E n g i n e e r i n g  a n d  
R i s k  A s s e s s m e n t ,  G a t l i n b u r g ,  TN, 
J u n e  20 ,  1 9 7 7 ,  BNWL-SA-6068,  B a t t e l l e ,  
P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a t o r i e s ,  
R i c h l a n d .  WA. 1 9 7 7 .  P u b l i s h e d  i n  
N u c l e a r  s y s t e m s  Re1 i a b i l  i t y  E n g i n e e r -  
i n g  a n d  R i s k  A s s e s s m e n t ,  S o c i e t y  f o r  
I n d u s t r i a l  a n d  A o ~ l i e d  M a t h e m a t i c s .  
P h i l a d e l p h i a ,  PA,' J .  B. F u s s e l l  a n d  
G. R. B u r d i c k ,  e d i t o r s .  

J .  W .  B a r t l e t t  a n d  R .  B. G o r a n s o n ,  
ERDA, " P e r s o e c t i v e s  o n  R i s k  A s s e s s -  
m e n t - f o r  ~ a d i o a c t i v e  W a s t e . "  T r a n s .  
o f  t h e  A m e r i c a n  N u c l .  S o c . ,  z : 2 6 4 ,  
J u n e  1 9 7 7 .  

D .  J .  B r a d l e y ,  H i s t o r y  o f  P r o t o t y p e  
H i g h - L e v e l  W a s t e  C a n i s t e r  SS-9 W h i l e  
i n  A i r  a n d  W a t e r  S t o r a g e .  PNL-2278 ,  
B a t t e l  l e ,  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a -  
t o r i e s ,  R i c h l a n d ,  WA, November  1 9 7 7 .  

H. C. B u r k h o l d e r  a n d  C .  D e F i a h - P r i c e .  
" D i f f u s i o n  o f  R a d i o n u c l  i d e   lai ins 
T h r o u g h  a n  A d s o r b i n g  M e d i u m . "  P r e -  
s e n t e d  a t  t h e  N a t i o n a l  M e e t i n g  o f  t h e  
A m e r i c a n  I n s t i t u t e  o f  C h e m i c a l  E n g i -  
n e e r s ,  H o u s t o n ,  TX, M a r c h  20 ,  1 9 7 7 ,  
BNWL-SA-5787, B a t t e l l e ,  P a c i f i c  
N o r t h w e s t  L a b o r a t o r i e s ,  R i c f i l a n d ,  WA, 
1 9 7 7 .  

H. C. B u r k h o l d e r  e t  a l . .  W a s t e  I s o l a -  
t i o n  S a f e t y  A s s e s s m e n t  P r o g r a m  Sum- 
m a r v  o f  FY-77  P r o a r e s s .  PNL-2451 .  
~ a t t e l l e ,  ~ a c i f i c ~ ~ o r t h w e s t  ~ a b o r a -  
t o r i e s ,  R i c h l a n d ,  WAY November  1 9 7 7 .  

H. C. B u r k h o l d e r ,  J .  A. S t o t t l e m y r e ,  
a n d  J .  R. Raymond,  " S a f e t y  A s s e s s m e n t  
a n d  G e o s p h e r e  T r a n s p o r t  M e t h o d o l o g y  
f o r  t h e  G e o l o g i c  I s o l a t i o n  o f  N u c l e a r  
W a s t e  M a t e r i a l s .  " BNWL-SA-6310,  p r e -  
s e n t e d  a t  t h e  w o r k s h o p  o r g a n i z e d  
j o i n t l y  b y  t h e  OECD N u c l e a r  E n e r g y  
A g e n c y  a n d  t h e  C o m m i s s i o n  o f  t h e  
E u r o p e a n  C o m m u n i t i e s ,  May 2 3 - 2 7 ,  1 9 7 7 .  
P r i n t e d  i n  p r o c e e d i n g s :  R i s k  A n a l y s i s  
a n d  G e o l o g i c  M o d e l l i n g  i n  R e l a t i o n  t o  
t h e  D i s p o s a l  o f  R a d i o a c t i v e  W a s t e s  
i n t o  G e o l o g i c a l  F o r m a t i o n s ,  p .  2 1 6 .  

J .  L .  C a r t e r ,  ACORN: A  C o m p u t e r  P r o -  
r a m  f o r  P l o t t i n g  F a u l t  T r e e s .  

i N W L - 2 1 4 4 ,  B a t t e l l e ,  P a c i f i c  N o r t h w e s t  
L a b o r a t o r i e s ,  R i c h l a n d ,  WA, November  
1 9 7 7 .  

G. J .  Dau, " W a s t e  I s o l a t i o n  S a f e t y  
A s s e s s m e n t  P r o g r a m . "  P r e s e n t e d  a t  t h e  
EPRI F u e l  C y c l e  R i s k  A s s e s s m e n t  W o r k -  
s h o p ,  P a l o  A l t o ,  CA, F e b r u a r y  9, 1 9 7 7 ,  
BNWL-SA-6158,  B a t t e l l e ,  P a c i f i c  N o r t h -  
w e s t  L a b o r a t o r i e s ,  R i c h l a n d ,  WA, 1 9 7 7 .  

R. L .  D i l l o n ,  " D e c o n t a m i n a t i o n  a n d  
M e l t  D e n s i f i c a t i o n  o f  F u e l  H u l l  W a s t e s . "  
P r e s e n t e d  a t  NEA/ I A E A  T e c h n i c a l  S e m i n a r ,  
PNL-SA-6643 ,  T r e a t m e n t ,  C o n d i t i o n i n g  a n d  
S t o r a g e  o f  S o l i d  A l p h a - B e a r i n g  W a s t e  a n d  
C l a d d i n g  H u l l s ,  P a r i s ,  December  5 - 7 ,  
1 9 7 7 ,  p p .  2 9 9 - 3 1 2 .  

