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Zusammenfassung

Es wird ,ein Uberblick über die Größe der langfristigen Prob~

lerne radioaktiver l1.bfälle aus derindustriellen'Kernenergie­
gewinnung der BRD (und Westeuropa) geqeben. Für mehrere
Brennstoffvarianten des Uran-Plutonium- und Thorium-Uran­
Brennstoffzyklus wurden in Verbindung mit einer Prognose
der Entwicklung und des Anteils der Leichtwaßser-, Schnell­
brüter- und Hochtemperaturreaktoren der Anfall langlebiger
Spaltprodukte und Actiniden berechnet. Menge. und Konzen~

tratio,n der Actiniden, die Radioaktivität und der relative
Toxizitätsindex für die Abfälle der Wiederaufarbeitunq
(und Brennstoffrefabrikation) und ihre zeitliche Verärtderung
durch radioaktiven Zerfall wurden dargestellt. Die Radio­
toxizität des Nuklidinventars von verfestigten hochaktiven
Abfällen wurde mit natürlichen radioaktiven Uranerzen ver­
glichen. Uber das, gesamte Feld des Endlagers in tiefen 3
geologi·schen Schichten gesehen erfolgt langfristig (> 10
Jahre) keine wesentliche Erhöhung des Radiotoxizitätsniveaus
über Uranerzlager mit geringem Urangehalt hinaus. Zum Ver­
gleich wird auch die chemische Abtrennung der Actiniden aus
den hochaktiven Abfällen und die Rezyklierung in Kernreaktoren
diskutiert .'

Abstract

Amount, disposal and relative toxicity of long-lived fissio~

products and actinides in the radioactive wastes of the
nuclear fuel cycles

A review is presented on the magnitude of t~e long-term
problems of radioactive wastes from the nuclear power industry
of the FRG (and Western Europe). The production of long-lived
fission products and actinides has been calculated for several
fuel types of the uranium-plutonium and thorium-uraniurn fuel
cycles and related to a prediction of the development and
share of LWR, FBR and HTGR. The quantities and concentrations
of actinides, the radioactivity and relativE3 'toxicity index
of the wastes of ~eprocessing (and fuel refabrication) and
their changes by radioactive decay are presented. The ragio­
toxicity of the nuclide inventory of the solidified high-level
wa.stes have beeTl comp~red with naturally occuring uranium ores.
On the long term (>10 years) the radiotoxicity level of the
total area of the final repository in deep geological formation
does notresult in a significantly higher radiotoxicity level
than an uranium ore deposit of low uranium content. Also
discussed havepeen the chemical separationof the actinides
from high-level wastes and recycling in fission reactors.
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Zusammenfassung

In dieser Arbeit wird ein Uberblick über die Größe der lang­
fristigen Probleme radioaktiver Abfälle für die BRD (und
Westeuropa) gegebene Zur Abschätzung der Art und Menge der
radioaktiven Abfälle'aus der.industriellep Kernenergiege..
winnun'g wurde eine Prognose des zukünftigen Verbrauchselek.tri..
scher Energie und der installierten Kernkraftwerksleistung er...
stellt .. Nach Strategiebetrachtungen wurde der nukleare Anteil
auf die Reaktortypen LWR, SBR und HTR aufgeteilt und gleich­
zeitig die jährliche Brennelementfabrikationund notwendige
Wiederaufarbeitungskapazität getrennt für den Uran-Plutonium­
und den Thorium-Uran-Brennstoffzyklus berechnet (Kapitel 2)

Zur Berechnung des Anfalls von Spaltprodukten und Actiniden
wurden in den beiden Brennstoffzyklen jeweils mehrere Brenn­
stoffvarianten(Spaltstoff...BrutstoffKombinationen) für
1000MWe LWR-, SBR- und HTR-Referenzreaktoren ausgewählt
(Kapitel 3). Berechnet wurden jeweils die NUklld- und Element-
konzentrationen, die Radioaktivität (Abschnitt 3.2 und 3.3)

und der relative Toxizitätsindex (Abschnitt 5.4) pro Tonne
Brennstoff als Funktion der Zeit nach der ReaktorentladUng
bzwe derWiederaufarbeitung und zwar für das Brennelemerithüll-<
und -struktürmaterial, den Brennstoff und die radioaktiven
Abfälle nach der Wiederaufarbeitung. Die Ergebnisse .wurden für
einen Zeitraum· bis 106 Jahre in graphischer Form wiederg~gebert.

Dabe"lwurdeangenommen, daß· bei der Wiederaufarbeitungriur die
Elemente· Uran und Plutonium bzw. Thorium und' Uran wiedergewonnen,
werden, die nicht gasförmigen Spaltprodukte, die Actiniden·Pro­
tactinium, Neptunium, AmericiUm und Curium und alle Zerfalls'"
produkte zusammen mit 0,5 bis 1 .% Uran-, Plutonium-oder
Thoriumverlusten in die hochaktiven Abfälle gehen. Im Falle
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von HTR-Brennstoff (feed-breed-Konzept) wurde angenommen,

daß auch das Plutonium quantitativ in den hochaktiven Abfall

geht.

Für den Prognosezeitraum 1970 bis 2010 wurde der jährliche

(und integrale) Anfall der Spaltprodukte, von Pa, Np, Pu,

Am und Cm im hochaktiven Abfall ermittelt (Abschnitt 3.4).

Hier zeigt ein Vergleich der beiden Brennstoffzyklen, daß

durch den HTR nur relativ kleine Plutoniummengenerzeugt werden,

aber wenn diese quantitativ dem hochaktiven Abfall zugeschlagen

werden, eine gröBere Plutoniummenge (mit einem Anteil von

ca. 65 % Pu-238) in die hochaktiven Abfälle gelangt, als die

Verluste bei der Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff in die

hochaktiven Abfälle ausmachen.

Am Beispiel einer großen Wiederaufarbeitungsanlage für LWR­

Brennstoff wird auch die Entstehung mittel- und~-aktiver

Abfälle diskutiert (Kapitel 4) und die gesamten Plutoniumver­

luste bei der Wiederaufarbeitung und der Brennstoffrefabrika­

tion bis ~um Jahre 2010 abgeschätzt (Abschnitt 3.5).

Die mittelaktiven Abfälle stellen wegen ihrer großen Menge

und 1,mterschiedlichen Eigenschaften einen beträchtlichen

Teil des gesamten Abfallproblems dar. Ein Teil dieser Abfälle

enthält langlebige al-strahlende Elemente, insbesondere Pluto­

nium (sowie einen Teil des Neptuniums je nach ProzeBführung).
Mit Ausnahme eines kleinen Teils spezieller "Abfälle können die

mittel- und schwachaktiven Abfallströme wegen ihres großen

Volumens nicht wie die hochaktiven Abfälle über längeren Zeit­

~aum zwischengelagert werden, sondern müssen unmittelbar nach

ihrer Entstehung verfestigt und einer Endlagerung zugeführt

werden.paraus ergibt sich die Forderung, daß der Gehalt an
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Plutonium inden mittelaktiven und Q(-Abfällenauf das nach

dem jeweiligen Stand der Technik erreichbare Minimum reduziert

werden muß. Dabei resultieren voraussichtlich etwas ßöhere

Kosten, doch muß hier die langfristige Sicherheit den Vorrang

habene

Zum Vergleich der Toxizität der Radionuklide, der Zeitabhängig­

keit, des posit.ivenoder. negativen Einflusses. verschiedener

Verfahren der Abfallbehandlung wurde der relative 'l:'ox:lzi.t~ts­

index für die hochaktiven Abfälle berechnet und für.(lielang­

lebigen Spaltprodukte und. Actiniden der ausg~wählten .. Bren:p;­
stoffvarianten i11 einer Reihe von Diagrammen dargestel,l1;

(Kapitel 5) e

Der relative Toxizitätsindex der hochaktiven Abfälle fällt

i.nden ersten 400 Jahren um nehrere Größeno.rdnungen ab ,clanach

erfolgt nur noch ein äUßerst langsamer Abfall über Zeiträume

vqneinigen Millionen .Jahrene Bis 400 Jahre wi~dderrelative

Toxizitätsindex überwiegend von den Spaltprodukten wie

Strontium-90, Cäsium-137 ueae bestimmt, danach von den lang­

le1';);gen Transuranene Nach 600 bis 700 Jahrenslnd die,se. Spalt-

pro~y.kte mit Halbwertszeiten von cae30 Jahren praktisgh abge­

klungen, währeJ:'ld Jod-129 und die hochtoxisch~n,o(-strahlenden

Actiniden zum Teil Halbwertszeiten über 1000 Jahrebesitzene

Beim Uran-Plut,onium-Zyklus wird der relativeTox!~!ti:itsindex

nach mehr als 1000 Jahren durch Americium und Curium und deren

Folgeprooukte bestimmt, sehr langfristig gewinnt Neptunium

an Bedeutunge Dabei zeigt sich, daß Plutonilllnverluste.kleiner

1 % nur unbedeutend zu einer Reduktion des langfristigen

Toxizitätsindex von hochaktivem Abfall beitragene Beim Thorium­

Uran-Zyklus wird langfristig der relative Toxizitätsindex durch

Plutonium bestimmte Für den Fall, daß neben Thorium und Uran

..
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auch Plutonium wiedergewonnen werden sollte, würde der relative

Toxizitätsindex zwischen etwa 1000 und 10.000 Jahren durch

Protactinium und danach durch Uran- und Neptuniumfolgeprodukte

bestimmt.

Bei einem Vergleich des relativen Toxizitätsindex der hochak­

tiven Abfälle von LWR, SBR und HTR zeigt sich, daß zwar im

Thorium-Uran-Zyklus insgesamt deutlich weniger Transurane pro­

duziert werden, der langfristige Toxizitätsindex jedoch auf­

grund des hohen Anteils der Uran-234 Zerfallsreihe, in der

sich relativ hohe Konzentrationen von Radium-226 bilden, sehr
hoch liegt.

Für die Endlagerung der hochaktiven Abfälle ist in der BRD die
Verfestigung (wahrscheinlich Verglasung), eine Zwischenlagerung

der verfestigten Abfälle und die Tieflagerung in Salzformationen
vorgesehen. Die voraussichtlichen Mengen {nach mehrjähriger flüssi­
ger Zwischenlagerung} verglaster hochaktiver Abfälle wurden eben­

falls berechnet (Kapitel 6).

Die Radiotoxizität der Actiniden, die in einer schwerlöslichen

Matrix verfestigter radioaktiver Abfälle fixiert sind, lassen

sich mit natürlichen radioaktiven Stoffen wie Uran- oder Thorium­
erzen vergleichen, deren Radiotoxizität in der Hauptsache

von dem im Gleichgewicht befindlichen Radium bestimmt wird
(Kapitel 5).

Der Vergleich wurde auf das gesamte Feld eines Endlagersbei
dem die verfestigten hochaktivenAbfälle in Form von Abfall-
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zylindern in räumlich getrennten Bohrlöchern imSalzgestein

stehen, d.h. in erster Näherung der Abfall in kleinen EinhE:!iten
über eine großeSalzschicht verteilt ist, ausgedehnt· (vgl.
Kapitel 6). In diesem Falle erfolgt der Vergleich· des Lager­
feldes- Abfallzylinder plus umgebendes Salz - mit einem
gleichgroßen Uranerzlager von geringer Urankonzentration bzw.
der Vergleich der Radiotoxizität des Actinideninventars im

Waste (nach 10.3 Jahren) mit der Radiotox!zitätdesNuklldin­
ventars imUranerz. Unter Einbeziehung des "verdünnenden"
Salzes fallen die Toxizitätskurven für die hochaktiven Abfälle
vonLWR und HTRnach 1000 bis 2000 Jahren, LWR mit Pu-Rezyklie:""
rung nach ca. 20 000 Jahren und SBR·nachca. 5000 bis 10 000
Jahren unter die Radiotoxizität des natürlichen Uranerzes mit
einerUrankonzentration von 0,2 w/o.(BeimHTR erfolgt nach
>2000 Jahren wieder ein Anstieg aufgrund der relativ hohen

Konzentration des Zerfallsprodukts Ra~226 inder Uran-234
Zerfallsreihe).

Uber'das Gesarntvolumen des Endlagers gesehen erfolgt lang-­
fristig (>100C> Jahre) also keine wesentliche Erhöhung des
Radiotoxizitätsniveaus über das vergleichbarer geologischer
Schichten hinaus, wie sie anderswo - auch an der Erdober­
fläche -schon immer vorhanden waren.

Die langlebigen o(-Strahler erfordern einen Ausschluß aus der
Biosphäre Uber Zeiträume von Millionen Jahren. Da dies von
keiner Endlagerphilosophie absolut garantiert werden kann,
wird als Alternative eine Abtrennung der Actiniden und deren
Beseitigung durch Kernumwandlung und Kernspaltung diskutiert.
Dieses Konzept würde die theoretische Möglichkeit be.inhalten,
die langfristigen Probleme der Actiniden auf die mittelfri­
stigen ProbI erne der SpaltprodUkte zu reduzieren (Kapitel 7).
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Die notwendigen Abtrennfaktoren für die Transurane aus den

hochaktiven Abfallkonzentraten wurden auf der Basis der Chemie

dieser Elemente und der gegenwärtigen Technologie der Brenn­

stoffaufarbeitungsprozesse ermittelt. Um den relativen Toxizi­

tätsindex des hochaktiven Rückstands nach 103 Jahren in den

Bereich natürlich vorkommender radioaktiver Uranerze (5 %

Pechblende) zu reduzieren, ergeben sich sehr hohe Abtrennfak­

toren für ein integrales Wiederaufarbeitungs- und Actinidenab­

trennsystem. Die hierfür erforderlichen Trennprozesse, insbe­

sondere für die Abtrennung von Americium und Curium aus dem

hochaktiven Abfall, müßten erst noch entwickelt und ihre tech­

nische Durchführbarkeit demonstriert werden.

Die bisher vorliegenden Rechnungen (für LWR) zeigen, daß die

Eliminierung der abgetrennten Actiniden durch Kernumwandlung

und -spaltung bei Rückführung in die Reaktoren möglich ist.

Durch die Rezyklierung würde das Actinideninventar im hochak­

tiven Rückstand, der zur Endlagerung gelangt, deutlich reduziert

werden. Eine geeignete Technologie für die Fabrikation der

Bestrahlungseinsätze steht jedoch bisher nicht zur Verfügung.

Für eine Beurteilung der relativen Vorteile einer chemischen

Abtrennung, Rezyklierung und Kernumwandlung der Actiniden

reichen die bisherigen Rechnungen nicht aus. Hier ergibt sich

die Notwendigkeit einerseits einer systemanalytischen Unter­

suchung des gesamten Systems der Bildung und Beseitigung der
'-

Actiniden, der hoch- und mittelaktiven Abfälle in einer ent-

wickelten Kernenergiewirtschaft, andererseits einer Risiko­

analyse des zusätzlichen Risikos während der Betriebsphase,

einer Actinidenrezyklierung, sowie eines Risikovergleichs der

gesamten Abfälle im Endlager nach 103 Jahren mit und ohne Ac­

tinidenabtrennung und -rezyklierung.



- 1 -

1. Einleitung

In den nächsten Jahrzehnten wird die Kernenergiegewinnung

steil ansteigen und einen beträchtlichen Teil unserer gesamten

Energieerzeugung übernehmen. Die radioaktiven Abfälle, die
- ."

in jeder Stufe der Kernbrennstoffzyklen in vielfältiger chemi-

scher Form und unterschiedlicher Konzentration anfallen, er­

fordern ein Waste-Management, das technisch, ökonomischun,d

politisch akzeptable Beseitigungsmethoden für diese Abfälle

entwickelt. Wenn auch die genaue Prognose einer Kernenergie­
wirtschaft nicht möglich ist, so bleibt doch die pflicht

einer Abschätzung zukünftiger Entwicklungen nach den besten

zur Verfügung stehenden Daten.

Die Hauptmenge der radioaktiven Abfälle umfaBt im wesentlichen

zwei Kategorien /K3, B1t/:

- Erstens die Gruppe der Spaltprodukte, deren Toxizität

vor allem durch Isotope wie Strontium-90 und Cäsium-137

mit Halbwertszeiten von ca. 30 Jahren bestimmt wird. Nach

etwa 700 Jahren sind diese Nuklide auf einZehnmillionstel,

d.h. praktisch vollständig, zerfallen.

- Zweitens die Kategorie der langlebigen Nuklide wie Jod-129
und die Gruppe der Actiniden. Letztere sind überwiegend

c;(-Strahler mit Halbwertszeiten gröBer 1000 Jahren und
."

besitzen - bedingt durch die ~-Aktivität - eine sehr hohe

Toxizität.

Di~ Actiniden verursacheh vor ~llem an zwei Stellen der

Brennstoffkreisläufe Probleme für das Waste Management:
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- vermischt mit den Spaltprodukten im hoch-aktiven Abfallstrom

der Kernbrennstoffwiederaufarbeitung,

- in den mit Plutonium (und Neptunium) kontaminierten

mittelaktiven Abfallströmen aus der Wiederaufarbeitung und

- in denoL-Abfällen (die hauptsächlich Plutonium und Americium

enthalten) der Brennstoffrefabrikation.

Bei den hochradioaktiven Abfällen wird die Toxizität mittel­
fristig durch die Spaltprodukte, langfristig durch die Acti­

niden bestimmt. Die Aktivität der Spaltprodukte fällt über

einige hundert Jahre um mehrere Größenordnungen ab und nach

ca. 4000 Jahren übersteigt die Toxizität der Actiniden diejenige

der Spaltprodukte /K3/.

Bei den übrigen mittel- und schwachaktiven Abfällen stellen

in der Regel nur die Abfälle mit Jod-129 und Nickel-S9/63,

sowie die mit Plutonium (und anderen Actiniden) kontaminierten

Abfälle ein langfristiges Problem dar. Die Situation ist dadurch

gekennzeichnet, daß die «-kontaminierten Abfälle in großen Mengen

und einern Spektrum unterschiedlicher Eigenschaften und Actiniden­

konzentrationen anfallen.

Jede Lösung des Wasteproblems hat sicherzustellen, daß alle

denkbaren Wege einer Rückkehr der radioaktiven Isotope in den

Biozyklus bis zu ihrem Zerfall ausgeschlossen bleiben. Für die

Actiniden und ihre Folgeprodukte sind hierfür Zeiträume von

Millionen Jahren erforderlich.

Eine derzeit verfolgte Strategie ist die in den hochaktiven

Abfällen konzentrierten nicht gasförmigen Spaltprodukte und die

Actiniden (Pa, U, Np, Pu, Am, Cm) in Glas oder keramische Massen
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zu.fix:j.,eren und in tiefe·geologische Schichten, wie stein'"

salzformationen, zur Endlagerung zu bringen. Krypton~85

könnte als Gas und Tritium als tritiertes Wasser his.zurn

vollständigen Zerfall gelagert werden.

Eine Endl.agerung in geeigneten. tief liegenden geologischen

Forma.tionen bietet über lange Zeitperioden eine hohe Sicher­

h~it für die Beseitigung radioaktiver Abfälle. Nach unserem

gegepwärtigen Stand .der Technologie.sollten.füreinenZeitraum

.vonl03 bis 104 Jahren in die Zukunft sicherheitsrelevante

Aussagen,z .B •. über die tektonische Stabilität oder .die Isola-.

tiong~gen zirkul.i,erendes Grundwassermöglic,hsein,eberiso

s.ollte es möglich sein, die Information über die Lagerstätten

für die radioaktiven Rückstände über den gleichenZeitraum·wei....

terzugebenund zu erhalten.

l)ie·Problematik der extrem langen Zeiträume bei radioaktiven

Abfällen, die Transurane enthalten ,führt in·· ei.n grundlegendes

DileIm'tfa, und .es .erscheint kaum akzeptabel über die kommenden

100·000 oder 500000 Jahre oder noch längere Zeiten zu speku....

lieren /W7,H1/.pie Endlagerung müßte mit extrem hohen.Garantiep

für ein. mehrfaches Containment (Verfestigungsprodukt, Umhüllung

und die Endlagerstätten selbst) erfolgen, da über geologische

Zeiträume eine Rückholbarkeit des Waste nicht denkbar ist.

Das führt zu der Frage, ob die chemische Abtrennung der Acti­

niden ein "Millionen-Jahr-Problem" in ein "700-Jahr-Problem"

reduziert? /K3/. A.F. Rupp sagte in einer Arbeit iiber l'Jaste­

Fraktionierung '!Purther, -I should like to suggest that the

spent-fuel-processing job isnft finished if only the fissible

materials are returned to the reactor" /R2/. Nenn die problema­

tische Zeitperiode für die Endlagerung der Abfälle um wenigstens

einen Faktor 1000 reduziert werden kann, dann a:elle die Ab­

trennung und separate Beseitigung der Actiniden einen echten
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Sicherheitsgewinn dar /K3/. Als Methode einer endgültigen Be­

seitigung der langlebigen Nuklide wird hierbei die Kernspaltung

oder Kernumwandlung instabile oder kurzlebige Nuklide durch

Bestrahlung im Neutronenfluß diskutiertjK3, C1/. Die proble­
matischen Isotope wUrden durch Rückführung in die Kernreaktoren

durch ein~ Art Nebenreaktion wieder beseitigt /B11,H1/.

Der vorliegende Bericht will, ausgehend von einer Prognose der

Kernenergiegewinnung, die Bildung der l\ctinidenundSpaltp:rodukte

im Uran-Plutonium- und im Thorium-Uran-Brennstoffzyklus, ferner

den Anfall, die Beseitigung und die langfristigen Probleme der

radioaktiven Abfälle, die Actiniden enthalten, geben. Auf die

möglichen Gefahren und Risiken der radioaktiven Abfälle während

ihrer .Entstehung, Zwischenlagerung und Behandlung, der Transporte

und der Einlagerung in ein Endlager wird dabei nicht eingegangen.

Der vorliegende Bericht soll einige langfristige Probleme radio­

aktiver Abfälle aufzeigen und mit dazu beitragen, eine intensive

Bearbeitung ungelöster Fragen und Details der Wastebeseitigung

anzuregen. Die Verantwortung für Behandlung und sichere Besei­

tigung radioaktiver Abfälle erstreckt sich weit über denZei~­

raum hinaus, in dem elektrische Energie durch Kernkraftwerke

erzeugt wird.
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2. Voraussichtliche Entwicklung der Kernenergiegewinnung .

in der BRD und in Westeuropa

Zur Absch~tzung der Größe und Bedeutung von Problemen der

ßesei tigung radioaktiver Abfäll'eaus der Kernenergiege~

winnung ist eine möglichst fundierte Voraussage über den

zukünftigen Energieverbrauch notwendig. In Zusammenarbeit

mit dem Institut für Angewandte Systemtechnik und Reaktor­

physik wurde eine eigene Prognose für diese Arbeit er­

stell t /1-12/, wobei auf die Transparenz aller Einzelannahmen

besonderer Wert gelegt wurde. Im Anhang list eine kurze

Darstellung dieser Prognose gegeben.

2.1 Anteil'der Kernkraftwerke an der Erzeugung elektrischer

Energie

Zunächst wurden maximale und minimale Wachstumsraten für

die Erzeugung elektrischer Energie abgeschätzt. Aus dem so

gewonnenen Bereich für die jährliche Elektrizitätserzeugung

(Fig. 2.1) wurden mit Hilfe ebenfalls geschätzter Last­

faktoremdievoraussich t.lich installierte .Leistung für

den betrachteten Zeitraum von 1970 bis 2010ennittelt

(Fig. 2.2). Hieran schloß sich eine Abschätzung des nukl~aren

Ante~ls an der Energieerzeugung (Fig. 2.2) an, der dann

nach Strategiebetrachtungen auf verschiedene Reaktortypen

aufgeteilt wurde.

Die in diese' Kette von Abschätzungen eingehenden Annahmen

werden jeweils im Anhang 1 kurz erläutert. Der Vorhersage­

zeitraum wurde bis zum Jahre 2010 ausgedehnt, da erst in
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den 90er Jahren mit einem merklichen Anteil der Hochtem'"

perat\lrreaktoren und Schnellen Brütern an der Kernenergie­

erzeugung zu rechnen ist.

In den 70er Jahren beginnt die Kernenergie einen ra.sch

steigenden Anteil de~Elektrizitätserzeugung in der ERP

zu tiJ:>ernehmen •• Bis zum Jahr 2000körlnte die Kernenergie

80 biß 85 % der Elektrizitätserzeugung, deh. ca. 40%

der gesamten Energieerzeugung bestreiten. Darüberhinaus

dürfte inden 90er Jahren die Nutzung der Kernenergie zt+r

Prozeßwärmeerzeugung schnell an Bedeutung gewinnen !HJ.!.
Esbestehenbex-echtigte Aussichten, daß gegen Eri4e deß

Jahrhunderts Hoc{rtemperaturreaktoren (HTR) Prozeßwärme

für die chemische Industrie, die Kohlevergasung und

Metallurgie liefern werden IF2/. Im Jahr 2000 könnten

cä./ 3 % der Primärenergieerzeugung in Form von Proze13­

wärme aus HTR stammen IMI!. Zur Vereinfachung wurdeniri

der hier erstellten Prognos.e HTR nur für die Elektrizitäts­

erzeugung berücksichtigt.

Die starke weltweite Expansion der Energieerzeugung .dürfte

in einigen Jahrzehnten an die Grenzen der Rohstoffver­

sorgungundder ökologischen Belastbarkeit der Erde stoßen

IM3/. Um die Jahrhundertwende ist mit einer Abflachungger

Energieerzeugungskurven (S-Form) ?u rechnen IN8/, wobei

für die Erzeugung elektrischer Energie zu berücksichtigen

ist, daß sie einen starken Substitutionseffekt durch

ihre vielseitigel1 Einsatzmöglichkeiten gegenüber anderen

Primärenergieträgern aufweist, der auch bei abflachender

Kurve des gesamten Primärenergieverbrauches noch weiter

anhalten dürfte. Zum gegenwärtigen Zeitpunkt ist jedoch

über die ausschlaggebenden. Faktoren, die zu einer S-förmigen

Abflachung der Elektrizitätserzeugungskurve führen werden,

noch zu· wenig bekannt • Deshalb kann die Bandbrei t.e der

hier verwendeten Prognose auch nur den unteren Teil der

S-förmigen Energiekurven erfassen.
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Obwohl eine solche Prognose mit großen Unsicherheiten be-
~

haftet ist, wurde zum Vergleich der Ergebnisse mit anderen

Voraussagen die relative Entwicklung in der BRD, in West­

europa und. den USA, die mit Hilfe von Skalenfaktoren

(siehe Anhang 1, l\bschnitt A e5) errechnet. wurde, in Fig. 2.3

dargestellt und mit früher veröffentlichten Voraussagen

IS4, U2, UJ, All verglichen. Während der Zusammens teIlung

der vorliegenden Arbeit wurde im Rahmen der Systemstudie

"Radioaktive Abfälle in der BRD" eine ähnliche Prognose

erstellt IB15/. Die optimistischen und pessimistischen

Voraussagen der Kernkraftwerks-Entvvicklung - ebenfalls in

Fig. 2.3 einge,tragen - wurde dabei bis 1985 unter Zugrunde­

legung der bereits installierten Kernkraftwerke und VOn

Zubauprogrammen jBl51 ermittelte

Durch Zubau und Inbetriebnahme großer Kernkraftwerksblöcke

und durch Verschiebungen auf Grund von Genehmigungsver­

fahren und Baubeginnverzög~rungenentsteht tatsächlich

ein treppenförmiger Anstieg, der sich besonders deutlich

während der Einführungsphase der Kernenergie in den 70er

Jahren bemerkbar macht. Für die Abschätzung der anfallen­

den Menge radioaktiver Abfälle dürften die Abweichungen

(hier in der Größe von ca. 2 Jahren) während der Anfangs­
phase nicht sehr ins Gewicht fallene

2.2 Anteil verschiedener Reaktortypen

In Rechnungen zur Reaktorstrategie wurde versucht, den

Marktanteil der Leichtwasserreaktoren, der Schnellen Brüter

und Hochtemperaturreaktoren IUl/,sowie die Konsequenzen

für die Fabrikations- und Wiederaufarbeitungskapazitäten

abzuschätzen, um für einige einfache Fälle die Ausgangs­

daten für den Anfall von Spaltprodukten und Transuran-
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elementen zu bekommen. Für eine Strategie mit LWR, SBR

(Oxid) und HTR wurden für eine minimale, mittlere und

maximale Prognose unter Zugrundelegung von 1000 ~ve­

Referenzreaktoren (deren Daten in Tab. 3.1 aufgeführt

sind) die in Tabelle2.lzusanunengefaßteninstallierten

elektrischen Kernkraftwerksleistungen erhalten. Diese

Ergebnisse sind in Fig. 2.4 für die BRD und für West­

europa grafisch dargestellt, wobei die Werte für West­

europa durch den im Anhang 1, Abschnitt A.S, angegebenen

Skalenfaktor 4,1 aus den Werten für die BRD errechnet

wurden.

Tabelle 2.1 Strategie mit LWR. HTR und SBR (Oxid). Installierte Leistung in eWe'

Jahr Minimale Schätzung Mittlere Schätzung Maximale Schätzung

Gesamt llTR LWR SBR(Ox) Gesamt HTR LWR SBR(Ox) Gesamt HTR LWR SBR(Ox)

1970 1 1 1 1 1 1

1975 8 8 9 9 10 10

1980 18 1 17 20 1 19 22 1 21

1985 32 2 30 36 3 33 40 3 37

1990 55 7 46' 2 63 8 52 3 72 9 60 3

1995 85 13 62 10 105 16 77 12 125 20 91 14

.2000 116 19 74 3 155 26 102 27 193 34 127 32
2005 144 26 77 1 222 43 129 50 300 61 179 60
2010 172 33 76 3 316 66 167 83 460 101 257 102

2.3 Benötigte Brennelementfabrikations- und Wiederauf­

arbeitungskapazitäten

Gleichzeitig mit der Reaktorstrategie wurde der jährliche

Durchsatz für die Brennelementfabrikation sowie für die
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Wiederaufarbeitung der abgebrannten Brennelemente ge­

rechnet. Dabei wurde eine Excore-Zeit von ca. 2 Jahren

angenommen, die sich auf ein Jahr für die Wiederauf­

arbeitung von LWR-Brennstoff, bzw. 0,9 Jahre für SBR­

Brennstoff und ein weiteres Jahr für die Brennelement­

fabrikation aufteilt.

Die gemäß den Auslegungsdaten für 1000 !~e-Referenzreaktoren

('rab. 3.1) errechnete, jährlich erforderliche Brennstoff­

fabrikation im Oran-Plutonium-Brennstoffkreislauf ist in

Fig. 2.5, im Thorium-Uran-Zyklus in Fig. 2.6 jeweils für

die minimale, mittlere und maximale Schätzung für die BRD

und Westeuropa dargestellt.

Analog wurden in Fig. 2.7 und 2.8 der berechnete jährliche

Durchsatz der Brennstoffwiederaufarbeitung getrennt für

die beiden Brennstoffzykleneingezeichnet. Die Prognose

stimmt recht gut mit bisherigen Schätzungen für Westeuropa

überein /M5, F4/. Die Abschätzungen der industriellen

Wiederaufarbeitung erfolgten für Westeuropa und nicht

nur für die Europäische Gemeinschaft, da auf dem nuklearen

Sektor wegen Transportproblemen und Auslastungen der An­

lagen weniger nationale als geografische Gesichtspunkte

übeniiegen dürften.

In Fig. 2.7 wurden folgende Ausbaustufen an Wiederaufar­

beitungskapazität für LWR-Brennstoff in \iesteuropa!Zl/ gemäß

dem neuesten Stand /Bl9/ (nach Ausfall der Windsca1e I Anlage)

eingetragen:

35

800
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1500

WAK

La Hague

Windsca1e I1

KE\vA

t SM/a

t SM/a

t SM/a

t SM/a

in Betrieb

ab 1981 (stufenweise ab 1976)

ab 1983

ab 1985

Berücksichtigt man also nicht nur die Länder der EG

sondern das gesamte Westeuropa, so ergibt sich ein deut­

liches Defizit an Wiederaufarbeitungskapazität.
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3e Brennstoffzyklusvarianten und Anfall von Spaltprodukten

und Actiniden im radioaktiven Abfall aufgearbeiteter

Brennstoffe

Verschiedene Brennstoffvarianten gegenwärtiger und zu­

künftiger Leistungsreaktoren werden in dieser Arbeit

in zwe.i übergeordneten Brennstoffzyklen zusammengefaBt

(Fige 3el), dem Uran-Plutonium-Zyklus /E1/ und dem Thorium­

Uran-Zykluse Hauptsächlicher Grund für diese Einteilung

sind die unterschiedlichen Verfahren der Wiederaufar­

beitung (im Uran-Plutonium-Zyklus durch den PUREX-ProzeB,

im Thorium-Uran-Zyklus durch den THOREX-ProzeB) und der

Refabrikation der gewonnenen Spaltstoffee

Innerhalb eines Brennstoffzyklus sind jeweils mehrere

Spaltstoff-Bruts;toff-Kombinationen im Einsatz oder in

der Entwicklung, von denen einige zur Berechnung des

Anfalls an Spaltprodukten und Transuranen ausgewählt

wurden.

Bei der Einteilung in zwei Brennstoffzyklen verbleibt das

aus U-238 erzeugte spaltbare Plutonium innerhalb des Uran­

Plutonium-Zyklus und das aus Th-232 erbrütete spaltbare

Uran-233 innerhalb des Thorium-Uran-Zyklus. Der Spalt­

stotf U-235 ist zur Ingangsetzung beider Brennstoffzyklen

notwendig und durchläuft somit beide Zyklen, und zwar im

allgemeinen in wenig angerebherter Form (2-4 % Anreicherung)

den Uran-Plutonium-Zyklus, in hochangereicherter Form

(cae 93 % Anreicherung) den Thorium-Uran-Zyklus.
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3.1 Berechnun~smethode

Die Bildung von Spaltprodukten durch die Spaltung schwerer

Atomkerne im Neutronenfluß der betrachteten Reaktoren, der

konkurrierende Aufbau schwerer Isotope durch wechselweisen

Neutroneneinfang und Betazerfall sowie der Zerfall der ent­

standenen radioaktiven Isotope wurde in Abbrandrechnungen "

, mit dem Computerprogramm ORIGEN /B3/ gerechnet. In diesen

Berechnungen wurden 461 Spaltproduktisotope und eine ge-

naue rechnerische Behandlung der verzweigten Reaktions'"

ketten und. der Rückwirkung von a-Zerfallsketten der Nukliqe

Tl-204 bis Es-253 berücksichtigt (Fig. 3.2). Die zugrundegelegten

1000 MWe Ref~renzreaktoren und Brennstoffkonzepte wurden

in Tabelle 3.1 zusammengestellt. Es wurden jeweils die

- Nuklid- und Elementkonzentration fg/t Schwermetal~

- Radioaktivi tä t fei/t Sw
Zerfallswärmefwatt/t SMJ und der

- relative Toxizitätsindex

als Funktion der Zeit nach der Reaktorentladung bzw. der

Wiederauf~rbeitung für

- Brennelementhüll- und Strukturmaterial

- Brennstoff und
- radioaktive Abfälle nach der Aufarbeitung

gerechnet. Die Ergebnisse dieser Rechnungen werden über­

wiegend in grafischer Form für die einzelnen Brennstoff­

variantenWiedergegeben.

In einer vergleichenden Zusammenstellung wurden in Tabelle

3.2 die Konzentrationen von Sp~ltprodukten undActiniden

der abgebrannten Brenns toffe verschiedener Reaktortypen

und Brennstoffvarianten aufgeführt.
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Tabelle 3.1: Auslegungsdaten der 1000 MWe Referenzreaktoren bei Lastfaktor 0 •.8

KFK-2022 (1975)

DWRa ) SWRa ) DWR SBRb ) HTRe ) HTRc )
Pu- U-233
Rezykl. LWR-Pu. U-235 Rezykl.

ERSTKERN

Schwermetall (Th+U+Pu) [tl 78.2 96.5 78.2 17.4/26.1 33.8

Th [tl 32.3

U [tl 78.2 96.5 78.2 14.5/26.1 1.5

spaltbares Pu [tl 2.0/-

NACHLADUNGEN (Gleichgewicht)
Schwermetall (Th+U+Pu) (t] 26.0 32.2 26.0 10.9/14.4 7.6 7.7

Th [t] 7.0 7.0

U [tl 26.0 32.2 25.8 9.1/14.4 0.62 0.55

Anreicherung % 3.3 2.8 2.7 0.25/0.25 93 (93)

U-233 [tl 0.17

spaltbares Pu [tl 0.16 1.3/ -

ABBRAND/STANDZEIT
Abbrand Cora [MWd/tSM] 34000 28000 34000 70000 95000 95000
Cora ... Blanket [MWd/tSM] 34000

Standzeit [al 3 3 3 1.6 4 4

ENTLADUNGEN (Gleichgewicht)
Th [tJ 6.44 6.46
U gesamt [tl 24.8 30.9 24.8 22.7 0.37 0.44

U-235 [tJ 0.21 0.28 0.18 0.041 0.50

U-233 _. [tl 0.171 0.179

Pu gesamt [tl 0.25 0.26 0.28 2.0 0.010 0.016
Pu spaltbar [tJ 0.17 0.18 0.18 1.5 0.002 0.003

a)Referenzreaktoren nach Angaben der KWU (1973)

b)basierend auf 2GWe Referenzreaktor von INTERATOM-Projekt Schneller BrUteI' (1973)
c)basierend auf 1160 MWe Referenzreaktorvon GENERAL ATOMIC /b5]
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ELEMENT-KONZENTRATIONEN (G/T SM) VON SPALTPRODUKTEN
UND ACTINIDEN IN ABGEBRANNTEN BRENNSTOFFEN
(KUEHLZEIT LWR 150 D, SBR 150 D, HTR 270 D)

KFK-2022( 1975)
***********************************************************************

ELEMENT

LWR LWR

34 GWD/T 45 GWD/T
3.3%U-235 4.5%U-235

LWR SBR (OXID) HTR HTR
CORE+BLANKET

34 GWD/T 34 GWD/T 95 GWD/T 95 GWD/T
PU-REZYK LWR-PU . U-235 U-233 REZYK

H-3
HE
KR
XE

RE
es
SR
FA

y
LA
CE
PR
ND
PM
SM,
EU
GD
TB
DY

ZR
NB
MO
TC

RU
RH
PD

0.074
0.37

382
5590

341
2800

914
1440

480
1300
2790
1230
3990

104
834
191
113

1.9
1.1

376.0
12.9

3540
863

2340
391

1350

0.095
0.54

526
7450

472
3690
1250
1950

653
1740
3720
1650
5400

116
1100

258
172

2.2
1.4

5110
15.2

4730
1140

3050
450

1730

0.08
1.69

345
5610

305
2840
818

1450

426
1290
2730
1190
3890

106
848
205
128
,2.4

1.5

3540
12.8

3!:20
865

2490
424

1660

.0.097
1.2

287
4170

248
3780
548

1380

306
1160
2590

974
3460

331
970
141
105

8.5
3.7

3010
20.7

3029
899

3050
909

2140

0.13
0.29

1820
15200

1690
7090
3620
4260

1940
3710
9170
3800

12000
162

1850
347
553

0.8
0.5

12500
9.7

9480
2060

4240
420

1350

0.13
0.43

1990
15000

1870
7070
3.730
4300

2000
3690
8950
3870

11700
169

1790
331
499

0.8
0.5

12600
9.7

9230
1990

3870
419

1240

TH
PA

U 954000
NP 500
PU 9080
AM 153
CM 42.9

AG
CD
IN
SN
SB

-S~

TE
ER

J

62.3
88.4
1.2

53.5
17.7
53.3

582
15.7

277

70.9
115

1.3
67.1
21.9
72.4

763
21.0

357

942000
769

9510
208
72.5

78.2
117

1.4
62.3
20.4
50.8

619
15.4

300

952000
376

10600
544
317

212
127
13.5

136
51.3
58.5

572
22

289

860000
263

103000
959
21.9

12.5
61.6

1.4
96.5
36.2

247
1660

81.9
835

849000
20.3

49000
1760
1320

38.2
20.7

14.1
64.2

1.5
111
41.3

278
1790

96.8
951

840000
19.6

57600
2310
1770

46.1
22.7

SUMME FP 35900
SUMME TU 9776

47900
10550

35900
11837

35300
104244

100000
3139

99700
4149

***********************************************************************
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3 0 2 Uran-Plutonium-Zyklus

Bei den kommerziellen Kernkraftwerken haben sich auf

breiter Basis Leichtwasserreaktoren (LWR) durchgesetzt.

Diese mit leichtem Wasser moderierten und gekühlten

Kernreaktoren werden in den beiden Bauformen als Druck­

wasser- und Siedewasserreaktoren mit niedrig ange­

reichertem Uran (2-4 % angereichertes U-235) betrieben.

Ebenfalls' zum Uran-Plutonium-Zyklus sind die in der Ent-·

wicklung befindlichen Schnellen Brutreaktoren (SBR) zu

rechnen, die mit dem aus LWR-Brennstoff gewonnenen

Plutonium als Spaltstoff arbeiten.

Die wichtigsten Stufen des Uran-Plutonium--Brennstoffkreis­

laufs sind in der oberen Hälfte von ~"ig. 3.1 schematisch

dargestellt. In allen Stufen des Brennstoffkreislaufs

fallen radioaktive Abfälle in verschiedenen physikalischen

und chemischen Formen sowie stark unterschiedlichem

Aktivitätsbereich an. Einige bedeutende Abfallströme

sind daher ebenfalls in Fig. 3.1 angedeutet.

Die mengenmäßig bedeutendsten Ströme radioaktiver Abfälle

falleh in den Stufen

- Brennelementfabrikation und -refabrikation

- d~m Betrieb der Reaktoren und

- der Wiederaufarbeitung der abgebrannten Brennelemente an.

Die Hauptmenge

- des aktivierten Hüll- und Strukturmaterials

- der Spaltprodukte und

- der Transuranelemente

werden jedoch bei der Wiederaufarbeitung abgetrennt. Dabei

gelangen im ersten Extraktionszyklus des PUREX-Prozesses
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> 99 % der nicht flüchtigen Spaltprodukte

- einige Transurane

- die Zerfallsprodukte und

- die Uran- und Plutoniurnverluste

in den "hochaktiven Abfall" (siehe Abschnitt 4.1.3.1).

Die Rechnungen zu den nachfolgenden Brennstoffvarianten

beziehen sich im wesentlichen auf die hochaktiven Abfälle

sowie auf das anfallende Hüll- und Strukturmaterial.

Leichtwasserreaktoren benötigen als Brennstoff leicht an­

gereichertes Uran. Gegenwärtig gebaute große Kraftwerks­

reaktoren werden mit Urananreicherungen von 2,B bis 3,3 %

ausgelegt.. Die Abbrände dieser Brennstoffe liegen bei

2 - 3 Gewichtsprozent des ursprünglich eingesetzten Ge­

samturans (wobei der Gehalt an erzeugtem Plutonium in

den abgebrannten Brennelementen 0,8 .bis 1,2 % beträgt) ..

Für den radioaktiven Abfall von aufgearbeitetem U'fR-Brenn­

stoff lagen folgende Daten eines 1000 MWe Referenzreaktors

(Entwurf KWU) zugrunde:

- Gleichgewichtsbrennstoffzyklus mit 3,3 % angereichertem

Uran-235

- jährlicher Brennstoffwechsel 26,0 t bei Lastfaktor O,B
entsprechend 1/3 des Reaktorkerns

- Abbrand 34000 ~md/t SM

- Brennelernenthüll- und Strukturmaterial 414 kg/t SM

(Zircaloy 4 und Edelstahl)

- Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kühlzeit
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RADIOAKTIVE ABFÄLLE
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Fig.3.3 Konzentration von Actiniden im radioaktiven Abfall von LWR-Brennstoff
3.3% U"'235 Gleichgewichtszyklus; Abbrand 34000 MWd It SM;
Wiederaufbereitung nach 150 Tagen Kühlzeit ;
Verluste l%U und 1% Pu bzw. 0.5 % U und 0.5 % Pu
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KFK - 2022 (1974)
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Fig.3.4 Aktivität von Spaltprodukten,Actiniden und Hüll-und Strukturmaterial im radio­
-- aktiven Abfall von lWR-Brennelementen (U-235j 1.u.2. Pu-Rezyklierung;

Abbrand je 34000 MWd/t SM)j Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kühlzeit.
Verlust: 1% Pu und 1%U
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In Fig. 303 und 3 04 wurden die Konzentrationen und Aktivi';;;'

täten für die langlebigen Spaltprodukte und Actiniden bis

zu einem Zeitraum von 106 Jahren für den hochaktiven Ab­

fall der Wiederaufarbeitung des LWR-Brennstoffs wieder­

gegeben. Es wurde ein Verlust von 0,5 % Uran uqd 0,5 %

PI utoni um angenornmen (weitere Annahmen siehe 3.'1).

Die r1~nge Arnericium-241, die bei der \'liederaufarbe.i.tung

praktisch quantitativ in den hochaktiven Abfall gent, ist

wegen des Zuwachses durch den Zerfall von Pu-241 (Bl?;ta';;;'

strahler; 14,5 a) stark vorn Zeitpunkt der Wiederaufar­

beitUng abhängig. Für LWR-Brennstoff mit 3,3 % angereicher­

tem Uran wurden nach einern Abbrand von 34000 ~~d/t SM

folgende Konzentrationen ~g/t sl11 berechnet /H6/:

Kühlzeit

Am-241

150 d

47.2

270 d

63.3

1 a

75.9

3 a

168

5 a

265

10 a

426

Bei der vViederaufarbei tung von LWR-Brennstoff wird in

Zukunft mehr und mehr Plutonium anfallen. Wegert seiner

reaktorphysikalischen Eigenschaften eignet sich Plutonium

arn besten als Kernbrennstoff für die in der <Entwicklung

befindlichen Schnellen Brütreaktoren (vgl. 3.2.3). Bis
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zur Markteinführung dieses Reaktortyps gegen Ende der

80er Jahre ergäbe sich das Problem schnell akkumulieren­

der Plutoniummengen (Fig.• 3.14).

Gründe der Sicherheit, der wirtschaftlichen Nutzung und

der Entwicklung einer geeigneten Plutoniumt:echnologie

sprechen für einen Wiedereinsatz auch in LWR (thermische

Plutoniumrückführung /A3, 1'16/). Um 1 g U-235 zu ersetzen

braucht man etwa 1,25. 9 Pu. (Im schnellen Reaktor dagegen

erset~en ca. 0,7 g Pu 1 9 U-235 /H2/). Testbestrahlungen

plutoniumha:l,tigerB.J:."ennelemente in Siede- und Druckwasser­

reaktoren sind sowohl in den USA /A3/ als auch in der BRD

/M6, LI/ im Gange.

Zur Berechnung der Bildung von Transuranelementen wurde

von den praktisch realisierbaren Möglichkeiten für die

Plutoniumrückführung die Variante ausgeWählt, bei der

die Pu-Rückführung im Umfang der Eigenerzeugung erfolgt,

d.h. nur das von einem bestimrntenReaktor produzierte

Plutonium wird in diesen rezykliert. Als Isotopenzu­

sammensetzung des rezyklierten Plutoniums wurde diejenige

genommen, die für den Gleichgewichtszyklus eines Druck­

wasser-Referenzreaktors mit 3,3 % angereichertem Uran und

34000 MWd/t SM Abbrand bei 150 Tagen Kühlzeit und zusätz­

lich ein Jahr für die Brennelementfertigung berechnet wurde.

Es konnte etwa 19 % des Spaltstoffs durch spaltbares

Plutonium ersetzt werden.

Die Isotopenzusammensetzung des Plutoniums nach der Re­

zyklierung in den LWR ist in Anhang 2 , Tab. A.2. 1aufge.,..

führt. Für den hochaktiven Abfall des aufgearbeiteten

LWR-Brennstoffs mit rezykliertemPlutoniurn ergaben sich

die in Fig. 3.5 eingetragenen Konzentrationen. Die er­

zeugten Mengen an Americium und Curium liegen um ein Mehr­

faches über denen des Uranzyklus. Die Aktivitätskurven wurden

bereits in Fig. 3.4 eingezeichnet.
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5 KFK-202211974l
10 "±---t......................++t---+--+-................."t---4-..................++t--+-+-t.................../---+-->-_.........>+t--+-+-+-+-+++Iooi:

RADIOAKTIVE ABFÄLLE

LWR
1.Pu- Rezyklierung

__ Q5%~ ---------

....
-.;

8

10

Fig.3.5 Konzentration von Actiniden im radioaktiven AbfaU von LWR-Brennstoff bei
1. Plutonium-Rezyklierung j Abbrand 34000 MWd/t SM;
Wiederaufbereitung nach 150 Tagen Kühlzeit; Verluste:1%Uund1% Pu bzw. 0.5%U u.O.5%Pu
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Auch im Falle der Plutoniumrezyklierung in den LWR ist

, auf Grund des Zerfalls von Pu-241 die Menge Americium-24 1

im hochaktiven Abfall stark vom Zeitpunkt der Wiederauf­

arbeitung abhängig [in gft SMJ /H6/.

Kühlzeit

Am-241

150 d

80

270 d

102

1 a

120

3 a

246

5 a

385

10 a

603

Wegen der reaktorphysikalischen Eigenschaften erfolgt der

Wiedereinsatz von Plutonium am günstigsten in Schnellen

Brutreaktoren (SBR), die speziell auf Plutonium als Kern­

brennstoff zugeschnitten sind. Diese Reaktoren werden neben

der wirtschaftlichen Optimierung auf eine hohe Produktion

von Pu-239 und Pu-24l optimiert mit dem Ziel, daß sie mehr

spaltbares Material brüten, als sie abbrennen, um so auf

lange Sicht eine hohe (ca. 30 bis 50-prozentige) Ausnutzung
-'

des Natururans erreichen zu können.

Im Bereich schneller Neutronen nimmt mit steigender Neu­

tronenenergie der Wirkungsquerschnitt für Neutronenein'"

fang (er) rascher ab als der Wirkungsquerschnitt für
y

Kernspaltung (of). AUßerdem spalten mit schnellen Neu-

tronen auch Transuranisotope, die mit thermischen Neu­

tronen nicht spalten. Aus beiden Gründen werden im

schnellen Reaktor (unter Berücksichtigung des hohen
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Plutoniuminventars) relativ kleinere Mengen an Trans­

plutoniumnukliden aufgebaut.

Die Rechnungen für den radioaktiven Abfall erfolgten unter

-Berücksichtigung folgender Daten (siehe auch Tab. 3.1)

einesnatriumgekühlten 1000 MWeReferenzreaktors (Ent­

wutf Intera.tbm- Projekt Schneller Brüter) :

- Gleichgewichtszyklus mit LWR-Plutonium

- Standzeit von Core und innerer Blanketreihe 1,6 Jahre,

äußere Blanketreihe 3,2 Jahre

- mittlerer Entladeabbrand im Core 70000 MWd/t SM

- jährlicher Brennstoffwechsel 25,0 t SM bei Lastfaktor 0.8

- Brennelementhüll- und Strukturmaterial 640 kg/t SM

(Edelstahl)

- gemeinsame Wiederaufarbeitung von Core und Blanket

(mit einem mittleren Abbrand von 34000 MWd/t SM) nach

f50 Tagen Kühlzeit.