H. T .  F u l l a m ,  C o n t a i n m e n t  o f  S t r o n t i u m  
F l u o r i d e  a t  800 /SUP O, /C :  S u p p l e m e n t a l  
S c r e e n i n g  T e s t s .  BNWL-2259, B a t t e l l e ,  
P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a t o r i e s .  
R i c h l a n d .  WA. A u a u s t  1 9 7 7 .  

H. T .  F u l l a m ,  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o -  
r a t o r y  M o n t h l y  R e p o r t  o n  t h e  S t r o n t i u m  
H e a t  S o u r c e  D e v e l o p m e n t  P r o g r a m ,  D i v i -  
s i o n  o f  N u c l e a r  R e s e a r c h  a n d  A p p l i c a -  
t i o n s  f o r  F e b r u a r y  1 9 7 7 .  BNWL-1845-33,  
B a t t e l l e .  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a -  
t o r i e s ,  ~ i c h l a n d ,  WA, M a r c h  1 9 7 7 .  

H. T .  F u l l a m ,  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o -  
r a t o r y  M o n t h l y  R e p o r t  o n  t h e  S t r o n t i u m  
H e a t  S o u r c e  D e v e l o p m e n t  P r o g r a m ,  D i v i -  
s i o n  o f  N u c l e a r  R e s e a r c h  a n d  A p p l i c a -  
t i o n s  f o r  J a n u a r y  1 9 7 7 .  BNWL-1845-32,  
B a t t e l  l e ,  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a -  
t o r i e s ,  ~ i c h l a n d ,  WA, F e b r u a r y  1 9 7 7 .  



H. T .  F u l l a m ,  Q u a r t e r l y  R e p o r t  o n  t h e  
S t r o n t i u m  H e a t  S o u r c e  D e v e l o p m e n t  P r o -  
g r a m  a n d  t h e  B e n e f i c i a l  I s o t o p e s  
U t i l i z a t i o n  P r o g r a m ,  D i v i s i o n  o f  Nu- 
c l e a r  R e s e a r c h  a n d  A p p l i c a t i o n s  f o r  
J a n u a r y - M a r c h  1 9 7 7 .  BNWL-1845-34 ,  
B a t t e l l e ,  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a -  
t o r i e s ,  R i c h l a n d ,  WA, May 1 9 7 7 .  

H. T .  F u l l a m  a n d  J .  H. J a r r e t t ,  
Q u a r t e r l y  R e p o r t  o n  t h e  S t r o n t i u m  
H e a t  S o u r c e  D e v e l o p m e n t  P r o g r a m  a n d  
t h e  B e n e f i c i a l  I s o t o p e s  U t i l i z a t i o n  
P r o p r a m ,  D i v i s i o n  o f  N u c l e a r  Re- 
s e a r c h  a n d  A p p l i c a t i o n s  f o r  O c t o b e r -  
D e c e m b e r  1 9 7 6 .  BNWL-1845-31 ,  B a t t e l  
P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a t o r i e s .  
R i c h l a n d ,  WA, J a n u a r y  1 9 7 7 .  

J .  ~ 6 b e r t  e t  a l . ,  N o n t e c h n i c a l  I s s u e s  
i n  N u c l e a r  W a s t e  M a n a g e m e n t :  E t h i c a l  
I n s t i t u t i o n a l ,  a n d  P o l i t i c a l  C o n c e r n s . "  
BNWL-2400,  B a t t e l l e ,  P a c i f i c  N o r t h -  
w e s t  L a b o r a t o r i e s ,  R i c h l a n d ,  WA, 
S e p t e m b e r  1 9 7 7 .  

J .  H .  J a r r e t t ,  C o m p i l e r ,  LWR F u e l  

t h -  
w e s t  L a b o r a t o r i e s ,  R i c h l a n d ,  WA, 
J a n u a r y  1 9 7 7 .  

J .  H. J a r r e t t ,  C o m p i l e r ,  LWR F u e l  
R e c y c l e  P r o g r a m  Q u a r t e r l y  P r o g r e s s  
R e p o r t ,  J a n u a r y - M a r c h  1 9 7 7 .  
BNWL-2080-4 .  B a t t e l l e .  P a c i f i c  N o r t h -  
w e s t  ~ a b o r a t o r i e s ,  ~ i c h l a n d ,  W A ,  
J u l y  1 9 7 7 .  

J .  H. J a r r e t t .  C o r n o i l e r .  LWR F u e l  
R e c y c l e  p r o g r a m  ~ u a r t e r j ~  P r o g r e s s  
R e p o r t ,  A p r i  1  - J u n e  1 9 7 7 .  BNWL-2080-5,  
B a t t e l l e .  P a c i f i c  N o r t h w e s t  L a b o r a -  . -  . .  

t o r i e s ,  R i c h l a n d ,  WA, A u g u s t  1 9 7 7 .  

Y .  B. K a t a y a m a  a n d  J .  E. M e n d e l ,  
" L e a c h i n g  o f  I r r a d i a t e d  LWR F u e l  P e l -  
l e t s  i n  D e i o n i z e d  W a t e r ,  Sea B r i n e ,  
a n d  T y p i c a l  G r o u n d w a t e r .  " PNL-SA-6416 ,  
p r e s e n t e d  a t  t h e  ANS m e e t i n g ,  San  
F r a n c i s c o ,  CA, D e c e m b e r  1 9 7 7 .  
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