Die berechneten Konzentrationen und Aktivitäten sind in

Fig.3.6 und 3.7 grafisch zusammengestellt.

In Fig. 3.7 wurde zusätzlich noch der 1'.ktivi.tätsverlauf

beim Einsatz von SBR-Plutonium eingezeichnet. Dieses ent­

hält einen geringeren Anteil schwerer Pu-Isotope und es

werden weniger Americium und Curium erzeugt.
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KFK-2022 (1974)
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Fig.3.6 Konzentration von Actiniden im radioaktiven Abfall von SBR-Brennstoff
-- mit LWR-Plutonium I Abbrand von COr€' + Blanket 34000 MWd It SM I

Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kühlzeit;
Verluste:1%U und 1%Pu bzw. 0.5 % U und 0.5% Pu
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RADIOAKTIVE ABFÄLLE 108
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Figo~o7 .Aktivität von Spaltprodukten, Actiniden und Hüll-uneJ Strukturmaterial
-- im radioaktiven Abfall von SBR-Brennelementen (LWR-/SBR-Plutonium)

Abbrand von Core+8lanket 34000 MWd/t SM; Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kühlzeit.
Verlust: 1% Pu und 1% U
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3.3 Thorium-Uran-Zyklus

Für die Kernenergiegewinnung kommt neben U-235 und Pu"'239 I
Pu-24l auch U-233, das ebenfalls mit thermischen Neutronen

spaltbar ist, in Betracht. U-233, das im natürlichen Uran

nicht vorkommt, kann nach folgender Kernreaktipn gewonnen

werden.

233p ß 233ua 27 er

Ausgangsmaterial ist das in der Natur vorkommende Thorium-232

(~-Strah1er; 1,39°1010 a).

Die Anwendung des Thorium-Uran-Zyklus erfolgt vorzugsweise

in gasgekühlten Hochtemperaturreaktoren. Hochtemperatur­

reaktoren können zwar in einem einfachen Brennstoffdurch­

satz mit niedrig angereichertem Uran (etwa 5-10 % ange­

reichertes U-235) betrieben werden 158/, jedoch bietet

langfristig der geschlossene Thorium-Uran-Kreislauf mit

RückfÜhrung des erzeugten U-233 Kostenvorteile IB5/. Dies

liegt einerseits in den guten nuklearen Eigenschaften des

erbrüteten U-233 im Bereich thermischer Neutronen, da ein

reines U-233-Core einen deutlich größeren Konversionsfaktor

alse1n U-235-Core besitzt, andererseits braucht der Thorium­

Uran-Brennstoffkreislauf mit U-233-Rückführung etwa 30 bis

50 % weniger U-235 Nachladung, und damit entsprechend weniger

Trennarbeit.

Für den Anfall radioaktiven Abfalls ergibt sich im Thorium­

Uran-ZyklUS folgende Problematik:
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- Das erzeugte Plutonium liegt mengenmäßig in der gleichen

Größenordnung wie das gebildete Neptunium. Wegen der re­

lativ kleinen Mengen und dem geringen Anteil an mit

thermis'chen Neutronen spaltbaren Plutoniumisotopen (25 %'

spaltbares Pu, ca. 65 % Pu-238) scheint eine Abtrennung

bei der Wiederaufarbeitung und eine Rückführung in die

Reaktoren nicht vorgesehen zu sein. Das Plutonium stellt

somit ein zusätzliches langfristiges Wasteproblem dar

(siehe Abschnitt 5.4).

- Vorschläge zum Feed-Breed-Konzept (U-235 Abbrandpartikel

und Th-232 / U-233 Brutpartikel) sehen vor, daß das Uran

der Abbrandpartikel auf wenige Prozent der ursprünglichen

hohen U-235 Anreicherung in ein, höchstens zwei Durch­

gängen abgebrannt wird /D2, 86/, "before retiring it at

zero value w /S6/. Das bedeutet, daß sie ohne nochmalige

Wiederaufarbeitung als hochradioaktiver Abfall zur End­

lagerung gebracht werden sollen /M4/.

Eine Wiederaufarbeitung der Abbrandpartikel, wenn sie

nach dem 2. Reaktordurchsatz nur noch 4-5 % U-235 be­

sitzen, könnte nur zum Ziel haben, die Spaltprodukt-

und Actinidenoxide in der relativ sicheren Verpackung

der beschichteten Partikel in eine noch sicherere Lager­

form (Glas; Keramik etc.) zu bringen. Die Vorteile eines

solchen Verfahrens sind noch unklar. Außerdem bedeutet

ein solcher Aufarbeitungsprozeß zwangsläufig eine Ver­

größerung des AbfallvolUmens durch die entstehenden

mittel- und schwachaktiven Abfälle.

Der Thorium-Hochtemperaturreaktor wird mit hochangereichertem

Uran (93 % angereichertem U-235) und der 10- bis 20-fachen

Menge Thorium angefahren /86/. Wegen der hohen Anreicherung
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und des größeren thermodynamischen Wirkungsgrads des HTRs

(39 - 42 %) beträgt das Schwermetallinventar nur ca. 1/3

der Menge eines LWR. Die jährliche Nachladung beträgt wegen

des höheren Abbrandes und der längeren Einsatzzeiten der

Brennelemente von 4 Jahren nur ca. 1/4 der Menge eines

LWR gleicher elektrischer Leistungen (vgl. auch Tabelle 3.1).

Die Berechnungen des radioaktiven Abfalls basieren auf einem

heliumgekühlten Hochtemperaturreaktor und folgendem Brenn­

stoffkonzept /D5/:

- offener Brennstoffzyklus ohne U-233 Rückführung

- Kohlenstoff/Thorium-Atomverhältnis 250

- Lebensdauer der Brennelemente 4 Jahre

- mittlerer Abbrand 95000 MWd/t SM

- jährlicher Brennstoffwechsel ca. 7,6 t SM (je 1000 MWe )

bei Lastfaktor 0,8

- Wiederaufarbeitung nach 270 Tagen Kühlzeit.

Für die Zusammensetzung des hochradioaktiven Abfalls wurde

angenommen, daß unabhängig davon, ob Mischoxidbrennstoff

oder Brennstoff nach dem Abbrand-Brut-System vorliegt, eine

Wiederaufarbeitung erfolgt, bei der die Elemente Protactinium,

Neptunium, Americium und Curium sowie ein Verlust von 1 %

Thorium und 1 %' Uran in den hochaktiven Spaltproduktabfall

laufen. Für Plutonium wurde angenommen, daß es entweder

quantitativ oder im Falle seiner Abtrennung zu 1 % in den

Abfall gelangt.

Die Ergebnisse der Rechnungen wurden in Fig. 3.8 und 3.9

zusammengefaßt.
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KFK-2022 (1975)
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KF K - 2022 (1975)

RADIOAKTIVE ABFÄLLE
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Der Thor:i;.um~Hochtemperaturreaktorist ein Konverter mit

hoher Konversionsrate • Zur Deckung des gesamten Br.ennstoff­

bedarfs muß nach der Wiederaufarbeitung und Rückführung

des erzeugten U-233 ein Teil des abgebrannten U-235er-­

setzt werden. Die Energieerzeugung dieses Reaktortyps.

erfolgt zu etwa 1/3 aus dem U-235 und zu etwa 2/3 aus dem

Th-232/U-233 Brutzyklus /L1/.

Beim Abbrand-Brutsystem ist eine überschneidung des Brenn~

stoff- und Brutstoffzyklus bei der Wiedera'llfarbeitung un~

erwünscht.

Bei einem angestrebten Abbrand des 0-235 von etwa 75 ~

ist aus dem restlichen Uran zum großen Teil U-236 ent­

standen, "das eine Wiederaufarbeitung ~enig attraktiv

macht" /L1/. Das restliche U-235 soll daher nur noch

ein weiteres Mal eingesetzt werden /B6, S~/.

- Das zu ca. 8 % verbrauchte Thorium enthält das wertvolle

U-233, dessen Weiterverarbeitung starke Abschirmung und

Fernsteuerung erfordert.

Es ist vorgese.hen, das bei der Wiederaufarbeitung gewonnene

u-2i3 zu beschichteten Teilchen ~u re~abrizieren, das

Thor:-iurn bis zum weitgehenden Zerfall des Th~228, in dessen

Zerfallsreihe energiereiche ~-Quanten auftr~ten, ca. 15

bis 20 Jahre zu lagern. Die relativ kleinen Mengen. der U-235

Abbrandpartikel sollen vorerst nach d~~ ersten :Reaktordurch­

satz ebenfalls zwischengelagert werden /T2/. Sie könnten später

als Waste beseitigt oder aufgearbeitet werden, wobei die

Verwendung des abgetrennten Urans noch unklar ist. Das

Konzept der General Atomic /S6 D2/ sieht aus öko~omischen

Gründen nur noch eine weitere Reaktorbestrahlung von 4 Jahren

vor. Eine Wiederaufarbeitung der Abbrandpartikel ist dann

nicht mehr vorgesehen.
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Das hochangereicherte Uran der Abbrandkerne enthielt ur­
sprünglich ca. 6 % U-238, aus dem sich durch Neutronen­

einfang Plutonium, Americium und Curium bilden. Die Abbrand­

partikel enthalten daher den größeren Teil der Transuran­

elemente.

Für die Berechnungen des hochradioaktiven Abfalls wurde

unter Berücksichtigung der U-233 Rezyklierung der gleiche

Referenzreaktor wie für den offenen U-235-Zyklus (Kapitel

3.3.1) zugrundegelegt /D5/.

Es wurde wiederum angenommen, daß entweder das gesamte

erzeugte Plutonium (oder im Falle der Abtrennung1 %) in

den radioaktiven Abfall gelangt.

Die errechneten Gesamtkonzentrationen im Abfall (ein­

schließlich 1 % Th und 1 % U Verlust) wurden in Fig. 3.10

eingetragen; eine Aufteilung in Brut- und Abbrandteilchen

erfolgte hier nicht (vgl. dagegen Kapitel 5.4). Die ge-

samte Aktivität wurde in Fig. 3.11 dargestellt. Der

Einfluß des Plutoniums im Waste auf die Gesamtaktivität

nach> 103 Jahren ist gering (siehe hierzu auch Kapitel 5.4).

Die Einsetzbarkeit von LWR-Plutonium anstelle von U-235

als Spaltstoff in Hochtemperaturreaktoren zusammen mit

Thorium als Brutmaterial wurde ebenfalls untersucht

/A3, D2, G3/. Danach scheint ein gemischtes U-Pu~Core

reaktorphysikalisch Schwierigkeiten zu bereiten. Nach

neueren Rechnungen /B13/ kann jedoch U-235 vollständig

gegen LWR-Plutonium ersetzt werden, wenn das gesamte

Core nach 2,5 Jahren entladen würde. Dieses Plu~onium-Core

würde gute Eigenschaften als Erst-Core zeigen, ~in Uber­

gang auf ein Uran-Core sei ohne Schwierigkeiten möglich.
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Es ist unklar, ob dieses Brennstoffkonzept zum Einsatz

kommt, da der zeitliche Vorsprung der Einführung des

HTR gegenüber,dem SBR aus heutiger Sicht ziemlich gering ist.

Für die langfristigen Abfallprobleme ist von Interesse,

daß im HTll die spaltbaren Plutoniumisotope sehr schnell

ausgebrannt würden, da kein U-238'vorhanden ist, aus dem

sich, wie bei wiederholter Rückführung in den LWR (vgl. Anhang 2

Tab. A 2.1 ) der spaltbare Anteil durch neu gebildetes

Pu-239 regeneriert. Im HTR würde rasch "wertloses"

Plutonium mit einem geringen Gehalt an spaltbaren Isotopen

entstehen, das in den Abbrandpartikeln nur ein weiteres Mal

zum Einsatz gelangen könnte, wobei sich dann ähnlich wie beim
U-235 die Frage stellt, ob es mit LWR- oder SBR-Plutonium

gemischt werden kann, oder ob die Abbrandpartikel ohne

Wiederaufarbeitungals hochaktiver Festabfallendgelagert

werden sollen.

Die Hochtemperaturreaktoren eignen sich wegen der hohen

Austrittstemperaturen des Kühlgases (ca. 950 - 1100oC)

in hervorragender Weise zur Prozeßwärmeerzeugung. Man

kann deshalb erwarten, daß die Nutzung der Kernenergie

zur Prozeßwärmeerzeugung in den ,90-er Jahren ähnlich steil

ansteigt, wie die Entwicklung im Elektrizitätsbereich in

diesem Jahrzehnt IM1/.

Unter der Voraussetzung, daß schnelle Brutreaktoren nur

in dem Maße zugebaut werden, wie die Leichtwasserreaktoren

den gesamten Plutoniumbedarf für das Erstcore bereitstellen

können, ist es nicht mehr nötig, daß der Brutgewinn des SBR

zum Brüten von eigenem Bedarf, d.h. zur Verdoppelung der

Brüter, herangezogen wirq /S7/. Der Brutgewinn könnte in

diesem Fall zum Brüten von U-233 für den HTR herangezogen

werden. Für eine Konversionsrate von 0.8 des HTR mit reinem

U-233/Th-Reaktorkern würde dies eine Brutrate eines gleich-
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großen SER von ca. 1,23 erfordern.

Dies kann mit einem SER mit einem Plutonium/U"'238-Core

mit U-238-axialen Elanket und einem radialen Brutmantel

aus Thorium erreicht werden. Das Pu/U-238-Core produ­

zierte so viel Plutonium, wie für die Selbstversorgung

des SBR notwendig ist, der Brutgewinn erzeugt im radialen

BlanketU-233 /F3, W2/. Damit kann der V6rteileiner

hohen Konversionsrate desU-233 im HTR voll ausgenutzt

werden.

Da dieses·Brennstoffzykltiskonzept kaum vor dem Jahr 2000

zum Tragen kommen dürfte, sei es hier nur erwähnt. Für

den Anfall an radioaktivem Abfall entfällt bei einem

reinen U-233 Core das U-236/U-235 Abfall-Urangemisch

aus den abgebrannten 0-235 Abbrandteilchen, andererseits

werden weniger Transurane gebildet.
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3.4 Gesamtmengen von Spaltprodukten und Actiniden im hoch­

radioaktiven Abfall in der BRD und Westeuropa

Nach der Ubersicht über die Erzeugung von Spaltprodukten und

Actiniden durch verschiedene Reaktortypen und Brennstoff­

varianten, dargestellt in den vorangegangenen Abschnitten,

wurde anschließend die Gesamtproduktion von Actiniden ge­

mäß der Reaktorstrategie von Kapitel 2 berechnet.

Für die Rechnungen wurde konservativ angenommen, daß nach

dem gegenwärtigen Brennstoffaufarbeitungskonzept

- nur die Eleme.nte Uran und Plutonium bzw. Thorium und

Uran wiedergewonnen werden:

- die.gasförmigen Spaltprodukte (Kr, Xe, H-3) sowie 99,9%

Jod abgetrennt und als separater Abfall behandelt werden;

- die nicht gasförmigen Spaltprodukte sowie die Actiniden

Neptunium, Americium, Curium und Transcuriumelemente

sowie Protactinium und alle Zerfallsprodukte quantitativ

in den hochaktiven Abfall gehen;

- die Verluste von Uran und Plutonium bzw. Thorium in den

hochaktiven Abfallstrom 0,5 % bzw. bei Aufarbeitungsver­

fahren, die sich noch in der Entwicklung befinden (HTR

und SBR-Brennstoff) 1 % betragen;

- im Falle des HTR-Brennstoffs auch das Plutonium in den

Waste geht.

In den folgenden Diagrammen sind die Ergebnisse für die

mittlere und maximale Schätzung für die BRD und Westeuropa

dargestellt.

Fig. 3.12 gibt die Gesamtproduktion an Spaltprodukten pro

Jahr wieder.

Die jährliche Produktion von Neptunium, Gesamtplutonium,

Abfallplutonium (0,5 % aus LWR- und SBR-, 100 % aus HTR­

Brennstoff), Americium und Curium ist in Fig. 3.13 bis 3.17

aufgetragen.
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Hierbei zeigt ein Vergleich der beiden Brennstoffzyklen,

daß durch den HTR nur relativ kleine Plutoniummengen er­

zeugt werden, aber wenn diese quantitativ dem hochaktiven

Abfall zugeschlagen werden, eine größere plutoniummenge

in die hochaktiven Abfälle gelangt, als die Verluste (0,5 %)

bei der Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff in die hoch­

aktiven Abfälle ausmachen.

Eine Zusammenfassung der jährlichen Produktion von Actiniden

im hochaktiven Abfall des Uran-plutoniurn-Zyklus sowie des

Thorium-Uran-Zyklus schließt sich in Fig. 3.18 bis 3.20 an.

Schließlich folgen in Fig. 3.21 die akkumulierten Gesamt­

mengen von Transuranen im hochaktiven Abfall.
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3.5 Mittelaktive und a-aktive Abfälle der Brennstoffzyklen

Rädi'oakt'ive Abfälle entstehen bei allen Stufen eIer Kern...:..

brE;!nnstoffzyklen in starkunterschiedlicher.chemi-scherund

physikalischer Form und Aktivitätskonzentration. Von ihren

Eigenschaften her werden die radioaktiven Abfälle nqchfol-
,. ~ .. .. -'... .- . .- i-- .

gend in einige wichtige Typen unterteilt, wobei zur Ver-

einfachung ein weitverbreit6!ter Sprachgebrauch beibehaltep

werden soll:

,:::"hpchaktive Abfälle

..:.. ;ettßr-Abfälle

Hüll- und Strukturmaterial,

sonstige mittelaktive aßr-Abfälle

- a-Abfälle

- mittel-undschwachaktive ßr-Abfälle

den nachfolgenden Abschnitten werden die Abfalltypen

riäh~tspezifiziertundes wird versucht,dieindert einzelnen

Arilagen. der Bx:-ennstoffzyklenentstehenden Abfallmengenab....

zuschätzen.

Die verwendeten Bezeichnungen werden so festgelegt, daß die

'Aktivitätsberelche mit den von der lAEA .in Wien fIt) vorge....

... 3cl)lagenen Kategorien für flüssige und feste Abfälle mög-

lichstübereinstimmen (Tabelle 3.3 und 3.4) •

... Hochakt;ive.J:\1)fälle

Als "hochaktive flüssige Abfälle" werden nur die konzentrier­

ten Raffinatlösungen (HAWe) des ersten Extraktionszyklus der

Wiederaufarbeitung bezeichnet. Sie sind dadurch charakteri­

siert, daß sie
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Tabelle 3.3: Klassifikation schwach-, mittel- und hochaktiver

flüssiger Abfälle gemäß lAEA-Vorschlag /I1/
• i

Bezeichnung Kate-x)
gorie

Aktivität
{"Ci/m3J

Abschirmung Bemerkung

1

schwachaktiv 2

mittelaktiv [~
hochaktiv 5

< 10-6

10-6 bis 10-3

10-3 bis 10-1

10-1 bis 104

>104

(+)

+
++ Kühlung not­

wendig

X)Einteilung der flüssigen Abfälle erfolgt nach der Aktivität

Tabelle 3.4: Klassifikation von festen Abfällen

(IAEA-Kategorien /I1Iund eigene Ergänzung)

Bezeichnung

schwachaktiv

mittelaktiv
(ßy-Abfälle)

Kate­
gori~x)

1

[~

Dosisleistung
{R/hJ

<0.2

0.2 bis 2

>2

Abschirmung

:]
Bemerkung

keine bedeuten­
de a-Aktivität

a-aktiv

mittelaktiv
(aßr-Abfälle)

hochaktiv

4 a-aktiv

[
>0.2 ]
.• a-aktiv

>20

(+)

++

++

a-Aktivität
{Ci/m3J
BE-Hüllmaterial

[

AbbrandPartikel
von HTR.-Brenn­
stoff

X)Einteilung der festen Abfälle erfolgt zur meßtechnischenVer­
einfachung nach der Dosisleistung an der Oberfläche der Ab­
fallbehälter (Fässer).
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o die höchste Aktivität aller radioaktiven Abfälle in

einern relativ geringen Volumen besitzen,

o >99 ~·.. der l1icht gasförmigen Spaltprodllkte sowie be­

de\ltendeMengen Actinidenisotope enthaltcen,

oauf Grund der starken durchdringenden StrahDing dicke

Abschirmung erfordern,

oselbsterhitzend sind und ihre Behälter gekühlt werden

müssen 0

Die flüssigen hochaktiven Abfälle entsprechen dei-IAEA:'"

Kategorie 50 Ihre Verfestigungspr6dllkte werdenhiei~is

"~erf~stigte hochaktiveAbfälle" (abgekürzt HLW) bezei~hnet.

Als "hochaktive feste Abfälle" werden (analog zur Definitfon

der hochaktiven flüssigen Abfälle) die abgebrannten Feed­

partikel des HTR-Brennstoffs eingestuft.

- Mittelaktive pßr-Abfälle

Diese unterscheiden sich von den hochaktiven Abfällen

durch geringere Wärmeentwicklung,und.sieerfordern.ge­

ringere Abschirmung. Für solche Abfälle, die sowohl be­

deutende Mengen a-Aktivität als auch Sr-Aktivität

enthalten, ist nach den IAEA-Vorschlägen keine eigene

Kategorie vorgesehen.

o .Hüll.. und Strukturmate,rial

bleibt als Rückstand bei der Wiederaufarbeitung nach dem
Zersägen und Zerhacken der Brenneüemellte und Herauslö<sen

des Brennstoffs. Es enthält Neutronenaktivierungspro­

du~te (von denen langfristig Ni-59 \lnd Ni-63 von Interesse

sind) mit relativ hoher Aktivität. und kann bis 0,3 %

Plutonium enthalten. Hüll- und StrukturrnaterialabfäIle

entwickeln Wärme und erford~rn Abs~hirmung.
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o Sonstige mittelaktive aßy-Abfälle

entstehen bei der Wiederaufarbeitung (und in geringerem

Maße beim Reaktorbetrieb /B11/hSieenthalten Spaltpro­

dukte i~ Konzentrat;lonen, daß Fernbedienung und Abschirmung
nötig ist.

- a-Abfälle

sind flüssige oder feste Abfälle, die mit langlebigen, sehr

toxischen a-Str~hlern, insbesondere Plutonium und in ge­

ringerem Maße auch mit anderen Actiniden (Np, ~-241, U-233)

kontaminiert sind. a-Abfälle entwickeln nur geringe Wärme

und benötigen nach geeigneter Verpackung keine Abschirmung.

Feste a-Abfälle bestehen aus einer Vielfalt verschiedener

Materialien wie Papier, Stoffel Holz, Kunststoffe, Gummi,

Glas, Keramik, Metalle etc. und enthalten einen hohen brenn­

baren Anteil (1/2 bis 2/3 des Volumens).

Große Volumina a-Abfälle entstehen bei der Brennstoffprä­

paration und.-refabrikationsowiebei der Wiederaufarbeitung.

Nach dem IAEA-Vorschlag 111/ werden feste (X-Abfälle von

vorneherein der'Kategorie4 zugeordnet. Als untere Grenze

wi,rd nach amerikanischer Empfehlung /B11,U7/ eine a....Aktivität

von 10 hCi/g vorgeschlagen. Diese a-Aktivität entspricht dem

oberen Bereich natürlicher Radiumkonzentrationen in der Erde.

- Mittel- und ~chwachaktive ßy-Abfälle

werden hier die verschiedensten flüssigen und festen Abfälle

bezeichnet, die weniger als 10 ~Ci/kg langlebige (X-Strahler

enthalten, und beim Betrieb von Reaktoren und anderen An­

lagen der Brennstoffkreisläufe sowie beim sons~lgen Umgang

mit radioaktiven Isotopen entstehen.
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Zu den mittel- und schwachaktiven ßr-Abfällen gehören

o die Konzentrate, Schlämme etc., die bei der Dekontaminatiop

von Prozeßströmen (beispielsweise in Kernktaftwerken oder

Wiederaufarbeitungsanlagen)a.ls Wasteentstehenj

o Tritiüm (Halbwertszeit 12,3 Jahre), das in Form von sehr

verdünntem tritiertem Wasser beim Betrieb von LWRund

in erheblich größerer Menge bei der Wiederaufarbeitll11g an....

fällt;

o das EdelgCis Krypton-8S (Halbwertszeit 10,8 Jahre) , das,iri

g~J::"inger Menge beim Betrieb von ,Reaktoren aus defekten

Brennelementen, in der Hauptsache jedoch be.imZerhCickeh

der Brennelemente und Auflösen des Brennstoffsin.der

Wiederaufarbeitungsanlage freigesetzt wird~

o'KöhHms.toff-14 (Halbwertszeit S736 Jahre), der ingeripg.e:r

Menge als Aktivierungsprodukt in der Graphitmatrixderga~-

'gekühltem Hochtemperaturreaktoren gebildet wird undill sehr

verdünnter Aktivitätskonzentration als 14C02 beim Abbrennen

des Graphits im Head-endder Wiederaufarbeitungsanlagen

(des Thorium-Uran-Zyklus) anfällt;

o Jod-129 (Halbwertszeit 16.106 Jahre), das als Spaltprodukt

durch Verflüchtigung entweder beim Auflösen des Brennstoffs

aus dem Abgas oder spätestens bei der Verfestigung der

flüssigen hochaktiven Abfälle und Einschmelzen in Gläser

oder Keramik abgetrennt wird~

o sonstige feste Abfälle, die in großen Volumina in allen

Anlagen der Brennstoffzyklen .entstehen und für Hand­

habung und Transport keine Abschirmung benötigen.

Die Sr-Abfälle, mit Ausnahme des Jod-129, deren bestimmende

Radionuklide nur relativ kurze biS mittlere Halbwertszeiten

von ~ 30 Jahren besitzen, erfordern eine sichere Lagerung

für einige Jahrhunderte bis zum Zerfall der radioaktiven

Isotope. Sie sind deshalb nur teilweise Gegenstand der vor­

liegenden Arbeit.
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Bei der Brennelementherstellung entstehen flüssige und

feste Abfälle, d;le mit angereichertem Uran, mit Plutonium

und Americium oder mit U-233 kontaminiert sind.

In dieser Arbeit interessieren besonders die ~-Abfälle

aus der Herstellung von Pu- oder U-233-haltigem Brenn­

stoff. Bei den bisherigen relativ kleinen Durchsätzen lagen

die Plutoniumverluste nach Schätzunqen des Autors in der

Größenordnung vop. einigen Prozent und· es wird erwartet, daß

sie mit steigenden Durchsätzen zurückgehen und sich .bei

1 % einpendeln.

Die Angaben vonvan TUYL et al. /T1/, nach denen ein linearer

Rückgang der Plutoniumverluste bis auf 0,25 % im Jahre 1990

angenommen wird, erscheinen zu optimistisch. InE3inem neueren

Bericht rechnenBLOMEKE, KEE und·NICHOLS IBB! f\ir große zu­

künftigE3 Anlagen mit einem Pu-Verlust von 0,75 % für Brenn.­

stoffpräparation und -fabrikation.

Die in den oc-Abfällen der Brennelementrefabrikation zu er­

wartenden Plutoniumverluste sind in Fig. 3.22 eingetragen,

wobei für die Berechnung linear fallende Pu-Verluste von 3 %

1970 auf 1 % 1990 zugrunde gelegt wurden.

Bei der Brennelementfertigung wurde ein Anfall von nioht

kompaktierten a-Abfällen von ca. 750 - 850 m3 pro Tonne Pu

(oder U-233) geschätzt jB8,Tl/. Das wären umgerechnet für

LWR-Brennstoff mit 10 kg Pult SM etwa

7- 9 m3 a-Abfälle/t SM.
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Nach Angaben der.USAEC·/U6/ ist mit folgenden MeIlgen zu

rechnen:

LWR mit Pu-Rezyklierung

SBR

Americium-241

11,6 m3 a-Abfälle/t SM

9,6 m3 a-Abfälle/t·SM

LWR-Plutonium enthält 11,5 bis 14 % Pu-241, das mit einer

Halbwertszeit 'von 14,9 Jahren in Ame:r:icium,-241 zerfällt /N1 / •

Wird ein Gehalt von 2000 ppm Americium überschritten /KS/,

so sind für die Bearbeitung des Plutoniums zusätzliche

Abschirmungen der y-Strahlung des Am-241 oder eine chemische

Abtrennung des Americiums nötig. Bei 12 % Pu-241 ist diese

Americiumkonzentration nach ca. 4 Monaten nachgebildet.

Eine'kle.inere Menge des abgetrennten fisotopenreinen)

Am~.2:4LkanneinerNutzung zugeführt, die Hauptmengemuß

alsnAbfall angesehen werden.

während des Betriebs eines Kernkraftwerks entstehen gas­

förmige, flüssige und feste radioaktive Abfälle. Gasförmige

Abfälle werden nach einer gewissen Verzögerungszeit (Abkling­

zeit1 inhoher Verdünnung an die Umgebung abgegeben /H14/.

Aus flüssigen, schwachaktiven (und mittelaktivem) ßr-Abfällen

werden die radioaktiven Stoffe durch Ionenaustausch oder Ver~

dampfung konzentriert und die Konzentrate entwässert und ver-.

festigt. Hinzu kommen getrocknete Schlammkonzentrate aus Filtern,

verbrauchte Ionenaustauscher etc •• Sie werden ebenso wie die

überwiegend kompaktierten festen ßr-Abfälle (z.B. Filter,

kontaminierte Teile, sowie allgemeine feste Abfälle aus dem

Betrieb) in 200 1 Fässern mit Zement, Bitumen oder Kunstharz

verfestigt.
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Der jährliche Anfall an ßr-Abfällen aus dem Betrieb von

1000 MWe Siedewasser~ und Druckwasser-Kernkraftwerken wird

nachfolgend auf Literaturangaben /U6,B8,H14/ bezogen.

Für schnelle Brutreaktoren und Hochtemperaturrea~toren

liegen nur' Schätzungen vor /B8,U6/:

m3 ßr-Abfälle
Anzahl
200 1 Fässer.

SWR

DWR

SBR

HTR

120 ­

80 ­

28 ­

112

240

160

56

600 ­

400 ­

135-

(560)

1200

800

270

Uber den Gehalt an a-Strahlern (Plutonium), die aus defekten

Brennelementen über das Reinigungssystern desPrimärkreislaufs

in diese Abfälle gelangen könnten, liegen dem Autor keine .An­

gaben vor. Er dürfte jedoch bei LWR in Anbetracht der großen

Abfallvolumina unter 10 llCi/kg liegen und damit vernachlässig­

bar sein.

Da im ersten Extraktionszyklus der Wiederaufarbeitung bei de~

Abtrennung der Spaltprodukte von Uran und Plutonium gleich­

zeitig die übrigen Actiniden in den hochaktiven Abfall laufen,

reduziert sich für die rnittel- und a-aktiven Abfälle das

Transuranproblem auf
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- die Verluste von Plutonium,

- das Arnericium-241, das sich aus dem Zerfall des Pu-241-

Anteils nachbildet,

einen Teil des Neptuniums, das eventuell je nach dem

chemischen Verfahrensschema zusammen mit dem Uran und

Plutonium extrahiert wurde.

Eine Abschätzung der Pu-Verluste in einer großen kommerziellen

Wi~d.eri\~fcl:!=·beitungsanlage stößt auf die Schwieiigk~it, daß' die

Prototyp - Anlagen, die bisher in Betrieb waren, noch

relativ große Gesamtverluste aufwiesen, die im Bereich

mehrerer Prozent des Durchsatzes lagen.. Für zukünftige

Großanlagen kann jedoch eine verbesserte Technologie vor~

ausgesetzt werden (siehe Abschnitt 4.1.3.2).

In Tabelle 3.5 werden daher für den Zeitraum nach 1990

die Gesamtverluste der Wiederaufarbeitung auf 1 % Plutonium

geschätzt. Für den Zeitraum von 1970 bis 1990 wurde für

die K#rven in Fig. 3.22 ein linearer Rückgang der Pu-Ver­

luste in den mittelaktlven ~~fällen von 2 % auf 0,4 %

postuliert.

In Einklang mit den Rechnungen zum hochaktiven Abfallwur4e

auch für den mittelaktiven Abfall angenQmlnen., daß das

Neptunium durch Rückführung der Raffinatströme (Verdamp1:er.­

konzentrate) praktisch vollstäpdig in den hochaktive,n Ab­

fallsi;rom gelenkt wird, bzw. die Mengen immittelaktiven

Abfall gegenüber dem Plutoniumgehaltunbedeutend sind.

In Tabelle 3.5 sind die verqchiedenen radioaktiven Abfälle

der Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff nach Art der Ent­

stehung oder der Behandlung und die Höhe der Plutoniurnver­

luste in diesen Abfällen zusammengefaßt jT1j. ,Die "wahr­

scheinlichen MittelwerteIl sind als,pchätzungenfür nahezu

volle Auslast.ung größerer Anlagen zu verstellen.
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Tabelle 3.5: Geschätzte Plutoniumverluste in den wicht~gsten

Abfallströmen der Wiederaufarbeitung

(Zielvorstellung für ~ 1990)

% vom Plutoniumdurchsatz

Abfallart

hochaktiver Abfall

Hüll-und Strukturmaterial
einschl. Klärrückstände
salzarme cßy-Abfälle

sa12haltige aßy-Abfälle

allgemeine feste a-Abfälle

Apparate und Teile

schwachaktiver Abfall

Bereich

0.2 - 1.0

0.02 - 0.2

0.03 - 0.3

0.01 - 0.3

0.001- 0.3

Spuren

wahrscheini.
Mittelwert,

0.5

0.1

0.1

0.2

0.1

0.01

Spuren

In Tabelle 3.6 wurden Schätzungen nach Literaturangaben

über die anfallenden Mengen radioaktiver Abfälle beim

Durchlaufen der äußeren Brennstoffzyklusanlagen bezogen

auf den jährlichen Betrieb von 1000 MWe Kernkraftwerken

zusammengestellt. Die Literaturdaten weichen zum Teil

stark voneinander ab und es finden sich nur selten An­

gaben, wie d~e Werte zustande kamen.

Um wenigstens die langfristigenWasteprobleme für den

Brennstoffzyklus der LWR grob abschätzen zu können, wurden

die in den vorangegangenen Abschnitten angenommenen

Plutoniumverluste in die cßy· und a-Abfallströme

entsprechend der Reaktorstrategierechnung behandelt und

in Fig. 3.22 dargestellt.



Tabelle 3.6: Mengen fester radioaktiver Abfälle im Brennstoffkreislauf
von 1000 MWe Reaktoren (naeh Literaturangaben)

KFK-2022 (1975

REAKTOR

1. mittel- und

1ST-Abfälle
sehwa«::haktive[m3/a]

[Fässer/a]
[m3/a]

LWR

56 - 112
270 - 540

112

SBR

28 - 56
135 - 270

56

BTR ref.

!/U6/

IB81

WIEDERAUFARElEI'l'UNG

2. verfestigte hoc:haktive [m3/a]
Abfäii~ [m3 Glas/a]

2,5
1,7 - 2,4

2,0
2,0 1,3

IU61
Id.A./

3. Hüii- und Struktur-
.,

material

4. Sonstige aßy-Abfälle

S. a-Abfälle

[m3/a]
[ t/a}
[m3/a}
[t/a]
[t/a]

[m3/a]

[m3/a]

[m3/a]

1, ,a)

7,6
5,7
7,4

10,8

200

5,5&)

30
64 - 72
23 - 26

16,2

410 - 540

190

700 100

} IU6!

} IB171

Id.A./

IB81

/B8/

IB8/

Typen 4 + 5 + 6 zusammen [m3/a]
[Fässer/a]

BRENNELEMENT-REFABRlKATION

17 - 112b )

80 - 540

56 - 336
270 - 1600

7. a-Abfälle

8. flT-Abfäl:/.e

[m3/a]
[Fässer/a]

[m3/ a]

33Gb)

1500

370b )

224
1000

1400

(1) 4700 - 5580«::)

J /V6/

IB81

/B8/

a)kompaktiert (auf' 70 , theoretische Di~hte)
b)pu bzw. U-233 Rezyklierung angenommen
C)obne Kompaktierung undohl'leVe:r;:aschungdes brennbaren Anteils
Id.A./ ~ diese Arbeit
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KFK - 2022(1975)

9

6

8

7

1

3

2

2010

/
/

/
/ I

/ I
/ I

/1
/1
/

/

2000

/ I
J I

~:~~~~nl-J ./
I/

/J
Wiede~~~eillJ1g !I

1990 Jahr

mittlere Schätzung

maximale Schätzung

19801970

Cl
0:::
00 1.5

r"(il-~
=a
'4'-..c
<{

c:
<LI
:>

-..::;
~ 1.0es
Qj..........
'E
E,-
<LI
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c:
<LI
~

I
;:) 0.5CL

Fig. 3.22 Jährliche Menge Plutonium im mittelaktiven Abfall bei mittlerer
und maximaler Schätzung für die BR0 und Westeuropa
Brennelement- Refabrikation :1.0 %Pu-Verlust .~1990(3 %1970)
Wiederaufarbeitung MAW 0.4% Pu-Verlust ;a: 1990 (2% 1970)

Hülsenabschnitte 0.1% Pu-Verlust
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4., Langlel=>ige Spaltprodukte und Actiniden in den Apfall...
, -~;..

strömen der Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen

Ziel der, 'i1iederaufarbei, tung ~bgebrannter Brennelemente i,st

- die Abtrennung der Spaltprodu]{te (und einiger Actj.nid.enJ

und ihre nachfolgende UberfUhrungin einverfestig1:e§
Produkt, das für einestchereEndla,gerung tibereine:p
Zeitraum >1Ö6 Jahre geeignet ist; , '

- die.:Rü9kgewinnungc von unverbra'uchtem Uran (bzw.TnoriUrrif

und im. Reaktor erzeugten Plutoniums (bzw. uran--239)·'.

Die Bemühungen gehen dahin, Prozeß- und Abfallströme weitgehend

frei von inaktiven Chemikalien zu halten, um die Konzentrate

möglichst salzfrei zu erhalten. Damit sbll 'einerseits'elhe

Rückführung plutoniumhaItiger Ströme ermöglicht, andere~~

seitseinminimales Volumenmittel--undschwächaktiverAbfälle

erreipAtwerden.

'14.1 Wiede.J:'aufärbeittlng für LWR-Brennstoff

NaC1h,clemAuflösen des bestrahlten Brennstoffs findet'i.m
wesentliqhen eine, Auftrennung in 3Prozeßsti'ömestatt:

Spaltprodukte, Uran und Plutonium.

Rad,:j.oaktive Ahfälle fallen hierbei bei allen PrözeßscI1ritt:en

an im wesentlichen

- radioakt.ive .. Ab9ase sowie. feste Abfälle ·beim Zerlegen und

Zerhacken der Brennelemente als Rückstand nach dem Auflösen

des Brennstoffs;
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- Rückstände beim Klären der Brennstofflösung durch Filter oder

Zentrifuge;

- eine hochradioaktive Spaltproduktlösung als wäßriges Raffinat

des 1. Extraktionszyklus;

- Abfälle.beiden nachfolgenden Extraktionszyklen zur weiteren

Reinigung des Uran,;". und Plutoniumstromes;

- Abfälle bei den Lösungsmittelwäschen;

- verbrauchtes organisches Lösungs- und Verdünnungsmittel;

- flüssige Abfälle aus Dekontaminations-, Instand~

haltungs- und Reparaturarbeiten;

- feste brennbare und nicht brennbare radioaktive Abfälle

(einschließlich unbrauchbarer Apparateteile) aus"der

gesamten Anlage.

Die bestrahlten Brennelemente~ die von den Reaktoren ange­

liefert werden, entwickeln eine hohe Nachwärmeleistung und

starke Strahlung und werden deshalb beim Brennelementeingang

der Wiederaufarbeitungsanlage in ein Wasserbecken gestellt.

Bei der Dekontamination, d.h. beim Spülen der Transportbehälter

entsteht schwach radioaktives Wasser. Im Wasser der Lagerbecken
finden sich ebenfalls kleinere Mengen Spaltprodukte und radio­

aktive Korrosionsprodukte. Das Wasser wird durch Filtration und

Ionenaustausch gereinigt.

Das Ionenaustauscherharz wird mehrmals im Jahr regeneriert und

die dabei anfallenden Regenerlerlösungen den mittelaktiven Ab­

fallösungen zugeschlagen. Die jährlich anfallenden Mengen Re­

generierlösungenliegen bei der Wiederaufarbeitu.ngsanlage
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3KaIJsrv.he(WAK) bet 30 - 40 m la und werden vOlll.Verfasser

für eine große \'liederaufarbeitungsanlage auf 600 bis 1200 m3

pro Jahr g~schätzt. Die hier an den mittelaktiven Abfall ab­

gegebe:p.(3~enge Transuranelemente ist unbekannt, wahrscheinlich
sehr klein.

Das Ionenaustauscherharz muß von Zeit zuZ.eit ausgewechselt

werden IT1/, wobei für die jährlich anfallende Menge bis

zu.. 5,.,6m3 im Falle großer Wasserbecken angegebenwur:de.Der

Plu.;:t..Q:p.iumgehalt ist·. unbekannt und w.ird alsvernachlässigbar

ang,esehen IT1/ ..
"-', -','- ','

Dem Wiederaufarbeitungsprozeß muß zum Aufschluß des

Hüllmaterials ein chemisches oder mechanisches Aufschluß­

verfah:renvorangestellt werden.

Ein selektives·Auflösen der Brennelementhüllen (ll chemidal

decladding lt
, das z.B. bei der EUROCHEMICpraktiziert wurde)

führt zu großen Mengen flüssiger aßy-Abfälle von hohem

Salzgehalt,die einen entsprechenden Auf\'land für die flüssige'

Lagerung und spätere Verfestigung erfordern. Zusätzlich zeigte

die ,Betriebserfahrung der :EUROCHEMIC, daß beim Lösen: der

Hüllen ca. 1 -.2 % des Brennstoffs gelöst wurden und somit

auch 1 - 2 % der Actinlden in diesen·Abfallgingen.:

Daher soll hier nur das für eine große Wiederaufarbeitungs­

anlage infra'ge kommende chop-leach-:-Verfahren diskutiert werden .
• ' '. <' '. . - ,. I . .,

Dabei werden Strukturteile wie Endstücke der Brennelement-

bündel abgesägt und die Brennstäbe in 3 - 5 cm lange Stücke

zerhac~t(chopping). Der Kernbrennstoff wird mit Salpetersäure

ausgelgugtund die Hüllmaterialabschrtitte fallen als ungelöster

Rückstand in fester Fprman.
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Sowohl beim Zerhacken der Brennstäbe als auch beim Auslaugen

der Hülsenahschnitte im Auflöser werden gasförmige und

leichtflüchtige Spaltprodukte (Tri tiuJTI, Kr-8S ,J-129/13 n
und Aerosole von an sich nicht flüchtigen Spaltprodukten

und Actiniden ins Abgas freigesetzt. Ihre Rückhaltung er­

folgt im}\bgasreinigungssystem.

Von den verschiedenen nicht flüchtigen radioaktiven A.bfällen,

die im Head-end entstehen, seien hier insbesondere diejenigen
diskutiert, die Transurane, 129J oder S9/63Ni enthalten, wie

- Hülsen und Strukturmaterial

- Schlamm mit Metallspänen

Absorptionsmittel, wie Zeolithe u.ä.

- Absolutfilter.

Hegen des Gehaltes an Sr-strahlenden Aktivierungsprodukten

wird zur Zeit das Strukturmaterial ebenso wie die Hülsen­

abschnitte als mittelaktiver Festabfall behandelt und ein­

betoniert in 200 1 Fässern gelagert.

Der Anfall an nicht kompaktierten Hülsen beläuft sich auf

0,34 bis 0,56 m3/t SM /T1/

271kg

(1370 kg

414 kg

(640 kg

= 0,21 m3 Zircaloy/t SM bei LWR

= 0,86 m3 Edelstahl/t SM bei SBR)

Zircaloy/t SM bei LWR

Edelstahl/t S~1 bei SBR)

] IB171

} diese ArbeH

Der Anfall von Hüll- und Strukturmaterial bei einer großen

Wiederaufarbeitungsanlage für 1500 t LWR-Brennstoff pro Jahr

dürfte somit angenähert bei 450 bis 750m3/a mit einem

Plutoniumgehalt von ca. 15 kg Pu/a liegen.
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Die ausgelaugten Hijlsenenthalte~nebenden Aktivierungs­

produkten noch kleine Mengen Spaltprodukte und Actiniden

in Form von ungelöstem Brennstoff. Der Gehalt an Transuranen

(Plutonium) in denHijl~en von LWR-Brennstoff wird zwischen

0.02 und 0.2 Gewichtsprozent pro Tonne Schwermetall ge-

schätz.t IT1j, entsprechend ca. 4 bis 40 gPlutoniurn pro·

rn3 Hülsenabschnitte .. Bei den ersten Wiederaufarbeitungskam­

pagnen deJ; Nuclear Fuel Services, Inc., West Valley(N.Y.)

wurden Hülsenabschnitte auf u.ngelösten Brennstoff analysiert

IU4,US/~ Im Mittel ergaben sich Uran.- und Plutoniumverluste

mit den Hülsen von je 0,1 % IAS/.

Der Schlamm, der beim mechanischen Zersägen und Zerlegen

der Brennelementbündel entsteht, wird in 200 1 Fässern ver­

festigt, einbetoniert und dem allgemeinen festen Abfall·

zugerechnet. Der Gehalt an Plutonium ist unbekannt, dürfte

wahrscheinlich jedoch vernachlässigbar sein IT1/.

Die Abgase aus dem Auflöser werden zur Rückgewinn.ung

der Salpetersäure gewaschen und das im Abgas enthaltene Jod

durch Absorptionskolonnen entfernt. Die Spaltedelgase (Kryp­

ton-8S) und das freigesetzte Tritium wurden bisher bei klei­

neren Anlagen über den Kamin abgelassen. Bei zukünftigen

grOBen Wiederaufarbeitungsanlagen in Europa ist ~wecks Ver~

hi.nderung lokaler Belastungen mit einer Weiterbehandlungder

Abgase zur Abtrennung von Tritium und Spaltedelgasen zu

rechnen, auf die hier nicht weiter eingegangen .werden soll.

Die produzierte Menge des langlebigen Jod·129 beträgt für

LWR-Brennstoff mit 34.000 MWd/t SM Abbrand 236 g J-129/t SM
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(die gesamte Jodmenge 277 g/t SM gemäß Tabelle 3.2). P.ro

1000 MVle"a werden also ca. 7,2 kg Jod (davon 6,2 kg J-129)

gebildet. FUr die Absorption von Jod.... 129 aus dem Abgas

kommen. verschiedene Verfahrenrnit Waschkolonnen und Fest­

bettabsorption (wie die am Kernforschungszentrum Karlsruhe ent­

wickelten silber--imprägnierten anorganischen Sorptionsmaterialien

/K14,W9Ioder Silber-Zeolithe) zur Anwendung. De:r-Verbrauch von

I Silber-Zeolithen wurde im Mittel mit 0.Q02m3/tSM angegeben IT1/.
Bei einer größen Wiederaufarbeitungsanlage von 150.0 jato würden

jährlich ca. 415 kg Jod (davon 355 kgJ-129) anfallen, die mit

etwa 450 bis 550 kg Silber auf der 10- bis 20-fachen Men.ge Träqer­

material fixiert würden. Diese Menge würde beim Einbetonieren

in 2001 Fässer ca. 200 bis 40.0· Fässer pro Jahr ergeben.

Der Plutoniumgehalt der Silber-Zeolithe ist unbekannt und

sicherlich vernachlässigbar, da das Abgas vor der Jodabsorp­

tion noch andere Absorptionskolonnen passiert.

Von Interesse im Hinblick auf Pu sind Filter (z.B. Filterkerzen)

im Zerhacker- und Auflöser-Abgas und die Absolutfilter in der

Abluft der Head-end-Zelle. Das Volumen der regelmäßig ausge­

tauschten Filter ist je nach Anlage verschieden groß und scheint

eher anlagenspezifisch als vom Durchsatz abhängig zu sein. Die

Größenordnung wurde. mit 0.015 bis 0.1m31t SM angegeben IT11.
Aufgrund der ßy-Spaltproduktaktivität ~l'ierden die Filter als

mittelaktiver fester aßy-Abfall behandelt. Die Filterent­

halten sicherlich Plutonium, jedoch liegen über den PU-Gehalt

keine Messungen und Schätzungen vor.

Die Abtrennung der Spaltprodukte und die Trennung des Urans

und Plutoniums erfolgt in den technischen Aufarbeitungsanlagen
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gegenwärtig und - nach dem derzeitigen Entwicklungstand auch

in absehbarer Zukunft - durch ein Flüssig-Flüssig-Extraktions­

verfahren mit Tributylphosphat (TBP) als Extraktionsmittel,

dem sogenannten Purex-Prozeß (oder einer seiner Varianten) IB21.
Die wichtigsten Abfallströme des Purex-Prozesses sollen anhand

des Fließschemas Fig. 4.1 besprochen werden.

Im ersten Extraktionszyklus werden zuerst Uran und Plutonium

mit einer 20 bis 30%lgen Lösung von TBP in einem hochsiedenden

Kohlenwasserstoff (n-Dodekan, Kerosin o.ä.) in mehrstufigen

Extraktionsapparaten extrahiert. Das wäßrige Raffinat (HAW),

das fast die gesamten nicht gasförmigen Spaltprodukte sowie

einige Transuranelemente enthält, wird in einem Verdampfer auf­

konzentriert. Das hochaktive Abfallkonzentrat (HAWC) muß in

gekühlten Tanks bis zu einer späteren Verfestigung zwischen­

gelagert werden.

4.1.3.1 Hochaktive flüssige Abfälle

Der hochaktive Abfallstrom des PUREX-Verfahrens enthält mehr

als 99 % der nicht gasförmigen Spaltprodukte und stellt somit

den radioaktiven Abfall mit der höchsten Aktivität des ge~

samten Brennstoffzyklus bei verhältnismäßig geringem Volumen

dar. Das hochaktive Abfallkonzentrat besteht aus Nitraten von

Spaltprodukten, Actiniden, Korrosionsprodukten und im Prozeß

zugesetzter inaktiver Chemikalien (z.B. lösliche Neutronen­

gif,te Gadolinium oder Bor) in 4 bis 6 molarer Salpetersäure.

Der Bereich der Zusammensetzung der Chemikalien, die keine

Spaltprodukte sind, schwankt etwas mit den Varianten des

Prozeßschemas. Es kann jedoch - ohne große Fehler zu machen ­

davon ausgegangen werden, daß in zukünftigen Wiederaufarbeitungs­

anlagen weitgehend auf den Zusatz von nicht zerstörbaren
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Chemikalien (Met~llsalzen) im ersten Extraktionszyklus ver­

zichtet wird, um die nachfolgende Abfallbehandlung nicht

zusätzlich zu erschweren. So kann insbesondere der Gehalt

an Natrium- und Sulfationen in den Abfallströmen vermieden

werden, wenn anstelle von Natriumnitrit und Eisensulfamat

Stickstoffoxid, Uran(IV)nitrat,'Hydroxylaminnitrat oder

ele:ktrolytische Reduktion bzw. Oxidation eingesetzt werden.

Bei .großell Anlagen ist allerdings aus Kritikalitätsgründen

mit dem Zusatz größerer Mengen löslicher Neutronengifte

wie Gadolinium zu rechnen.

Die Zusammensetzung des resultierenden "clean waste" \I1urde

in Tabelle 4.1 angegeben !P3, B81 (ein Beispiel ist auch der

als Kat~!gorie PW-4m im US-Programm "Waste Solidification

Engineering prototypes" (WSEP) bezeichnete Waste IRef. S1,

spalte, 4 in Tabelle 21 bzw. P't'1-7 mit Gadolinium als löslichem

Neutronengift IM10/) • . Die Mengen e,inzelner Spaltprodukte

können aus Tabelle 3,,2 entnommen werden.

Die Konzentrierung der hochaktiven Abfallösungen ist nach

oben hin einerseits durch den Feststoffgehalt (Niederschlags­

bildung) und andererseits durch die Selbsterhitzung aufg'r:Ul1d
der Zerfallswärme begrenzt.

Ungelöste Rückstände aus dem Auflöser, die Ru, Nb, Zr und kleine'

Mengen U und Pu enthalten, oder unlösliche Niederschläge 182/ in

Form von Zirkonphosphaten, -molybdaten u.a. sind in den hoch~

aktiven Abfallkonzentraten stets vorhanden IB18/. Ausfällungen

entstehen bei S~lzgehalten über 90 g/1/D3/, so daß die er­

reichbare Konzentrierung vom Spaltproduktgehalt, d.h" vom

Abbrand des Brennstoffs, und vom eingesetzten Prozeßschema

des Aufarbeitungsverfahrens abhängig ist.
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Tabelle 4$1 Zusammensetzung hochaktiver Abfallkonzentrate

(1250 I/t SM) von LWR- undSBR-Brennstoff

IS1, P3, B81 (Spaltprodukte und Actiniden nach

ei genen Re chnungen)

KFK-2022 (1975)

Konzentration [ g/t SM J

LWR SBR a)

Prozeßchemikalien
Korrosionsprodukte

Eisen
Nickel
Chrom

800 ­
100 ­
100 -

1100
180
240

2620 ­
240 ­
690 -

26200
2400
6900

78750 - 236250
40000 - 50000

110 - 900

118900 - 287200

Salpetersäure
Nitrat
Phosphat

1000 - 1520 3550 - 35500

78750 .. 236250
163500 .. 165250

242300 .. 401500

Lösliche Neutronengifte

Gadolinium 13000 - 19000
Borat 98000

Spal tprodukte 29640 30530

Transurane
b )

Neptunium 500 .. 376 263
Americium 153 .. 544 960
Curium 43 - 317 22

696 - 1237 1245

Verluste- (0.5 %)

Uran
Plutonium

Metallionen gesamt

Metalloxide

4800
50

4850

49200 ­

58950

56250

67200

4300
510

4810

40140 ..

49280

72100

94800

a) SBR linke Spalte:
SBR rechte Spalte:

b) LWR linke Spalte:
LWR rechte Spalte:

1 %Hüllmaterial gelöst
10 %Hüllmaterial gelöst

3,3 %U-235 Gleichgewichtszyklus,
Pu-Rezyklierung; 34000 MWd/t

34000 MWd/t
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Die L,iteraturangaben über die Volumina des hochaktiven

Wastekonzentrats von LWR-BrennstQff erstrecken sich über

einen weiten Bereich von 200 1 pro t U /F4/, über 378 1

/S1, S11/ und 600 1 /M5/ bis !J250 1 pro t SM /01, B8/.

Der letzte Wert erscheint für höchabgebrannte r,wR-Brenn­

stoffe (ca. 33000 MWd/t) und relativ kurze Kühlzeiten

(ca. 150 bis 180 Tage) im Hinblick auf die nötige Wärme-

abfuhr (ca. 20 Kv:th/t sr,i) realistisch. Nach mehrjähriger

Tanklagerung wäre eine Volumenreduzierung auf ca. 400 l/t SM

möglich. Wenn die hochaktiven Abfa1lösungen nicht stark

sauer, sondern neutral oder alkalisch gelagert \<'lerden, er­

höht sich das Volumen um einen Faktor 3 bis 4 /01/.

Die Lagerung von salzarmen hochaktiven PUREX-Spa1tproduxt­

'kohzentraten erfolgt in stark saurer Lösung (2':" 5\M HNOS)
irtgekühlten Edelstahltanks. Derselbsterhitzende Abfall

wird bei einer Temperatur von ca. 600 C gelagert, um die

Korrosionsrate gering zu halten.

Bei einer Begrenzung der Konzentration durch die Zerfalls­

wärme wurde bei der EUROCHEMIC und der WAK von einer Küh1~

leistung von 7 - 9 vJatt/1 in den Lagerbehältern ausgegangen.

Für zukünftige gekühlte Lagertanks kann durchaus mit 12

bis 16 W/l gerechnet werden, d.h. mit einer Anfangsaktivität

von ca.. 3200 bis 3500 Ci/l, je nach Geschwindigkeit der

Tqnkfüllung. In Tabelle 4.2 sind die Grehzvolumina bei ver­

schiedenen Kühlzeiten aufgeführt. Für die vorliegende Ar­

beit wird als Mittelwert 600 1 pro ~onne aufgearbeitetem

Schwermetall (nach ca. 1 Jahr Tanklagerung) angenommen.
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Tabelle 4.2: Volumen des hochaktiven Abfallkonzentrats (HAWC)

von LWR-Brennstoff bei einer maximalen Wärme­

leistung von 16,0 WIlD

Zeit nach Reaktorentladung

150 d 270 d 1 a 2 a 3 a

Abbrand 34 000 MWd/t SM

Aktivität {MCi/t SM} 4,4 2,8 2,3 1,2 0,81

Wärmeleistung [kW/t SM} 20,8 13,8 11 ,0 5,8 3,7

HAWC-Volumen [1/t SM} 1300 860 690 360 (230)

Abbrand 45 000 MWd/t SM

Aktivität fMCi/t SM] 5,4 3,5 2,8 1 ,6 1,06

Wärmeleistung [kW/t Sf:i!! 25,9 17,4 13,9 7,4 5,0

HAWC-Volumen [1/t srV 1620 1080 870 460 (310)

4.1.3.2 MitteIaktive flüssiae Abfälle
._-~-------~---~-----~--------

Nach der Trennung von Uran und Plutonium im ersten Extraktions­

zyklus folgt je ein zweiter Extraktionszyklus für den Uran­

undPlutoniu~strom zur weiteren Dekontamination von Spalt~

produkt~n, insbesondere Zirkon und Ruthen. Die Endreinigung

der Produktlösungen erfolgt entweder über Festbettsäulen

(Ionenaustauscher oder Adsorptionsmittel) oder üb~r einen

weiteren Extraktionszyklus. Die wäßrigen Raffinatlösungen

werden in Verdampfern aufkonzentriert, die Konzentrate mit

der rückgewonnen Salpetersäure in den Auflöser rezykliert

oder den mittelaktiven Abfällen zugeleitet.
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Wäßrige olßg-Abfallströmemit geringem Saligehalt entstehen

- als Raffinate des 2. und 3. Extraktionszyklus

zur Reinigung des Uran- und Plutoniumstroms;

- bei der Feinreinigung von Uran und Plutonium.

Je nach F-ließschema einer bestimmten Wiederaufarbeitungsanlage

wird ein Teil der Raffinatströmerezykliert.

Wäßrige ~~~-Abfallströmemit hohem Salzgehalt entstehen

- bei den Lösungsmittelwäschen

- als Konzentrate der Dekontaminationslösungen~

Durch die Strahlenbelastung des Lösungsmittels, insbesondere

im 1. Extraktionszyklus, entstehen verschiedene Zersetzungs­

(Radio.lyse..;,)produkte des TBP, die für die Extraktion der Pro-

dukte und die Dekontamination von den Spaltprodukten nachtei~

lig sind und erhöhte Plutoniumverluste bewirken. Sie müssen

ständig aus dem im Kreislauf geführten Lösungsmittel besei­

tigt werden. Dies erfolgt durch eine Lösungsmit telwäsch~ Ini t.

Natriumkarbonatlösung und Salpetersäure. Die wäßrigen Lösungen

aus den Lösungsmittelwäschen werden ebenfalls aufkonzentriert

und liefern einen mittelaktiven flüssigen Abfall mit hohem

Salzgehalt.

In einer neuen ·Abschätzung der Erzeugung radioaktiv~rAbfälle

bei der industriellen Kernenergiegewinnunginden USA haben

BLOMEKE, KEE und NICHOLS /B8/ für die ~liederaufarbeitung nur

sehr kleine Plutoniumverluste angesetzt. Bei Prototypanlagen,

wie WAR und EUROCHEt-1IC, lagen die Plutonium-- und Uranverluste

jedoch zum Teil im Bereich einiger Prozente vom Durchsatz.

Vom. Betrieb der NFS--Anlage /AS/ wurden Plutoniumverluste von

1,42 % (Yankee Fuel) und 2,96 % (Dresden 1 Fuel) berichtet.

Für zukünftige Großanlagen kann jedoch von einer verbesserten

Technologie ausgegangen werden, wie beispielsweise
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- weitgehende Rückführung der Raffinatströme,

- verbesserte Lösungsmittelwäsche,

- Nachreinigung (d.h. PU-Abtrennung) von plutonium-kontaminier-

ten wäßrigen Abfallströmen vor deren Verfest!gung in der

Abfallbehand~ungsanlage,

- Naßverbrennul1g"mit Pu-Rückgewinnung oder Verbrennung der

Pu-kontaminierten brennbaren Festabfälle und spätere Auf­

arbeitung der zwischengelagerten plutoniumhaItigen Asche.

Die Zusammensetzung der mittelaktiven Abfälle wurde daher unter

der Annahme geschätzt, daß wenigstens ein Teil solcher Ent ...

wicklungstendenzen technisch realisierbar wird, und soweit

die Abfälle Plutonium enthalten, in Tabelle 4.3 zusammenge­

stellt.

Die Plutoniumverluste durch die flüssigen dßy-Abfälle werden

für den Zeitraum nach 1990 wie folgt geschätzt:

Pu und U in den konzentrierten
Raffinaten, die nicht rezykliert
werden

diese Arbeit

0,1 %

0,15 %

0,05 %

ref. IB81

0,1 %

0,01%

Für die Gesamtmenge mittelaktiver Abfallkonzentrate wird die

Verfestigung durch BItuminieren (Salzgehalt 50 %) in Betracht

gezogen und die anfallenden Mengen clß-y-Abfälle auf 1,2 bis

1,6 m3/t SM, entsprechend 6 bis 8 Fässer/t SM geschätzt. Für



Tabelle 4.3: Mengen und mittlere Zusammensetzung rnittelaktiver flüssiger aßy-Abfälle bei

der Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff (unter Berücksichtigung von !BB!)

flüssige Abfallkonzentrate

nicht rezyklierte
Verdampfer­
konzentrate

Lösungsmittel­
wäschen

Dekolösungen

Salzgehalt

Anfallende Menge [1ft SM-l

Konzentrationen Ig!t S~

niedrig

100 - 200

hoch

500 1000

hoch

500 - 2000
00
w

Natrium
Korrosionsprodukte (Fe,Ni,Cr)

Spaltprodukte

Uran
Plutonium
Transurane

Salpetersäure
Nitrat
Carbonat
Phosphat

28

Spuren

960
10

Spuren

7560

75700

Spuren
1440

15
Spuren

186000
8700

Spuren (1)

40000 - 80000

480
5

110000 - 215000
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eine 1S00 jato.Wiederaufarbeitungsanlage für LWR-Brennstoff
würden sich auf dieser :Basis 1800 bis 2400 m3 bituminierte
mttt€üaktiveApfälle, d.h.9000bis 12.000 Abfallfässer
pro ~ahJ: ergeben.

4.1.3.3 Mittelaktive feste Abfälle- ..- -_c..... _

Mittelaktive feste Abfälle fallen im Extraktionsteil und im
Tflilend einer Aufarbeitungsanlage in sehr unterschiedlich,er Art
an, wie Ionenaustauscher, Silicagel, Abluft- und Boxenfilter,
Apparateteile, allgemeine brennbare und "nicht brenn};lare Abfälle.
Nicht brennbare Abfäl,le werden paketiert (Volumenreduktionca.

4 - 8 /U8, R3/, brennbare Abfälle (deren Anteil auf ca. SO his
70 .% geschätzt wird /T1/) könnten einer Volumenreduktion dUrch
nasse /C5,R3/ oder trockene Verbrennung /L6, Z2,516/ zugeführt
werden.

Ein Teil der festen Abfälle ist. mit Plutonium kontaminierter
«-Abfall, vor allem solcher aus dem Plutonium-Tailend.Eine Plu­
toniumrückgewinnung aus den Verprennungsrückständen brennbarer
a-Abfälle erscheint interessant, daderpu-Geha~t in den Rück­
ständen relativ hoch, das Volumen verhältnismäßig klein ist. Eine
Pu-Rückgewinnung, insbesondere aus der Asche bei trockener Ver­
brennung, ist ein ;floch nicht gelöstes chemisches Problem /516/.

Der Verlust an Plutonium wird vom Autor ohne Pu-Rückgewinnung auf
~

0,3 bis 0,5 % vom Durqhsatzgeschätzt und .sollte beiPu-Rückge-
winnung (in Großanlagen) auf 0,1 %.reduzierbar sein. Die Gesamt­
menge ,betonierter ,festera-jilifälle\'Tird auf ca. 100 bis·' 300 m3/Jahr
entsprechend 500 bis 1500 Fässer für eine großeWiederaufarbei­
tungscmlage. fUr LtvR..Brennstoff geschätzt.
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4.2 Wiederaufarbeitung von Thorium-Uran-Brennelementen

Um, eine Vermischung von U-235 und U-233 weitgehend 'zu

vermeiden, sind für die Aufarbeitung von HTR-Brennstoff
- .

zwei'Teilprozesse vorgesehen. Beim Abbrennen des Graphits

wird auch die freiliegende Pyrokohlenstoffschi911i:der

U.. 233 und Th-Brutstoffpartikel abgebrannt,nicht?ber die

Siliciumcarbidschicht der U-235-Abbrandkerne. Die Abtrennung

erfolgt entweder mechanisch, z.B. durch Sieben, wie in

Ffg. 4.2 an.gedeutet, oder auch durch selektives Auflösen

der freigelegten Brutstoffkerne, wobei die noch mit Sili­

ciUitlcarbiq beschichteten Abbrandkerne als unlöslicher

RüCkstand zurückbleiben.

233Der Brutstoff Th02 - - U02 muß mit dem sog. THOREX-Reaqenz

(einer Mischung von konzentrierter salpetersäure, Fluor­

wasserstoffsäure und Aluminiumnitrat) gelöst werden. Nach

der Klärung der Lösung geschieht in einem mehrstufigen Ex­

traktionsprozeß mit Tributylphosphat als Lösungsmittel

eine Abtrennung der Spal 'tprodukte im ersten .. Extraktionszyklus

durch gemeinsame Extraktion von Uran und Thorium (Kodekonta­

mination) IE6; K5/. Im folgenden Extraktionszyklus erfolgt

die Trennung des Urans vom Thoriurndurch selektive Extrak­

tion des Urans.

Die relativ kleinen Mengen Plutonium können entweder

als Pu(IV) mit extrahiert und abgetrennt werden,

wobei sich das Plutonium zu ca. 90 % auf den Thori~-

strom und zu ca. 10 % auf den Uranstrom verteilt ;W1/, 'oder

- durch Zusatz von Reduktlonsmlttel (zum Scrubstrom) im ersten

Extraktionszyklus und Reduktion zu Pu{IIl) zum hochaktiven

Spaltproduktabfall gelenkt werden IB6/.



Abgas

COz (f4COzl
(Kr-8S)
(Tritium)

i
o

sch'MlChaktive
V-Abfälle

J -129
Kr,..8S
Tritium

mittelaktiver fl.
Cl ßV-Abfall

salzhaltig

KFK - 2022 (1975)

hochaktiver
fester AbfaU

rezyklierte
U-23S

Partikel

Auf':!l0hlen .1 -1 Klären I ., TBP f =I 2. Uran- f ::1 3.Uran-
Losen Extraktion zyklus zyklus-,

U-235 Klär- hochaktiver TBP0
, IPartikelI I rückstand B fl..AbfaU a -Waste

FP FP FPC?

U,PU ACT+Pu Th,U,Pu
Brenn -

-

\Cl elemente
GO • Klär- hochaktiver THOREX

rückstand A fl.AbfaU a-Waste

Th/U-233
FP FP

ACT+·Pu Th,U,Pu
Partikel

f-- - Uran-
Reinigung

sal:zhaltig

Fig.4.2 Schematisches Fließbild der Wiederaufarbeitung von HT R- Brennstoff
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Die abgetrennten Abbrandkerne können nach dem Aufmahlen

der Siliciumcarbidhüllen und Abbrennen des verbliebenen

Pyrokohlenstoffs gelö~t werden. Nach dem Auftrenn.en des

unlöslichen Rückstands erfolgt eine Rückgewinnung und

Reinigung des U-235 durch einen separaten TBP-EXtraktIcms­
prozeB, .

Da$ wiedergewonnene U-235 kann ein weiteres Mal im Reaktor

eingesetzt IS6/und soll dabei auf wenige Brennelemente

konzentriert werden. Die rezyklierten, ebenfalls mit" Sie

beschichteten U-235-Partikel sollen nach 8 Jahren Be­

strahlungszeit nicht wieder aufgearbeitet und deshalb

nach dem Abbrennen des Graphits als hochaktiver fester

Abfall abgetrennt werden.

Eine Zusarmnenstellung der verschiedenen radioaktiven

Abfälle bei der Thorium-Brennstoffaufarbeitung erfolgte

in Tabelle 4.4, wobei das Fließschemamodell von Fig. 4~2

zugrundegelegt wurde IBBI.

Danach entstehen beim Feed-Breed-Konzept feste und flüssige

hochaktive Abfälle

- in Form der abgebrannten, nicht wiederaufgearbeiteten

U-235-Partikel und

- in Form der flüssigen hochaktiven Abfallkonzentrate aus

den beiden Extraktionsprozessen.

Tabelle 4.4 enthält auch eine erste Abschätzung der mittel­

aktiven Abfälle bei der Thorium-Brennstoffaufarbeitung IB8/.
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Tabelle 4.4 Mengen und Zusammensetzung der radioaktiven Abfälle bei der Wiedersufarbeitung

von HTR-Brennstoff, U-233 Rezyklierung !B8!

Spaltprodukte und Actiniden nach eigenen Rechnungen

(Abbrand 95.000 MWd!t SM; 270 d Kühlzeit)

KFK-2022 (1975)

Feste Abfälle [g!t SM] Flüssige Abfallkonzentrate [g!t SM]

Salzgehalt

rezyklierte
U-235
Partikel

I vereinigte
Klär­
Rückstände

vereinigte
Thorex+TBP
Spaltprodukte
3785 1ft

niedrig

vereinigte
Thorex+TBP
«-Abfälle
951ft

hoch

Lösungs­
mittel­
wäsche
951ft

hoch

Prozeßchemikalien +

Korrosionsprodukte

Eisen

Nickel

Chrom

Lithium

Bor

Aluminium

Natrium

Salpetersäure

Nitrat

Schwefelsäure

Fluorid

Carbonat

Phosphat

Silikat

Spaltprodukte

Actiniden

Thorium

Protactinium

Uran

Neptunium

Plutonium

Americium

Curium

3300

6400

830

720

22

11
7983

6000

500

40

2

Spuren

1'510

410

260

150

980

6360

5590 11720
9670

240000

120000 2930 28820

1060 23380

1850

1430

2260

510

72930 Spuren Spuren

(0.5 %) 4200 830 1800

20

(0,5%) 250 220 80

1480

950 100 2

24 Spuren Spuren

12 ----'693b 1150 "i""882

Hüllmaterial

Kohlenstoff

Siliciumcarbid

Metallionen gesamt

Metalloxide

15000 2300

18000 27300

11290 6540 89540 6740 13600

13380 7950 114000 I
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5. Relativer Toxi?ltätsindex von radioaktivem Abfall

Eine Diskussion der Behandlung und B~sE!itigung radioaktiver

Ab~äl1e setzt eine genaue Kenntnis der charakteristischen

Eigenschaften der radioaktiven Stoffe, die relative Bßdeutung

der einzelnen Bestandteile. und die zeitliche Änderung der.

Eigenschaften durch radioaktiven Zerfall voraus.

Radioaktive Stoffe werden physikalisch durch dieAnzahld;er

Zerfälle pro Zeiteinheit (Curie), die Art und Energie der;,

Strahlung charakterisiert. Ähnlich könnten auch die Eigen­

schaften radioaktiver Abfälle durch die Aktivitätskon.zent]:'ä­

tion (in Curie pro Mengeneinheit) als Funktion der Zeit be~

ginnendmit dem Zeitpunkt der Entstehung der Abfälle (inder

Regel eine chemische Abtrennung) beschrieben werden.

Die charakteristische Radioaktivität der Isotope rind die pio­

chemischen Prozesse d.es Organismus, die für die betreffenden

Elemente oder ihrer Verbindungen relevant sind, besti.mmen die

Radiotoxizität dieser Stoffe. Wichtige Faktoren neben Art

und Energie der Stl:'ahlung sind die Aufnahmefähigkeit und biolo­

gischeHalbwertszeit im menschlichen Organismus, die Konz~n'"

trierung und Ablagerung in kritischen Organen. Aufgrund des

biologischen Verhaltens und der maximal zulässigen Dosen für

kritische Organe hat die International Commission on Radiolo­

gical Protection (ICPR) Werte für die maximal zulässige Konzen~

tratton der Radionuklide in Trinkwasser (MPC ) und Atemluftw ..

(MPC ) sowie die maximal zulässige Körperbelast.ung (MPBB) vor-a . ,
geschlagen /I2/. Hierauf basierend sind die maximal zulässigen
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Konzentrationen in wasser und Luft in der 1. Strahlenschutz­

verordnung für die BRD verbindlich festgelegt worden (In einer

neuen Fassung der Strahlenschutzverordnung soll an$telle der

maximal zulässigen Konzentrationen in Wasser und I,uft die maxi­

mal zulässige Aktivitätszufuhr aufgenommen werden)·· /S3/.

Für die o(-emittierenden Actiniden imWaste, die hohe Radio­

toxizität und vielfach Halbwertszeiten über 103 Ja,hre be­

sitzen, kann ein Vergleich mit dem natürlichen Zerfallsprodukt

Radium-226, das als O<-Strahler mit 1620 Jahren Halbwertszeit

den niedrigsten MZK-Wert für Wasser aufweist, auf drei Ebenen

erfolgen:

- Die derzeit gültigen MZKw"'werte fHr Trcmsuranebasieren auf

einem Vergleich mit der Radiotoxizität des Ra-226 /12/. Ihnen

liegt die höchst zulässige Dosis für Ra-226 zugrunde, wobei

das Skelett als kritisches Organ betrachtet wird ..

- Die Actiniden, die in einer schwerlöslichen Matrix verfestig­

ter radioaktiver Abfälle enthalten sind, lassen sich mit

natürlichen radioaktiven Stoffen wie Uran- oder Thorium­

minerale oder -e~ze vergleichen, deren Radiotoxizität in

der Hauptsache von der Toxizität des im Gleichgewicht befind­

lichen Radiums bestimmt wird.

- Schließlich bedeutet in erster Näherung das gesamte Feld
eines ~ndlagers, bei dem die verfestigten hochaktiven Abfälle

in Form von Abfallzylindern in räumlich getrennten Bohrlöchern

im Salzgestein stehen (vgl. Kapitel 6), daß der Waste in klei­

nen Einheiten über eine große Salzschicht verteilt ist. Hier
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erfolgte der Vergleich des Lagerfeldes (Abfallzylinder plus

umgebendes Salz) mit ein.em gleichgroßen Uranerzlager von

geringemUrangehalt. Der Vergleich beruht wiederum darauf,

daß die Radiotoxizität des Actinideninventars des.Waste

nach 103 . Jahren mit der Radiotoxizität des Nuk1:idinventars

des Erzes verglichen wird.

5.1 Risikoanalyse und hazard index

Zur genaueren Ermittlung des Gefahrenpotentials langlebiger

Radionuklide nach Beseitigung und Endlagerung radioaktiver

Abfälle sind detaillierte Risikoanalysen erforderlich, bei

denen die Mechanismen, die zu einer Freisetzung der radioak­

tiven Stoffe führen könnten, deren Wahrscheinlichkeit und die

Konsequenzen einer Freisetzung für den Menschen zu untersuchen

wären. Am Anfang einer solchen Risikoanalyse steht eine Be­

schreibung und Definition des Abfallbeseitigungssystems und

die Charakterisierung des Nuklidinventars der radioaktiven

Abfälle.

Für einen vereinfachten und allgemeineren Vergleich der Eigen­

schaften und der Radiotoxizitätdes Nuklidinventars wurden

in der Literatur einige einfache Parameter vorgeschlagen und

verwendet. Si~ gehen davon aus, daß für eine Rückkehr von

radioaktivem Material, das in geologische Schichten des tiefen

Untergrundes eingelagert wurde, in den Biozyklus des Menschen

in erster Linie Wasser als Transportmedium nötig ist. Daher

wurde von BELL und DILLON /B1/ als ingestion hazard für ein

Gemisch unterschiedlicher Radionuklide diejenige Menge Wasser
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definiert, die nötig ist, eine gegebene Menge eines Radioiso­

tops auf die maximal zulässige Trinkwasserkonzentration

(MZKw) zu verdünnen. Je mehr Wasser theoretisch benötigt würde,

desto höher wäre die Toxizität. Zur Bestimmung des "hazard

measure"' /B1, C1/ oder des äquivalenten "radiotoxic hazard

measure" /Ht3/ für ein Nuklidgemischwerdendie für die ein­

zelnen Nuklide erforderlichen Wassermengen aufsummiert:

L Qi
HM = .. MZK

i
'

J. w,
(1)

wobei HM das hazard measure für Ingestion

Q1 die Aktivität des Nuklids i, und

f1ZKw,1 die maximal zulässige Konzentration des Nuklids i

in Wasser bedeutet.

Als Beispiele seien die Werte für je 1~natürliches Uran und

Thorium im Gleichgewicht mit seinen Töchtern /B1/ angeführt.

Aktivität
I
I, hazard measure

C( +ß r flCi] rflCi] i [m3]

-u-r-a-n-(-'--g.....-)-----+--------.-. 4, :--o8-'91--------~2 ....,,-7-6--

1

[-- 15, 1 .---~-~
Thorium (1 g) ,0,65 3,78

Ein dem hazard measure ähnlicher Parameter stellt der !lhazard

index" /E11, Appendix III ref. C1/ dar, der sich nach CLAIBORNE/C4/

besser für einen in situ Vergleich mit Uran- und Thoriumerzen

eignet. Der hazard index BI (dimensionslose Größe) ist definiert

als hazard measure pro Volumeneinheit des verfestigten Radio­

nuklidgemisches

BI = HM
Volumen (2)
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Als Beispiele seien hier der hazard

IC4/,die hauptsächlich das Mineral

10 .gocm- 3) enthält, und das Uranerz

Uran (Dichte 3g o cm- 3) angeführt.

index von Pechblende

Uraninit (Dichte 8 bis

Carnotit !C4! mitO,2 %

Pechblende, 70 % Uran

Carnotiterz, 0,2 % Uran

hazard index

108

105

Der hazard index erlaubt einen guten <relativen Vergleich dE!r

Toxizität unter.schiedlicher Radionuklide in '.radioaktivenAb­

fällen, deren Zeitabhängigkeit und in begrenztem Maße a~ch

den positiven und negativen Einfluß. verschiedeper Verfahren

detAbfallbehandlung, Zwischen- und Endlage:rung. Der hazärd

index stellt kein Maß für das Risiko im Sinne einer Risiko­

analyse dar. Risiko ist definiert als d~s Prod,ukt aus t.vCihr-;

scheinl:i.chkeit (erwartete Häufigkeit einer Freis.etzungl ul1d

Konseq~enzen (Größe der Freisetzung oder radiologische Bela~
-.'' _ -- {\::", ;' ":, >: -~. ,,:,'C

stung des Menschen). Der hazard index für radioaktive Abfälle

bE!rücksichtigt nicht die Wahrscheinlichkeit und die EreigJ:).is­

abläufe einer möglichen Freisetzung der RadionukJ,.ide, Unter­

schiede von löslichen und unlöslichen Verbindungen, Mechartismen

der' Verteilung, Konzentrierung, Fixierung und Wanderung von

Radionukliden in der Umwelt, die Aufnahmefähigkeit durchOrga­

nismen, Konze~trierung in menschlichen Nahrungsketten (critical

pathways) etc.

Eine Berücksichtigung solcher Faktoren kann nicht auf einfache

Weise durch Korrektur mit einem Wahrscheinlichkeitsfaktor,

wie er von GERA und JAKOBS !G2, G6/ vorgeschlagen wurde, oder

durch Wichtung von ingestion hazard und inhalation hazard er­

folgen, da über die Größen, die in die Korrekturfaktoren/G6,M8/
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eingehen würden, zu wenig bekannt ist. Es ist vielmehr eine

detaillierte Risikoanalyse für das gesamte Abfallbeseitigungs­

system, den Standort und die Randbedingungen eines bestimmten

Endlagers erforderlich. Ansätze hierzu wurden von den Batteile

Pacific Northwest Laboratories /S10, 515/ sowie von McGRATH

IMB/ ausgearbeitet.

5.2 Relativer Toxizitätsindex

Trotz der Bedenken und Einwände gegen die Verwendung des

ingestion haza~ds oder hazard index muß nicht völlig auf
eine einfache Vergleichsgröße für die Ra.d:fbifbx.i.zftat des

Nuklidinventars radioaktiver Abfälle und deren Änderung durch

radioaktiven Zerfall verzichtet werden.

Radioaktive Stoffe waren in Form von Uran'" Und Thoriumvor'"

kommen in der Erdkruste und an der Erdoberfläche schon immer

- d.h. während der gesamten Entwicklung des Lebens - vor­

handen. Die Rqdioaktivität und die Radiotoxizität von Uran­

erzen können daher als ein akzeptables Risiko angesehen werden.

Es wird folglich ein "relativer Toxizitätsindex" vorgeschlagen,

der auf einem Vergleich mit natürlichen radioaktivem Material,

nämlich einem Uranerz mit niedrigem Urangehalt, beruht. Als

Bezugspunkt wurde ein Uranerz mit 2000 ppm (= 0,20 Gewichts­

prozent) Uran gewählt, wie es für natürliche Vorkommen an der

Erdoberfläche, z.B. im Colorado plateau, typisch ist.

Als relativer Toxizitätsindex RTI wird das Verhältnis des
Wasservolumens definiert, das durch das Radionuklidinventar

einer gegebenen Menge verfestigten Wastes bis auf MZKw
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kont.aminiert werden kann, zu dem"Volumen Wasser, das durch
das Radionuklldinventar ein~r gleich großen. MengeUraner:

(mit. 0,2 w/o U) bis MZKw kontaminiert werden kamu

RTZ. I HMwaste

HMuranerz

Die Radiotoxiz1tätdes natürlich vorkommenden Urans w~rd

hauptslehlich durch die hohe To~illt~t der Ra.-226 Toeh~Qr

verursacht" Ein in s1tu Verg'leich erscheint ~:uchdesh&lb

m5qllch, weil die Radiotoxizität der Aotiniden im Wast:e
auf sel'.lr lanqe Sicht () 104 Jahre) ebenf~lls überw1e~eftd
durch das Zerfallsprodukt Radium bestimmt wird~ In d~ ~~n­

erzen ist das Radium in prakti~ch unlöslicher Form ent:h~lt:~~

ähnliche VerhM,l·tni~U\H?} lieqen bei der ~ndla.~erun.~~et:ifiid~l\"'"

h~lt1q~r Abt~ll~ in qeoloqisehen rorm~tlonen. vor~ d~ hier
eine Vixierunq "d~rAbfAUle in f!lnf!r tlljehwr .l6~11ch~n. N:~t.:ri~

(Glall, Keramik 8lf, 8) vo%'q(i!selh~n "ltlljt 8

var ditlt hoehilktiv~n Abf~ll(i! ä~n' Wl~ä~ra.ufa.rb~lt.ung w1ri ~:tfi~

Kofi~entration von 25 aewlehtlprO~~fit Abf~lloRld@ 1m v~~t~~~l=

qunq§produkt """ c'~e!L)al~l) IU'l.q~nomm~n" DflräU~ ~I'~@b~n. ~id\ dtl€

in Ab§ehnitt6 e1 err@eln'lf!tf!fiM(l'mq~n V~%'f~~tl~un~~pre~:qkt ~

TOOM8ultq~at"btjitl§tem ~r:~i'm~toff (LWR 180 k~/t ~~h ."~~~ ~~~ ~#\:

§)f1 ß'1a 415 kq/tSM), t!i~ t!@n D@%'@ehnun~@n t1~iB l'@i~t.l~n.- - "."

T~xi~.it~t§1ndtjx luqrund@ q@l@qt wurd~ni D@%' r@la.tl~ ~1~t-

~1~§in4~xi§t uft§bh;nqlq von d~%'Wält@m~n~@"
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Ähnlich dem in dieser Arbeit verwendeten relativen Toxizitäts­

index definierten auch KUBO und ROSE/K3/ eine VergleichsgröBe

"relative toxicity", die jedoch auf einer Konzentration des

Uranerzes von 1,4 w/o U30 8 (entsprechend 1,18 % U) beruht.

Bemerkenswerterweise verwendete auch CLAIBORNE in einer neuen

Arbeit /C4/ als VergleichsgröBe fiir hochaktive Abfälle einen

Parameter mit direktem Bezug auf ein Uranerz. Als "haza.rd

criterion" P wird der hazard index von hochaktivem Abfall mit

dem hazard index von Pechblende mit hohem Urangehalt (70 w/o U)

verglichen und in Prozent für Zeiten beginnend bei 103 Jahren

nach der Wiederaufarbeitung angegeben:

100·Hlwaste
P = --;-:;;---.,,;..:...::;:.::...:....:::-...------

Hlpechblende (70% U)

5.3 Berechnungsmethode

Il/ (4)

Die relativen Toxizitätsindices wurden mit dem Rechenprograrnrn

ORIGEN /B3/ für die hochaktiven Abfälle von drei Reaktortypen

und mehreren Brennstoffvarianten (vgl. Kapitel 3) für einen

Zeitraum bis 106 Jahre nach der Aufarbeitung gerechnet. Für

die Brennstoffe des Uran-Plutonium-Kreislaufes wurde eine

Kühlzeit von 150 'Tagen vor der Wiederaufarbeitung zugrundege­

legt, im Thoriurn-Uran-Zyklus von 270 Tagen. Die weiteren An­

nahmen;..zum Brennstoffaufarbeitungskonzept waren die gleichen

wie in Abschnitt 3.4.

Die verwendeten maximal zuUissigen Konzentrationen in Wasser

waren die in der Bibliothek des Rechenprograrnrnes ORIGEN /E3/

enthaltenen Werte des US Radiation Concentration Guide (RCG)
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(10 CFR 20), soweit sie dort aufgelistet sind. Die verwendeten

RCG-Werte stimmen weitgehend (ausgenommen Sr-90,J-129 und

Ra-226) mit den MZKw f ~ci/mlJ der 1. Strahlenschutzverord­

nung /83/ überein:

Nuklid RCG und 1CRP 1.8SVO
OR1GEN /12/ /83/

Sr-90 3.10-7 4°10-7 1• 10-7

J-129 6.10-8 4.10-7 2-10-7

Ra-226 3.10-8 1.10-8 1.10-8

Für die im RCG nicht aufgelisteten Werte wurden im ORIGEN-Pro­

gramm die von LaVERNE !appendix I in ref. Cl/ berechneten Werte

verwendet. Diese ergeben nach CLAIBORNE (Cl/gegenilber den nach

den Regeln des RCG für nicht aufgeführte Nuklide zu verwendenden

Werte weit realistischere Ergebnisse. Dies macht sich insbe­

sondere in der Neptuniumszerfallsreihe bemerkbar.

HAMSTRA, der in einer Tabelle von den wichtigsten Nukliden der

Actinidenzerfallsreihen die MZK-Werte von RCG, 1CRP, /12/, ref. jB1/

ref. /C1! u.a. vergleicht IH13/, weist (ähnlich CLA1BORNE /e1/)

auf die Notwendigkeit hin, daß für die Berechnungen zur End­

lagerung VOll r~dioaktiven Abfällen eine offizielle Liste von

8tandard-MZK-Werten so bald wie möglich erstellt werden sollte.

5.4 Relativer Toxizitätsindex von hochaktivem Abfall verschie­

dener Brennstoffvarianten

Die Ergebnisse der Berechnungen des relativen Toxizitätsindex

verschiedener Brennstoffe oder einzelner Komponenten wurden in

den Diagrammen Fig. 5.1 bis 5.13 dargestellt.
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KFK-2022 (1975)
108 ~----f_+-I-I","*--+--+-"""'+H""'--+-+-+-+-++++I---+-+-HH-f.+++---+---t-""""i-++*

ABFÄLLE

LWR
RADIOAKTIVE

129;
_ Spaltprodukte ohne__.J

------.
--~

" '"'"
10

Fig.5.1 Relativer Toxizitätsindex der hochaktiven Abfälle von LWR-Brennstoff
(U-235 Zyklus und Pu-Rezyklierung)j Abbrand 34000 MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Küh!zeit; verluste 0.5010 U und OSIo Pu.
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KFK-2022 (975)
10B+---'-.................................,_.............~...............'-"--~ .................................._.l-.....A.........................'"'-----L-....L..-I..........'-'+

10'

RADIOAKTIVE ABFÄLLE

LWR
.Spaltprodukte

Fig. 5.2 Relativer Toxizitätsindex einzelner Spaltprodukte im radioaktiven Abfall von
LWR-Brennstoff; Abbrand 34000 MWd/tSM;
Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kühlzeit .
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Der relative Toxizitätsindex des hochaktiven Abfalls der Wieder­

aufarbeitung (vgl. z.B. Fig. 5.1) fällt in den ersten 400 Jahren

um mehrere Größenordnungen ab, danach erfolgt nur noch ein

äußerst langsamer Abfall über Zeiträume von einigen Millionen

Jahren. Bis 400 Jahre wird der relative Toxizitätsindex über­

wiegend von den Spaltprodukten Strontium-90 und Cäsium-137

bestimmt, danach von den langlebigen Transuranen.

Betrachtet man nur die Spaltprodukte (siehe Fig. 5.2), so

lassen sich deutlich zwei Gruppen radioaktiver Isotope unter­
scheiden: solche, wie Sr-gO, Cs-137 und Sm-151, die praktisch

nach 600 bis 700 Jahren zerfallen sind, und eine lang-

lebiger Nuklide, wie J-129, Zr-93/Nb"'93m, 35,

deren relativer Toxizitätsindex über einige hunderttausend

Jahre fast unverändert bleibt.

Jod-129 (mit 1,6°107 Jahren Halbwertszeit) wird nach der der­

zeitigen Verfahrensentwicklung bereits beim Auflösen des Brenn­

stoffs abgetrennt oder spätestens bei der Verfestigung des

flüssigen hochradioaJctiven Abfalls und Einschmelzen in Gläser

oder Keramik verflüchtigt Wegen der Abtrennung durch Verflüch­

tigung.wurde.das Jod-129in die Diagramme separateingezeich­

net, zumal es - erst einmal abgetrennt - einer eigenen getrenn­

ten Endlagerung zugeführt werden muß. Bei einer Endlagerung

im Salzgestein wäre die Frage zu prüfen, bis zu welchem Grade

die Toxizität des J-129 bei einem hypothetischen Auflösen des

Salzl~gers durch Isotopenverdünnung mit dem inaktiven Jod

des Salzlagers reduziert würde.

Anders die Gruppe der Actiniden: die Kurve der Actiniden und

ihrer Folgeprodukte schneidet die Spaltproduktkurve nach ca.

400 Jahren und bleibt dann für den relativen Toxizitätsindex
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dominierend. Bei allen Brennstoffvarianten fällt der relative

Toxizitätsindex der Actiniden zunächst langsam ab, um nach
5 ..'

über 10 Jahren erneut auf ein Maxim~ anzusteigen. Dieses

Maximum beruht auf der Aktivität von Radiumisotopen in den

Zerfallsreihen der Actin1den, insbesondere Ra-226.

Um aufzuzeigen, welche Actiniden maßgeblich zum relativen

Toxizitätsindex nach mehr als 500 Jahren beitragen, wurde in

jeweils einem weiteren Diagramm zu jeder Brennstoffvariante

der Anteil der einzelnen Actinidenelemente und ihrer Folge­

produkte dargestellt.

Beim Uran-Plutonium-Zyklus wird der relative Toxizitätsindex

bis einige 10
4 Jahre im wesentlichen durch Americium und Curium

(und deren Folgeprodukte) bestimmt (vg~. z.B. Fig. 5.3), bei

noch längeren Zerfallszeiten gewinnt das langlebige Neptunium­

237 und seine Töchter an Bedeutung. Der Anteil der übrigen

Actiniden (Es, Cf, Bk, Pa. Ac) ist vernachlässigbar klein.

Beim Thorium-Uran-Zyklus wird langfristig der relative Toxizi­

tätsindex durch das Plutonium und seine Folgeprodukte dominiert.

Nur wenn neben dem Thorium und Uran auch das Plutonium wieder­

gewonnen wird, würde der relative Toxizitätsindex des hochak­

tiven Abfalls zwischen 103 und 104 Jahren durch Protactinium,

später durch Uran und Neptunium bzw. deren Folgeprodukte be­

stimmt.

In Fig. 5.4 wurde der Einfluß einer Wiedergewinnung des Urans

und Plutoniu.Ttls von 98,5 %; 99,0 %; 99,5% und 99,8 %, d.h.

einem Dekontaminationsfaktor von 50, 100, 200 und 500 eingetragen.
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RADIOAKTIVE ABFÄLLE

LWR

ACTINIDEN

c';n""
,
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1% ~l!-. \ '~"
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Fig. 5.3 Relativer Toxizitätsindex einzelner Actiniden im hochaktiven Abfall von
lWR-Brennstoff (U-235 Zyklus>. Abbrand 34000 MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kühlzeit ;
Verluste 1% U und 1°/0 Pu bzw 0.5%U und 0,5 °/0 Pu
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Fig.5.4 Relativer Toxizitätsindex bei hochaktiven Abfällen von LWR-Brennstoff
bei verschiedenen Uran-und Plutoniumverlusten. Abbrand 34 000 MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kühlzeit .
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Man kann leicht erkennen, daß bei Plutoniumverlusten kleiner

1 % eine weitere Erniedrigung dieser Verluste in den hoch­

aktiven Abfall nur unwesentlich zur Reduktion des lang­

fristigen Toxizitätsindex von hochaktivem Abfall beiträgt.

Die Frage einer Reduktion des langfristigen Toxizitätsindex

durch Abtrennung der Actiniden wird in Kapitel 7 diskutiert.

Obwohl im Thoriumbrennstoffzyklus insgesamt weniger Trans­

urane produzier~ werden, ist der langfristige Toxizitätsindex

sehr hoch. Die Ursache liegt in dem.hohen Anteil der Uran-234

(4n + 2)-Zerfallsreihe (Mutternuklid Pu-238), in der sich eine

relativ hohe Konzentration von Radium-226 bildet.

Einen unmittelbaren Vergleich des relativen Toxizitätsindex

der hochaktiven Abfälle der drei Reaktortypen UvR, SBR und

HTR erlaubt schließlich Fig. 5.14. Dort sind außer der Basis

des relativen Toxizität:sindex, d.h. dem Uranerz mit 0,2 w/o U,

auch Pechblende eingetragen, sowie der in den USA vorgeschla­

gene Grenzwert für «l<-Waste von 10 ;UCi/kg t(-Aktivität(ent­

sprechend einem Uranerz mit 0,36 w/o U), oberhalb dessen radio­

aktive Abfälle als o(-Abfällegesondert zu behandeln sind.
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l.Pu-Rezyklierung
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Fig. 5.5 Relativer Toxizitatsindex einzelnerActiniden im hochaktiven Abfall von
---- LWR-l3rennstoff bei l.Pu-Rezyklierung.Abbrand 34000 MWd/t SM;

Wiederaufarbeitung nach 150 Tagen Kühlzeit; Verluste: 0.5%U und 0.5% Pu
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Fig.5.6 Relativer Toxizitätsindex •. der.hochaktiven Abfälle. von SBR-8rennstoff
mit. LWR-und SBR-Plutonium.Abbrand .Core+B1ani<et 34000 MWd/t SM,
Wiederaufarbeitung nach 150Tagen Kühlzeit. Verluste 1%U und 1%Pu
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Relativer To)(izitöt~iridex •• rinz.etHer· Actiniden im'hochoktiven AbfaU' von
SBR-Brennstoffl1'l~LWR-Plutonium. AbbmndCore+Blanket 34 000 MWd/t SM;
Wi,edercJufarbeitungQOch.150 Tagen Küplzeit;
Verluste: 1% U und 1% Pu bzw. 0.5 %U und 0.5%Pu.
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Fig. 5.8 Relativer Toxizitätsindex der hochaktiven Abfälle von HTR -Brennstoff
(93% U-235), Abbrand 95000MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung nach 270 Tagen Kühlzeit j

Verluste: 1% Th und l%U; 1% Pu oder 100% Pu im Abfall.
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Fig: 5.9 Beitrag einzelner Adinidenzum relativen Toxizitätsindex der hochaktiven
Abfälle von HTR-Brennstoff(93%U-235). Abbrand 95000 MWd/t SM;
Wiederaufarbeitung noc:h 270 T0gen KÜhlzeit;
Verluste: 1%Th und 1% U i ~ %Pu oder 100% Pu im Abfall.
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Fig.: 5.10 Relativer Toxizitätsindex der hochaktiven Abfälle von HTR-Brenn­

stoffmitU-233 Rezyklierung,
Abbrand 95000MW d/t SM.
Wiederaufarbeitung nach 270 Tagen Kühlzeit
Verl uste 1% Thund 1% U;100 % Pu (oder 1% Pu) im Abfall.
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Fig.: 5.11 Relat.iver Toxizitätsindex einzelner Actinidel'l im hochaktiven
AbfaU von~"R-Brennstoff mit U-233 Rezyklierung.
Abbrand 95000 MWd/t SM.
Wiaderaufal'beitung nach 270 Tagen Kühlzeit
Verluste 11:\/0 Th und 1% U; 100% Pu(oder f110 Pu)im Abfall.
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RADIOAKTIVE ABFÄLLE

HTR
ACTINIDEN gesamt
/ (bei 100% Pu)

100% Pu ~,

U-233 Rezyklierung

ACTINIDEN DER BRUTPARTIKEL

0,1 -I---.---,.--.-.......-r......,...--r--"r"'"'I"""T""T"ll"TTT"--,-"'T""""""1r-T"'1"'TTTIr---,---r-......I'"TT"i'~---r...,.....,...-r'TTTTr-

10 102 103 Jahre . 1 4 105 106

Fig.5.12 Relativer Toxizitätsindex einzelner Actinidenin den Brutpartikeln von
HTR-Brennstoff mit U-233 Rezyklierung. Abbrand 95000 MWd It SM;
Wiederaufarbeitung nach 270 Tagen Kühlzeit;
Verluste: 1°/0 Th und 1%U; 1%Pu oder 100% Pu im Abfall.
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Fig. 5.13 Relativer Toxizitätsindex einzelnerActiniden in den Abbrandpartikeln von
HTR- Brennstoff(U-233 RezykUerung.) nach 8-jä~riger Bestrahlung.
Keine Wiedero.ufarbeitung.
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Fig.5.14 Relativer Toxizitätsindexder verfestigten hochaktiven Abfälle
von lWR. SBR und HTR Brennstoff



- 115 -

6. Gegenwärtigpevorzugte Waste-Management Konzepte

Die künftige kerntechnische Entwicklung in der BRp und

die zu erwartenden Abfallmengen und 'Aktivitäten erfordern

eine Lösung der Beseitigung der radioaktiven Abfallstoffe,

die auch langfristig eine Gefährdung der Umwelt des Menschen

mit hoher Sicherheitsgarantie ausschließt, in großem Umfang

anwendbar und wirtschaftlich tragbar ist.

Für die folgenden tiberlegungen werden die Arten der Be­

seitigung radioaktiver Rückstände in 3 Gruppen eingeteilt:

- Eliminierung (ultimate disposal)

. - Endlagerung (leng-term disposal)

- (Zwischen-) Lagerung (interim storage, engineered storage)

Unter Eliminierung soll verstanden werden, daß nach erfoJ.g­

reicher Durchführung der Maßnahmen zur Beseitigung der
radiuaktiven Abfälle diese unter keinen Umständen mehr in

den Biozyklus zurückkehren können. Dies kann nur durch..
die Beförderung in den Weltraum (beispielsweise aus dem

Sonnensystem hinaus) oder durch Kernumwandlung und Kern­

spaltung (siehe Kapitel 7) geschehen.

Endlagerung wird definiert als eine Abfallbeseitigung durch

langfristige Lagerung der radioaktiven Rückstände in der

Erd~ bis zum praktisch völligen Zerfall der Radi.onuklide.

Einige Jahre nach der Einlagerungsperiode werden dabei die

Abfälle als nicht wieder herausholbar betrachtet. Lang­

fristig bedeutet hier eine über geologische Zeiträume sich

ersteckende Abfallbeseitigung bis zum Zerfall auch der

langlebigen Nuklide und deren radioaktiven Zerfallsprodukte.

Bei diesem Konzept ist jedoch unter besonders ungünstigen

Umständen eine unkontrollierbare Rückkehr radioaktiver stoffe

in die Biosphäre nicht absolut auszuschließen. Zu dieser
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Beseitigungsart gehört die Endlagerung in bestimmten

geologischen Schichten des tiefen Untergrunds, z.B. in

Salzlagerstätten.

Zum Unterschied von der Endlagerung .isteine kontrollierte

Lagerung -zu verstehen, bei der die Abfälle jederzeit 'Yrie­

der herausholbarsind. Die Lagerung verlangt eine ständige

Beaufsichtigung. Hierzu gehört z.B. die Tanklagerung

flüssiger radioaktiver Abfälle oder die Lagerung ver­

festigter Abfälle in Bunkern.

6.1 Verfestigung hochaktiver Abfälle

Radioaktive Abfälle werden in der BRD in verfestigter Form

zur Endlagerung gebracht. Für den Transport und den Zeit­

raum bis zur endgültigen Versiegelung des Endlagers .kann

eine Freisetzung der Radionuklide durch die Verfestigungs­

produkte in Verbindung mit geeigneten Transport- und Lager­

behältern sichergestellt werden. Die Verfestigungsprodukte

sind auch längerfristig eine weitere Sicherheitsbarriere

gegen .eine eventuelle Freisetzung. Sie müssen daher hohe

Beständigkeit und Auslaugresistenz besitzen, .obwohl lang­

fristig gesehen primär die Unversehrtheit und Abgeschlossen­

heit der Endlagerstättegewährleistet sein muß.

Für die hochaktiven Abfälle werden an die Qualität der

Verfestigungsprodukte besonders hohe Anforderungen gestellt:

- hohe Auslaugresistenz

- hohe Lösungsfähigkeit für die Oxide aller Elemente

des hochaktiven Abfalls

- homogenes Produkt bei niedriger Herstellungstemperatur

- hohe mechanische Festigkeit

- gute Wärmeleitfähigkeit
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Als Verfestigungsprodukt sind Gläser, Glaskeramiken, Glas­

perlen eingebettet in eine Metallmatrix u.a. in der Ent­

wiqklung. Am meisten Erfahrung liegt über Gläser vor.

Wegen ih:J:'er guten -Eigenschaften sind in derBRD - und

in ander.en Ländern - Borosilikatgläser vorgesehen, jedoch

sind die Entwicklungsarbeiten noch nicht abgeschlossen

und eine Entscheidung ist noch nicht gefallen /L3,S2/.
~ .~.

Borosilikatgläser besitzen ein Lösungsvermögen von ca. 20

bis 2S % Oxide der Abfallstoffe, Phosphatgläser eine höhere

Aufnahmefähigkeit von ca. 3S%Oxide bei guter Auslaug';;'

resistenz.

Nachteile der Gläser /L3/ sind ihre Neigung bei höheren

Temperaturen, wie sie durch die Zerfallswärme erzeugE wer­

den, zu.kristallisieren: Phosphatgläser neigen bei über

400°C zur Kristallisation, wodurch.sich die Aus I cillgbark.e i t

um ca. 3 Größenordnungen /B14/ erhöht. Bei BorosiliRat..,.

gläsern, die .erst bei höherer Temperatur kristallisieren

(SOO'bis 700oC), scheinen nur die nichtkristallinen Anteile

eine höhere Auslaugbarkeit zu besitzen, nicht jedoch die

kristallinen /E3/. Es besteht daher die Tendenz, die Gläser

unmittelbar nach der Herstellung gezielt zur Kristallisation

zu bringen.

Durch Erhöhung der Wärmeleitfähigkeit könnte die Temperatur­

differenz zwischen dem Inneren der Glasblöcke und dem ein­

schließenden Salz vermindert werden, wodurch auch im Zentrum

der Glasblöcke Temperaturen unterhalb des Kristallisations­

intervalls möglich würden. Gute Wärmeleitfähigkeit kann

durch eine Metallmatrix erhalten werden, in die das Glas in

Form kleiner Perlen eingebettet ist /E2/. Das Matrixmetall

muß allerdings gegen Natriumchlorid und Wasser korrosions­

beständig sein, damit für solche Blöcke die gleiche hohe Aus­

laugbeständigkeit resultiert, wie sie bei Glasblöcken gefun­

den wurde.
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Ein Verfestigungsproduktmit günstigen Eigenschaften,

das ebenfalls von einer Metallmatrix durchsetzt wäre,

entsteht bei der Verfestigung des hochaktiven Abfalls

nach dem -_ gleichfalls in der Entwicklung befindlichen ­

Thermitver~ahren IR1/.

Uber das Verhalten von Plutonium, Americium und Curium

im Glas ist noch wenig bekannt, und die Qualität der

derzeitigen Produkte läßt die Frage, ob die Actiniden

mit der Hauptmenge des hochaktiven Abfalls zusammen ver­

festigt oder vor der Verfestigung abgetrennt und anders

weiterbeh"andelt werden sollen, noch offen IL3/.

Die Aufnahmefähigkeit von Borosilikatglas ist mengenmäßig

bei ca. 25 % Oxide der Abfallstoffe oder thermisch bei

40 WII Glas, wenn die Wärmeabfuhr durch Salzgestein ge­

mäß der im Abschnitt 6.3 angegebenen Geometrie der

Lagerung erfolgt, begrenzt. Für die Verglasung (4 a nach

der Wiederaufarbeitung) errechnen sich auf der Basis

von Tabelle 3.2 und 4.1 bzw. 4.2 die Werte von Tabelle 6.1

pro Tonne LWR-Brennstoff (3,3 % U-235 Zyklus; 34000 MWd/t SM)

und HTR-Brennstoff (93 % U-235 Zyklus; 95000 MWd/t SM) •

Bei 25 % Oxide im Glas und einer Dichte des Glases von

g = 2,8 g·cm- 3 errechnen sich folgende Glasmengen (Mittel~

werte) :

- LWR ~laste

- LWR Waste mit Gd

- SBR Waste

- HTR Waste

Gewicht [kg/t S~V

180

250

225

475

Volumen fl/t S~

65

90

80

170



Tabelle 6.1: Zusammensetzung und Menge der Abfalloxide im

HLW von LWR- und HTR~Brennstoff

LWR

{kg/t SMJ

HTR

[kg/t SrY

Am, Cm

Korrosionsprodukte (Fe,Ni,Cr)

(0,5 %)

(0,5 %)

nichtflUchtige Spaltprodukte

Actiniden Th

U

Np~

Pu

Metalle insgesamt ca.

umgerechnet in Oxide ca.

lösliches Neutronengift Gd

gesamte Oxide ca.

29,7

4,8

0,50

0,05

0,20

1,52

36,8

45,0

16,0

63,5

(1 %)

(1 %)

(100 %)

82,3

8,5

0,52

1,76

1,28

0,07

2,18

96,6

117,6
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Bei einer flüssigen Zwischenlagerung von weniger als

3 Jahren kommt die thermische Begrenzung von 40 W/l zum

Tragen (Wiederaufarbeitung von LWR-Brennstoff nach 150

Tagen Klihlzeit).

Alter des Waste·· ["Jahr<=V 1 3 5 10

Aktivität !kci/t SMJ 1700 710 465 325

Wärmeleistun9 [kw/t SMJ 8,3 3,2 1 ,9 1,2

Glasmenge [l/t SMJ 207 80 (48) (30)

Für diese Arbeit wird angenommen, daß die Zwischenlagerung

so langE:'!f;>ein wird, daß eine thermische Begrenzung nicht

zum Tragen kommt.

In Tabelle 6.2 wurden die Actinidenkonzentrationen ["g pro kg

VerfestigungsprodukV in den verfestigten hochaktiven Ab­

fällen (HLW) (hier z.B. Glas mit 25 w/oAbfalloxiden; Dichte

2,8 g.cm-3) von LWR-undHTR-Brennstoff verglichen. Die

Rechnungen beziehen sich auf gen Zeitpunkt 5 Jahre nach der

Wiederaufarbeitung, wobei beim HTR das gesamte Pu in den

hochaktiven Abfall gehe.

Tabelle 6.2: Actinidenkonzentrationen in den verfestigten hoch­

aktiven Abfällen (5 Jahre nach der Aufarbeitung)

LWR HTR

[g/kg HLW [Ci/kg HL~ij [g/kg HL~ [Ci/kg HLWJ

11

Th ( 1 %) 17,9 0,005

Pa 0,04 0,004

U (0,5 %) 26,7 10-4
(1 %) 1 ,10 0,011

Np 2,77 0,11 3,70 0,016

Pu (0,5 %) 0,28 3,0 (100 %) 2,67 42,5

Am 0,85 1 ,2 0,12 0,18

Cm 0,24 12,9 0,04 2,65
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Bei der Rezyklierung des Plutoniums ändert sich der

5paltproQuktgehait des hochaktiven Abfalls nur unbe­

deutend, der Gehalt an Transuranen, in erster Linie

Am und CIn, würde stark ansteigen.

Ein deutlicher Unterschied im Vergleich zumLWR besteht

beim verfestigte~ hochaktivenAbfall desHTR durch den

um etwa 1 Größenordnung höheren Gehalt an Plutonium

(ca. 65 %Pu-23S, ca. 15 %Pu-239) /514/.

I!rFig .. 6.1 ist die jährliche Produktion von verglastem

hochaktiven Abfall für die BRD (und Westeuropa) darge~

stellt. Für die Berechnung wurde der Bedarf an Wieder­

aufarbeitungskapazität von Fig. 2.7 zugrundegelegtunc1

eine 4-jährige flüssige Zwischenlagerung der hochaktiven

Abfallkonzentrate angenommen. Die im Endlager sich akku­

mulierenden Glasmengen sind in Fig. 6.2 eingetragen.

6.2 Endlagerung in Formationen des tiefen Untergrunds

Radioaktive Spaltproduktabfälle müssen über Jahrhunderte,

solche die langlebige, a-strahlende Actiniden (z.B.Pu)

enthalten, über Zeiträume von Millionen Jahren sicher ge­

lagert werden. Nach erfolgter endgültiger Einlagerung und

Versiegelung des Endlagers muß garantiert sein, daß eine

Wartung oder Aufsicht nicht mehr nötig ist. Ein über­

wachungssystem ließe sich weder über viele Jahrhunderte,

schon gar nicht über zehntausende bis Millionen Jahren

gewährleisten ..

Von der Bnc1lagerung muß daher gefordert werden, daß unter

allen vorhersehbaren Umständen die Radionuklide nicht mehr

in die Biosphäre zu:t-1ickkenrenkönnen.Für die Endlagerung
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bieten sich insbesondere geologische Schichten des tiefen

Untergrunds an. Für die Sicherheit ist primär die Unver­

sehrtheit und AbgeschJossenheit der Endlagerstätte ent­

scheidend. Daher folgt für die vlahl der Formation und für

die Lagerbedingungen die Forderung, durch eine Risiko­

analyse auch langfristig in die Zukunft mit hoher Zuver­

lässigkeit Aussagen über Ereignisketten, die zu einer

möglichen Freisetzung von.Radionukliden führen könnten,

machen zu können. Hierzu gehör~ nicht nur eine Berück­

sichtigung möglicher Unfälle während der Einlagerung, son­

dern auch eine Analyse möglicher Katastrophen wie Erdbeben,

Flutkatastrophen,Wassereinbruch in die unterirdischen

Lagerstätten, Vulkanismus, Mßteoriteneinschlag, Gebirgs­

verformungen etc. und. Zerstörungen durch Sabotage und

Krieg.

Bei der Lagerung in geologischen Formationen. des tiefen

untergrunds wäre als Transportmedium für eine Rückkehr von

Radionukliden Wasser von besonderer Bedeutung. Die radio­

aktiven Abfälle in einem Endlager dürfen daher nicht mit

Wasser in Berührung kommen, das wieder im Biozyklus er­

scheinen könnte. Die Lagerstätte muß trocken bleiben, bis

die radioaktiven Stoffe praktisch zerfallen sind.

Die gestellten Forderungen gelten am ehesten durch tief~

liegendeSalzformationen erfüllt /K1,K2/. Eine Lagerung

im Salzgestein eigne sich prinzipiell für alle. Aktivitäts­

klassen. Salzlagerstätten haben folgende Vorteile:

- Allein die Existenz des Salzgesteins beweist, daß

es mit Grundwasser fast keinen Kontakt hat, denn

sonst wären die Salz formationen inden geologischen

Zeiträumen seitihre.r Entstehung wieder aufgelöst

worden. Der Salzbergbau kennt.völlig trockene Berg­

werke.
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- Salzgestein verhält sich unter ausreichendem Gebirgs­

durck plastisch. Spalten und Klüfte verschließen sich

daher von selbst.

- Steinsalz ist folglich vollkommen dicht und undurch­

lässig für Flüssigkeiten und Gase.

Salz ist verglichen mit anderem Gestein_ein relativ

guter Wärmeleiter, so daß die durch radioaktiven Zer­

fall entstehende Wärme in ausreichendem r<1aße abge­

führt werden kann.

- Wie der Salzbergbau zeigt, können im Salzgestein zu

relativ niedrigen Kosten große Hohlräume hergestellt

werd~n, die ohne Abstützung über längere Zeiträume

stehen bleiben.

- Ein Sicherheitsfaktor für den Zeitraum der Einlagerung

bis zum Verschließen der Lagerstätte liegt auch dar1n,

daß selbst für den Fall, daß bei einem Wassereinbruch

das Lager mit Wasser vollaufen sollte, die Lauge wegen

der Undurchlässigkeit des Salzgesteins nicht nach außen

entweichen kann.

Steinsalz· sei in vielen Ländern in ausreichender Menge

vorhanden.

Während die Endlagerung schwach- und mittelaktiver ver­

festigter Abfälle in Salz formationen als eine geeignete

Lösung angesehen wird, werden zur Lagerung von hochaktiven

Abfälle:n im Salz Bedenken geäußert IK3/:
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- Die Anwesenheit von Salz garantiert für die geologische

Vergangenheit, daß kein Wasser anwesend war. Die Kehr­

seite ist, daß Salz wasserlöslich ist und Wasser durch

eine Änderung der geologischen Struktur in der Zukunft

eindringen könnte.

- Eine große Unsicherheit besteht durch Einwirkungen des

Menschen .. Es ist z.B. nicht auszuschließen, daß Wasser

durch Bohrlöcher eindringt und auch wieder abfließt, ob­

gleich im bisherigen Salzbergbau in einer Reihe von Bei­

spielen das Wasser in den ersoffenen Gruben stehen blieb.

Solche teilweise unbekannten Bohrlöcher waren einer der

Gründe, der in den USA zur Aufgabe der Lyons Hine in Kansas

als radioaktives Endlager führte /K3/.In Jahrhunderten

oder Jahrtausenden wäre nicht auszuschließen, daß die In­

formationen über ein Endlager hochaktiver Abfälle verloren

gehen und neue Bohrungen (z.B. bei der Suche nach Rohstoffen)

niedergebracht würden. Bei der Verwendung vonSchichtsalz

für ein Endlager für hochaktive und a-Abfälle (wie es in

den USA konzipiert wurde /B11/) scheinen solche Bedenken

nicht leicht von der Hand zu weisen zu sein, da bekannt

ist, daß unter den Salzschichten häufig Ölvorkommen sind.

Anders dürften nach Meinung des Verfassers die Verhältnisse

bei Salzdomen liegen, vor allem wenn die hochaktiven Abfälle

tief genug (z.B. über 1000 m tief) eingelagert werden. Der

ASSE-Sattel (vgl. Abschnitt 6.4) reicht. beispielsweise von

ca. 300 m bis über 3000 m Tiefe (die untere Grenze ist

noch nicht genau bekannt). Für den hypothetischen Einschlag

eines großen Meteoriten einerseits und für den Fall anderer­

seits, daß die Information über das Endlager verloren ginge,

würde sowohl für die Einwirkung des Menschen (Salzgewinnung,

Lagerkavernen) ein mächtiges, schützendes Salzgebirge über



... 127 -

KFK - 2022 (1975)

Deckgebirge

,

600~
I

700J
I,

BOOl
,

900l
I

1000j
(Meter) ,

I
I

I
I

I

Tonschiefer

wasserführende
Schichten

Schichtsalz in Kansas,
,USA

,
__-------l__- E_rd_o_b_e_r_fl_äc_h-e_-- _

i
100 I--------- 1

,
200J /

-7/{~"-7""'-·7""·"';"'/";'-"7"-/"""'-""- ! /
/ )a~v)/c~fer:/ 1/
--- ~~~. - 300-1

r~~/~~,?~I~ ,

. 40al!
1I,Q

5001

Fig. 6.3 Skizze zum Vergleich zwischen Schichtsalz und
einem Salzdom für mögliche HLW- Endlagerstätten
(nach HAMSTRA I H 15/).



- 128_

dem radioaktiven Material lagern, als auch in so große

Tiefen reichen, daß die Suche nach Rohstoffen unter einem

Salzdomuninteressant sein würde.

Die Verhältnisse von Schichtsalz und Salzdom sollen in

Fig. 6.3,-die auf HAMSTRA /H15/ zurückseht, veranschau­

licht werden.

Für die Einlagerung sei hier angenommen, daß eine Ver­

festigung der hochaktiven Rückstände durch Einschmelzen

in Glaskörper erfolge. Nach einer aussichtsreichen Ver­

fahrenskonzeption sollen die flüssigen Abfälle zur

Trockene eingedampft, kalziniert und mit Hilfe von Zu­

sätzen zu Borosilikatgläsern verschmolzen werden /G4/.

Für Handhabung und Transport würde die Glasmasse in

Edelstahlhehälter eingegossen und verschlossen.

Das Modell eines hochaktiven Endlagers in einem Salzstock

ist in Fig. 6.4 skizziert. Die hochaktiven Abfallzylinder

(Durchmesser ca. 20 cm,Länge ca. 80 bis 100 cm) müssen

wegen der Selbsterhitzung in einzelnen, räumlich getrenn­

ten Bohrlöchern gestapelt werden. Der obere Teil der Bohr­

löcher wird mit Beton und Salz verschlossen. Abstand und

Tiefe der Bohrlöcher werden durch die maximal tolerier­

bare Temperatur' des Salzes zwischen den Zylindern be­

stimmt, bei der noch. eine ausreichende Wärmeableitung er­

folgt, ohne daß die Oberflächen und Zentralternperaturen

in den Glasblöcken (oder ähnlichen Materialien) zu hoch

werden. Bei Borosilikatgläsern wird mit Zentraltemperaturen

von 500 - 6000 e und Oberflächentemperaturen von 300 - 4000 C

gerechnet /K2,K4/. Rechnungen zeigen, daß ein Abstand der

Bohrlöcher von ca. 10 m erforderlich wird, wenn die Tiefe

etwa 50 m und die Höhe der gestapelten Zylinder ca. 40 m

beträgt (Volumen pro Glassäule 1,25 m3).
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In einer Modellbetrachtung soll zunächst die spezifische

Beladung des Salzes mit den Radionukliden der hochaktiven

Abfälle abgeschätzt und dann mit einer gleichgroßen Menge

natürlicher radioaktiver Stoffe, wie Uran- und Thorium­

vorkommen verglichen werden IB1,H13,V2,K3/. Hierzu wer­

den folgende Annahmen gemacht:

- Es erfolgt nur eine einmalige Einlagerung von hochaktiven

Glasblöcken in einem bestimmten Feld des Salzstocks.

- In den belegten Feldern werden die Beschickungsstrecken

wieder verfüllt und verschlossen.

- Es wird nur die Salzmenge zwischen den Glassäulen in

die Betrachtung einbezogen.

Auf das Modell eines hochaktiven Endlagers nach Fig. 6.4

angewandt, würden sich folgende Zahlen ergeben:

Abstand der Glassäulen

Höhe einer Glassäule

Volumen einer Glassäule

Menge des umgebenden Salzes

pro Glassäule

pro Tonne LWR-Brennstoff

bei 65 1 Glas/t SM

bei 90 1 Glas/t SM

pro Tonne SBR-Brennstoff

pro Tonne HTR-Brennstoff

10 m

40 m

1,25 m3

«5 = 2,16 t/m3 )

3460 m3 = 7500 t

180 m3
== 390 t

250 m3
== 540 t

220 m3 = 480 t

470 m3
== 1020 t

Bei dieser Betrachtung wird der verfestigte Waste in kleinen

Einheiten und in unlöslicher Form über eine große Salzschicht

verteilt, die tief im Inneren des Salzdoms liegen würde.

Naheliegend ist deshalb ein Vergleich des relativen Toxizitäts­

index unter Einbeziehung des "verdünnenden" Salzes (z.B. bei



- 131 -~

KFK-2022 (1975)
10 8~.+_-L...-L-.J-J...L-U..L.L-_..L--.L-L.............I..U-'----L...............J-Jc...w..J...LL-_--'--...I--L-l-J,...L..J..JU----..;L....-.;..'--'L-'-'-.L.J..J..t:

HTR(93% (]-2351

x
Q,)
"tl
c
'in-:0-
N 104
x
o.....
...
(\)
>

Spaltprodukte
+Actiniden

ohne Wiederaufar beitung

LWR ( Pu - Rezykllerungl

00.........
e. -"'!"!~.""".

•••••~••• 11 •

I
129J \

102 ------------------------~-1----------------- -- -------------- -- - ------------

\
I
I
I 129 I

Pechblende 5% . \._ Spaltprodukte (ohne J
••.•. e •.••••._" 80. e ,,- Co ot " CI .. 0 • ••--w-.-.-,.-.-.................... ".......". .--.---- .......-L~~o e .. • •••• e CI .... lIII

-..,'-
10 ..... , ......

"""-
"­

"-101J. Ci Unat/kg(mit Folgeproduktenl .~'.'0 •• 'e e ••• '••••• .... 11 0 , e 0

Relative Toxizität des HLW von LWR, SBR und HTR­
Brennstoff und Vergleich des HLW-Lagerfeldes
(Abfallzylinder in 10 m Abstand plus umgebendes
Salzgestein) mit einer gleichgroßen Uranerzlager­
stätte (mit 0,2 % Urangehalt)



- 132 -

UvR-Waste ca. 400 t) mit einer gleich großen Menge (.400 t)

Uranerz (mit 0,2 % Urangehalt). Für die hochaktiven Abfälle

dieses Endlagers ergibt sich dann, daß die Toxizitätskurven

(Fig. 6.5) bei

- LWR-Brennstoff nach ca. 2 000 Jahren

- LWR mit Plutoniumrezyklierung nach ca. 20 000 Jahren
... SBR nach ca • 5 000 Jahren

unter die Toxizität des natürlichenuranerzes abfällt. Beim

HTR ist dies nach. ca. 1000 Jahren erreicht, dann erfolgt

(:> 2000 Jahre) wieder ein Anstieg. (Für Vergleichs zwecke ist

in Fig. 6.5 auch die Toxizitätskurve von nicht aufgearbeitetem

LWR-Brennstoff angegeben).

über das Gesamtvolumen des Endlagers gesehen erfolgt lang­

fristig (>103 Jahre) also keine oder zumindest keine wesent­

liche Erhöhung des Radiotoxizitätsniveaus einer geologischen

Schicht über das Niveau vergleichbarer Schichten hinaus, wie

sie anderswo - auch an der Erdoberfläche - bereits vorhanden

sind und die als akzeptables Risiko betrachtet werden können

/H 13/.

Bei dem betrachteten Endlager-Modell beruht die Sicherheit

auf einer Konzentrationsbeschränkung, die im betrachteten

Fall durch die Wärmeentwicklung der anfänglich vorhandenen

spaltQ.rodukte erzwungen wurde. Es. beinhaltet die Voraus­

setzung, daß die Randbedingung der Konzentrationsbeschränkung

im Salz auch bei verfestigten hochaktiven und sonstigen

Transuran-Abfällen eingehalten wird, bei denen bedingt durch

längere Zwischenlagerung (z.B. Blocklager) oder durch

geringeren Spaltproduktgehalt zum Zeitpunkt der Einlagerung

die geringere Wärmeleistung eine dichtere Packung erlauben

würde.
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6.3 Verfahren in der BRD zur Endlagerung radioaktiver

Abfälle in Salz formationen

Für die Beurteilung der Eignung von Verfahren zur Endlagerung

radioaktiver Abfälle in der Bundesrepublik Deutschland ist zu

berücksichtigen, daß die BRD eine hohe Bevölkerungsdichte,

ein relativ feuchtes Klima und einen hohen Grundwasserspiegel

hat. Bei manchen Methoden, die in, anderen Ländern zur ober­

flächennahen Lagerung angewandt ,werdEm, kann kaum ,ausgeschlossen

werden, daß einTeil der Radionuklide in den Biozyklus zurück­

kehren kann. Eine Versenkung höherer Aktivitäten ins Meer

scheidet ebenfalls aus /K2,A2/. Aus diesen Gründen soll h.ier

nur auf die Endlagerung radioaktiver Abfälle in geologischen

Formationen höchster Beständigkeit hingewiesen werden. Die

Entwicklung geeigneter Lagerverfahren bilden den Schwerpunkt

entsprechender Arbeiten in der BRD (in Zusammenarbeit mit

anderen Ländern, die ähnliche kerntechnische Probleme be~

arbeiten).

In der Bundesrepublik entschied man sich aus den im vorange­

gangenen A}:)schnitt 6.2 dargelegten Gründen sehr frühzeitig

dazu, radioaktive Abfälle in Salzgestein einzulagern. Das

stillgelegte Salzbergwerk ASSE bei Wolfenbüttel wurde zu

diesem Zweck hergerichtet und ist seit 1967 als Versuchsanlage

zur~ndlagerung für radioaktive Abfälle in Betrieb /K2/.

Verfestigte schwachaktive Abfälle, die mit Bitumen oder Zement

meist in 200 1 Fässern eingebettet sind, werden routinemäßig

eingelagert /G5/.

Für mittelaktive Abfälle, die wegen der höheren Strahlung an

der Außenseite der Fässer bei der Manipulation bereits einer

Abschirmung bedürfeng ist zur Entwicklung der Einlagerroethode

eine Versuchseinlagerung in eine Lagerkarr.mer im Bergwerk im

Gange /K2/. Die Technik soll gegen Ende der 70er Jahre durch

eine Kavernenanlage vereinfacht werden, bei der die Abfall~

fässer, aus einer oberirdischen, abgeSChirmten Zelle durch ein

Bohrloch ohne Abschirmung direkt in die Lagerkaverneabge-
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senkt werden /D4/.

Während man für die Endlagerung von schwach- und mittel­

aktiven Abfällen ein stillgelegtes Bergwerk verwenden kann,

scheint ein· solches für eine Endlagerung von hochaktivem

Abfall großer kommerzieller Wiederaufarbeitungsanlagen nicht

geeignet, da·wegendergroßeri Wärmeentwicklung im Feld

eines solchen hochaktiven Endlagerseine Gefährdung des

darüberliegenden Grubengebäudes nicht auszuschließen ist /K9/.

Für einhochaktives Endlager müßte daher eine eigene Schacht­

anlage aufgefahren< werden. Zur Veranschaulichung wurde in

Fig. 6.4 E3ine Modellskizze eines solchenhochaktiven End­

lagers angegeben /K2/.

Der jährliche Ausstoß von verglastem hochaktivem Abfall

einer großen Wiederaufarbeitungsanlage für 1500 t LWR-Brenn-

stoff pro Jahr würde (nach 4- bis 5-jähriger flüssiger

Zwischenlagerung) folgende Mengen ergeben (siehe auch Tabelle 6.3).

jährlicher Ausstoß fm3J
Zahl der Glassäulen

(40 m Höhe; 0,2 m'~)

Endlagerfläche Tm2/C!l
nach 20-Betriebsjahren

HLW

[65 l/t S~

98

78

6800

370 x 370 m

HLW mit Gadolinium

f90 l/t SMJ

135

108

9400

440 x 440 m
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Tabelle 6.3: Jährlicher hochaktiver Wasteanfalleiner

1500 jatol'liederaufarbeit;ungsanlage (Ll',TR­

Brennstoff, 34000 MWd/t SM, /H6/ ohne und

mit Gadolinium als Neutronengift).

Flüssige Zwischenlagerung fJahreJ

1 3 5 10

Aktivität fMCi/aJ 2550 1070 700 490

thermische Leistung iMW/aJ 12.3 4.7 2.9 1.7

Abfallmenge

Oxide ohne Gd ["t/aJ 67.5 67.5 67.5 67.5

Glas im3 /0:.1 308 118 98 98

Oxide mit Gd it/aJ 95.3 95.3 95.3 95.3

Glas trn3/aJ 308 135 135 135

6.4 Endlagerung von hochaktiven Abfällen durch alternative

~onzepte

Eine systematische Untersuchung einer Reihe von alternativen

Waste Management Methoden zur Endlagerung im Salz wurden in

einem großen Forschungsprogramm des Batteile Pacific Northwest

Laboratory, Hanford, USA, durchgeführt /S10/. Neben der Kern­

umwandlung und dem Transport in den Weltraum galt die Unter­

suchung der
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- Endlagerung in anderen geologischen Schichten (außer Salz)

- Endlagerung in sehr tiefen Bohrlöchern ohne Aufschmelzen

des umgebenden Gesteins

&- Einbringen in tiefe Bohrlöcher und Aufschmelzen des um­

gebenden Gesteins

- Lagern-in bergmännisch ausgehöhlten Kammern u.ndzwischen­

zeitlicher Luft- oder Wasserkühlung der Abfallbehälter

- Einbringen des flüssigen hocha.ktiven Abfalls in bergmännisch

oder durch Kerne:l{plosion gewonnene Hohlräurne,.Trocknung und

Inkorporation in das Gestein durch Aufschmelzen

- Endlagerung im Eis der Antarktis.

Weiterhin wurde das Konzept einer Lagerung auf dem Meeres­

grund mit folgenden unterschiedlichen Eigenschaften unter­

sucht:

- stabile Tiefseeböden

- Tiefseegräben

- Zonen, die unter den Festlandsockel wandern,

- Zonen hoher Sedimentationsgeschwindigkeit.

Diese 11,1ethoden, ihre Sicherheitsaspekte und Risiken wurden

in einem Bericht von McGRATH IMBI im Hinblick auf ihre

eventuelle Eignung für die Bundesrepublik untersucht. Da

diese Methoden'für die Beseitigung hochaktiver Abfälle in

der BRD entweder ohnehin unrealistisch sind oder keine Ver­

minderung langfristiger Risiken erkennen lassen, sollen sie

(ausgenommen die Transmutation, vgl. Kapitel 7) hier nicht

diskutiert werden.
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.7 • Alternative Kohzepte ··zur Beseitigung hochaktiver Abfälle

Die Abtrennung einzelner Wastebestandteile wird erwogen,. um·

die Wärmeentwicklung oder die langfristige Toxizi.tät des

radioaktiven Rückstandes, der zur Lagerung oder Endlagerung

gebr:achtwerden soll, zu reduzieren. Eine Abtrennung aus

Gründen der Verminderung der Wärmeentwicklung, d.h. insbe.o.

sondere d.er Spaltprodukte Strontium und Cäsium/ könnte eine

wesentliche Verbesserung der Langzeitbeständigkeitder Ver­
festigungsprodukte des restlichen Abfalls mit den darin ent­

haltenen langlebigen Actiniden, zur Folge haben.

Andererseits stellen die Spaltproduktabfälle ein Waste Manag€!~

mentproblemfür 600 bis 700 Jahre, bis ihre spezifische Radio­

toxizität auf eine mit natürlichen radioaktiven Erzenver~

gleichbare Größe abgefallen ist, dar, während die Actiniden

und ihre Folgeprodukte ihre hohe Toxizität über einen Zeitraum

von Millionen Jahren behalten. Die stark verschied~nen Eigen­

sCl1aften··der Spaltprodukte und Actiniden führen immer· wieder ..

zu der Frage, ob es nicht vorteilhaft ist, die beiden Gruppen

chemisch zu trennen und für jede Gruppe eine eigene Strategie

zu entwickeln /H1,R2,K3/.

Eine Abtrennung der Actiniden aus dem radioaktiven Abfall würde

das Problem der langfristigen Lagerung der Spaltproduktabfälle

reduzieren, da die kritische Lagerperiode von 600 bis 700 Jahren

eine Zeitspanne ist, für die geologische und andere natürliche

Änderungen der ausgewählten Formationen des tiefen Untergrundes

mit hoher Sicherheit extrapoliert werden können.

Die abgetrennten Actiniden könnten entweder auf spezielle Weise,

die den chemischen und nuklearen Eigenschaften, den langen
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Halbwertszeiten und der geringen Wär.meentwicklung Rechnung trägt,

endgelagert oder durch andere Prozesse endgültig eliminiert

werden. Aus dem Millionen-Jahr-Problem wird aber nur dann ein

700-Jahr-Problem IK3/, wenn eine Reduktion der sich anhäufenden

Actinidenmengen durch Elimination erfolgt.

Eine solche Eliminierung langlebiger Radionuklide in Zeitab­

schnitten, die erheblich kUrzer als ihr radioaktiver Zerfall

sind, kann nur erfolgen
- durch Kernumwandlung und -spaltung, d.h. Rückführung in

Reaktoren oder

- durch Beförderung in den Weltraum.

Eine Reduktion der Anhäufung von Actiniden im Endlager für radio­

aktive Abfälle setzt eine chemische Abtrennung voraus, die zwei

Aspekte beinhaltet:

- einerseits die Abtrennung der Actiniden aus dem hochaktiven

Abfall
- andererseits eine Minimierung der Actinidenmengen, insbesondere

der Plutoniumverluste (und Neptunium) in den großen Volumina

mittel- und schwachaktiver Abfälle der Wiederaufarbeitung und

Brennelementrefabrikation auf das technisch erreichbare Minimum.

7.1 Chemische Abtrennung der Actiniden aus den hochaktiven Abfällen

Eine separate Behandlung der Actiniden, sei es durch Kernumwand­

lung (Abschnitt 7.2) oder Transport in den Weltraum (7.3), setzt

eine chemische Abtrennung der Transurane .aus dem hochaktiven

Abfall voraus. Nach derzeitigen Konzeptionen der Brennstoffzyklen

werden 98 bis 99 % der Brut- und Spaltstoffe (U, Pu bzw. Thund U)

aus den abgebrannten Brennelementen wiedergewonnen und erneut
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eingesetzt, während etwa 0,5 % der Brut- und Spaltstoffverluste,
ca. 70 - 95 % des Neptuniums und das gesamte Americium und

Curium (sowie die Zerfallsprodukte) in den hochaktiven Abfall

derWiederaufarbeitung gehen.

Der relative Toxizitätsindex der Actiniden im hochaktiven Abfall

von aUfgearbeitetem LWR-Brennstoff (vgl. Fig. 5.3) wird bis
4 .

ca. 3·10 Jahren deutlich vom Am und Cm und deren Folgeprodukte

bestimmt. Bei noch größeren Zerfallszeiten überwiegt Np~237und

seine Folgeprodukte. Das bedeutet, daß in einem hochaktiven Ab­

fall der Bre~nstoffwiederaufarbeitung,eine Reduzierung des

langfristigen relativen Toxizitätsindex nur erreichbar wäre,

wenn zusätzlich Americium, Curium und Neptunium.sowie Plutonium
und Uran aus dem Waste abgetrennt würden.

Im 'rhorium-U;ran-Brennstoffkreislauf liegen die Verhältnisse
". ,>

analog. Hier ist zusätzlich das Protactinium-231 von Bedeutllng.

wichtig für den relativen Toxizitätsindex ist hier jedQch in

erster Linie, ob das Plutonium bei der Wiederaufarbeitung.ap­

getrennt wird oder zum hochaktiven Abfall gelangt. Eine Redu~

zierung des langfristigen Toxizitätsindex würde hier bedeuten,

daß zusätzlich Thorium, Protactinium, Uran, Neptunium, Plut.onium,

Americium und Curium abgetrennt werden.

Ein solcher der Wiederaufarbeitung nachgeschalteter ProzeB zur

Actinidenabtrennung aus dem hochaktiven Abfall erscheint nur

sinnvoll, wenn die Abtrennung zu einem Grad erfolgt, bei dem

der relative"Toxizitätsindex des resultierenden hochaktiven
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Rückstandes nach ca. 1000 Jahren

- einerseits in die gleiche Größenordnung wie derjenige der

langlebigen Spaltprodukte Tc-99, Cs-135 undZr-93/Nb-93 und

- andererseits in den Bereich der natürlich vorkommenden radio­

aktiven Materialien mit niedrigem Urangehalt fällt.

Es muß an dieser Stelle betont werden, daß für die folgenden

Betrachtungen angienommen wird, daß 99,9 % des Jods bei der

Wiederaufarbeitung abgetrennt und als separater ßg-Abfall be­
handelt wird (siehe Kapitel 4.1.2 sowie Fig. 5.1 ff.)

Um den relativen Toxizitätsindex des Waste von LWR, SBR- oder

HTR-Brennstoff nach 1000 Jahren auf werligerals 5 % des Toxi­

zitätsindex von Pechblende zu reduzieren, wären nach Rechnungen

von CLAIBORNE /C4, B20/ (auf der Basis gleicher Volumina) die

in Tabelle 7.1 aufgeführte prozentuale Gesamtabtrennung der

Wiederaufarbeitung und der nachgeschalteten Wastefraktionierung

erforderlich.

Die Änderung des relativen Beitrags der einzelnen Actiniden mit

der Zerfallszeit ließen zahlreiche Kombinationen zu, um auf einen

bestimmten Wert des gesamten Toxizitätslndex zu kommen. Die

Berechnung der Abtrennfaktoren erfolgte daher in möglichst

weitgehender Ubereinstimmung mit der Chemie der verwendeten

Prozesse und der potentiellen Abtrennprozesse. CLAIBORNE /C4/

ging davon aus, daß mit der gegenwärtigen Technologie des

PUREX-Prozesses ca .. 99,9 % Uran sowie 95 bis 99 % Neptunium

nach Einführung einiger Modifikationen möglich erscheinen. Ab­

trennfaktoren von Plutonium >99,5 % und die Abtrennung von Ame­

ricium und Curium erfordert zusätzliche Proze.ßzyklen, die erst
noch entwickelt werden müßten. Für die Aufarbeitung von HTR-
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Brennstoff sei der THOREX-ProzeB gegenwärtig geeignet, 99,5 %

Thorium abzutrennen, aber zusätzlich müßten noch Np, Pu,

Am und Cm sowie auch Protactinium separiert werden.

nie Berechnung der Werte von Tabelle 7.1 erfolgte daher unter

der Annahme einer hohen Uranabtrennung, einer rrlinimalen Nep­

tuniumabtrennung (95 %) und einer gleichen prozentualen Ab­

trennung von Americium und Curium, die beide sehr ähnliche

chemische Eigenschaften besitzen. Der Beitrag der restlichen

Actiniden im HLW-Rückstand wird in den Diagrammen Fig. 7.1 bis

7.4, die auf den Werten von Tabelle 7.1 basieren, aufgezeigt.

Tabelle 7.1: Erforderliche gesamte Actinidenabtrennung in

Prozent zur Reduzierung des hazard index von

HLWa ) nach 1000 Jahren auf 5 % von Pechblendeb)

[C4 ,B20J.

DWR-UC ) nWR-puc ) SBRd ) HTRe )

Th 99,5

Pa 95

U 99,9 99,9 99,9 99,99

Np 95 95 70 95

Pu 99,95 99,99 99,99 99,9

Am und Cm 99 99,9 99,9 95

Reduktion
des hazard 110 400 240 ,270
index.

~~Basis:99,9 % Spaltprodukt-Jod abgetrennt
. Pechblende mit 60 % Urangehalt
~~Abbrand 33000 MWd/t SM; HLW-Volumen 56 1

Abbrand 41200 MWd/t SM; HLW-Volumen 84 1
e)Abbrand 94300 MWd/t SM; HLW-Volumen 168 1
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Fig.7.1 Relativer Toxizitätsindex des HLW von LWR-Brennstoff(3,3 % U-235)
nach Actinidenabtrennung auf 5% Pechblende
(Actinidenvertuste nach IC41 ).
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Fig.7.4 Relqtiver Toxizitätsindex des HLW von HTR- Brennstoff (U-233 Rezyk­
lierung) nach Actinidenabtrennung auf ca. 5% Pechblende.
(Actinidenv€'rluste nach Je 41)
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Die Werte stellen das Ziel eines alternativen Waste Managements

mit Wastefraktionierung dar. Um das Ziel zu erreichen, werden

Trennfaktoren benötigt, die 10- bis 100-mal größer sind, als

sie mit den gegenwärtigen Methoden der Actinidenabtrennung

erreichbar sind. Die geforderte Abtrennung der Actiniden von

LWR-Brennstoff mit Plutoniumrezyklierung.bedeutet anders be­

trachtet, daß ausgehend von 0,5 % Uran- und Plutoniumverlusten

des PUREX-Prozesses folgende zusätzliche Abtrennfaktoren nötig

wären: Uran ~ 5, Neptunium ~ 20, Plutonium ~ 50, Americium ~ 1000

und Curium ~ 1000 jB201. Um ein solches Ziel zu erreichen, müßte

ein integrales Aufarbeitungs- und Abtrennsystem entwickelt

werden:

- Die Wiederaufarbeitung der Brennelemente müßte nach verbesser­

ten Methoden erfolgen, die zu niedrigeren Verlusten an Spalt­

und Brutmaterial führen.

- Das Neptunium müßte bereits im PUREX-Prozeß abgetrennt werden.

- Ein Prozeß zur Abtrennung von lI...roericiura und Curium aus dem

hochaktive~ Abfall müßte neu entwickelt werden.

- Es müßten Methoden gefunden werden, die anderen wäßrigen

a-Wasteströme aus den Trenn- und Reinigungszyklen in den

Prozeß rezyklieren zu können.

Die Rückführung und Verminderung der a-kontaminierten Abfallströme

erscheint überhaupt von fundamentaler Bedeutung und das auch

für das derzeitige wastemanagementsystem, das keine Abtrennung

der Actiniden aus dem hochaktiven Abfall einschließt. Die a-Ab­

fälle sind wegen ihrer großen Menge und des Gehalts an Pluto-

nium (oder weiterer Transurane) ein langfristiges Sicherheits­

problem für jedes Abfallbehandlungs- und Endlagersystem.
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Die in Tabelle 7.1 für die Actinidenabtrennung geforderten Wer~e

bedeuten nach ref. /B21, Seite 4/, daß die Gesamtverluste in allen

Abfällen, seien sie hoch-, mittel- oder schwachaktiv, die aus

Tabelle 7.1 sich ergebenden Grenzwerte nicht überschreiten

dürfen. Da die Werte für die verfestigten hochaktiven Rück-

stände im Vergleich mit 5 % Pechblende ermittelt wurden und eine

Konzentra~ionsbegrenzungim HLW darstellen, erscheint eine Uber­

tragung der Abtrennfaktoren für HLW als Grenzwerte für die

Ges~mtheit der Abfälle nicht schlüssig. Für die transurankon­

taminierten Abfälle aus der Wiederaufarbeitung oder der Refa­
brikation sind entsprechend eigene Kriterien, die ebenfalls

auf einer Konzentrationsbeschränkung in den verfestigten Ab­

fällen beruhen, zu entwickeln.

Es ist sicherlich richtig, daß eine J\.ctinidenabtrennung aus den

hochaktiven Abfällen, soll sie sinnvoll sein, gleichzeitig eine

Begrenzung der Actinidenverluste in den anderen Abfa1.1strömen

der Wiederaufarbeitung und Wastefraktionierung bedingt. Dies

hat zur Konsequenz, daß diec.i.ß~-und o(-Abfälle dieser Prozesse

in die entsprechenden Prozeßstufen rezykliert werden müßten, wobei

\'{eder .das Volumen der hochaktiven Abfälle noch das der ßl-Abfälle

übermäßig ansteigen und zusätzliche Endlagerprobleme nach sich

ziehen darf.

Die Probleme dieses integrierten Aufarbeitungs- und Abtrennsystems
erscheinenaus.der Sicht des heutigen .Stands der Technologie

der Aqfarbeitung von Brennelementen oder von speziellen Bestrah­

lungselementen, wenn überhaupt, dann nur auf längere Sicht lösbar.
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In Studlen der Batteile Northwest Laboratories von BARTLETT,

BRAY, BURGER, BURNS und RYAN IB181, die einen·· Uberblick iiber

die bisherigen chemischen Trennverfahrenzur Isolierung von

Transuranen und eine kritische Untersuchung ihrer Anwendbar-­

keit für die Fraktionierung von hochaktiven Abfällen geben

und des Oak Ridge National Laboratory von BOND, CLAIBORNE,

LEUZE: et ale IB20, B21! wird auf·eine Reihe der enormschwie­

rigen , noch ungelösten Probleme·· der Actinidenabtrennung hinge­

wiesen:

- Die bisherigen Prozesse, mit denen hohe Trennfaktorenerzielt

wurden, wurden und können in ihrer derzeitigen Form nicht

auf eine Wastefraktionierung angewendet werden. Die Selekti­

vitätder in Betracht zu ziehenden Prozesse wurde noch nicht

demonstriert.

- Feststoffe, die in hochaktiven Abfällen mit ca. 1 - 10 Ge­

wichtsprozent /B18/ enthalten sind, können fiir die Durchführ-­

barkeit bestimmend werden, wenn sie Actiniden enthalten, die

extrahiert werden sollen. Neben ungelösten Rückständen von

der Auflösung des Brennstoffs betrifft dies vor allem Kolloide
und Niederschläge, die durch chemische Veränderungen der

Actinid- und Spaltproduktlösungen imWiederaufarbeitungs-oder

Actinidenabtrennungsprozeß, insbesondere bei Rückführung aller

Abfallströme, entstehen.

Bisher wurde eine weitergehende Abtrennung des Plutoniums

durch nicht extrahierbare Formen des Plutoniums begrenzt, die

im Prozeß möglicherweise als Kolloide, Niederschläge oder

Komplexe (z.B. mit Phosphationen) entstanden. Zusätzliche

Extraktionsstufen nützen nichts, wenn das Plutonium nicht

durch eine geeignete Behandlung in eine Ionenform übergeführt
wird.
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- Eini.ge Spaltprodukte wie Zirkon, Molybdän, Zinn etc. bilden

Ni.iederschiäge du:cchHydrolyseoder mit TBP-Radiolyseprodukten,

die+eicht zu Störungen des Betriebs der Anlagen Anlaß geben

und zu Verlusten an Actiniden (durch Adsorption) führen können.

- Ein im 'technischen Maßstab durchführbarer Prozeß zur Abtrennung

von Am/Cm von den Spaltprodukten steht nicht zur Verfügung.

Bisherige Trennprozesse erfordern für den Am/Cm-Abtrennschritt

Lösungen geringer Säurestärke, die leicht zu Hydrolyse und

Niederschlagsbildung führen. Es müßten erst Methoden zur

Herstellung geeigneter Feedlösungen (Entfernen der leicht

hydrolysierenden Spaltprodukte Zr, Mo u.a.) entwickelt werden.

Die Abtrennung des Neptuniums hängt von der Entwicklung einer

genauen Wertigkeitseinstellung ab.

- Alle <l(",,:,Wasteströme aus den Trenn- und Reinigungszyklenmüssen

rezykliert werden, ohne daß neUe ~-Abfallströrne entstehen oder

das Volumen der Spaltproduktabfälle übermäßig zunimmt. Bei der

Rückführung ist insbesondere die Zunahme von Verunreinigungen

und Radiolyseprodukten, die sich in bestimmten Prozeßschritten

störend auswirken, ein Problem.

Neptunium bildet in den Oxidationsstufen +6 und +4 mit TBP

extrahierbare Komplexe /B9/, während die Oxidationsstufe +5

in der wäßrigen Phase bleibt. Np (IV) ist erst bei höheren Sal­

petersäurekonzentrationen gut extrahierbar. Das bedeutet, daß

Neptunium im PUREX-Prozeß im ersten Extraktionszyklus entweder
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- zusammen mit Uran und· Plutonium. extrahiert wird und in.·den

nachfolgenden Reinigungszyklen von diesen abgetrennt werden

muß oder

- als Np(V) in den hochaktiven Abfallstromfließt und daraus

durch Ionenaustausch oder Lösungsmittelextraktion isoliert

werden muß.

Eine übersicht über die Proze·ßchernie des Neptuniums findet

sich bei G. KOCH /K12/ und R.D. BAYB1,RZ /B4/.

Nach dem Auflösen des oxidischenBrennstoffs liegt Neptuni.um

überwiegend im 5-wertigen Zustand vor IB9/, was wahrscheinlich

durch die Anwesenheit größerer Mengen stickoxide bewirkt wird.

Eine Oxidation zu Np(VI) erfolgt entweder durch mehrstündiges
Kochen mit HN03 oder der Oxidation mit Vanadat(V) /K6/. Die

Koextraktion kann mit Ausbeuten über 90.% (im HA-Extraktions'"

schritt des 1. Zyklus) erfolgen.

Je nach Reduktionsbedingungen, Säurekonzentration,Flußbe­

dingungen etc. in der anschli.eßenden Uran-Plutonium-Trennung

wird der größere Teil des Neptuniums entweder überwiegend

den Uran- oder den Plutoniumstrom begleiten. Es kann jeweils

im 2. Uran- oder Plutoniumzyklus aus den wäßrigen Raffinat­

strömen /K6/ ab~etrennt werden.

Durch ßinstellen der Oxidationsstufe +5, z.B. durch Zugabe

von Nitrit in die vorletzte Stufe des ersten Extraktors !P1/,

wird das Neptunium in die wäßrige Phase überführt und fließt

in den hochaktiven Raffinatstrom. In Savannah River wurde dieser
mit dem wäßrigen Raffinatstrom des zweiten Uranzyklus auf­

konzentriert, das Neptunium zu Np(IV) reduziert und durch

Anionenaustausch abgetrennt /P1/.

Ein Anionenaustauschverfahren erscheint für die Neptunium­

abtrennung aus den hochaktiven Abfallkonzentraten hochabge~
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brannter Brennstoffe zweifelhaft. Dagegen ßürften~ach einer

Optimierung der Neptuniumabtrennung ~urch Extraktion im

PUREX-Prozeß eine ausreichend hohe Abtrennung von ..über95 %

erreichbar sein.

Americium und Curium können nicht direkt im PUREX-Prozeß ab­

getrennt werden. Sie verbleiben als 3-wertige Ionen in der

wäßrigen Phase.des ersten Extraktionszyklusund gelangen so

praktisch quantitativ in den hochaktiven Abfallstrom. Eine

Abtrennung muß also aus dem Spaltproduktgemisch mit Hilfe

eigens dafür entwickelter Verfahren und Anlagen erfolgen.

Negen .der großen chemischen Ähnlichkeit mit den Seltenen

Erden erfolgt die Abtrennung im wesentlichen in drei Schritten

- gemeinsame Abtrennung von Americium/Curium mit den Selten-

Erd-Spaltprodukten von den übrigen Spaltproduk.ten,

- Trennung des Americium/Curiums von den Seltenen Erden..

- eY~ntuelleTrennung der Elemente Americium und Curium.

Einen Überblick über die Am/Cm-Abtrennung gab Vl\üGHEN/V3I;

Die meisten Trennverfahren wurden speziell zur Gewinnung von

Americium und Curium durch eigene Bestrahlungsprogrammeent­

~1icJü~lt /B4/. Sie setzen häufig hohe Aussalzkonzentrationen

voraus, wie bei der Extraktion mit TBP /H8, W6/ oder alipha­

tischen Aminen oder Ammoniumsalzen jB10, M7, S12/ oder er~

folgen in korrosiven Medien, wie konzentrierten Chloridlösungen

beim "TRAMEX-Prozeß" des OakRidge Nai:ionalLaboratory IL4,

B10, B4/.
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Für die technische Anwendung erscheinen letztlich nur solche

Prozesse geeignet, die kontinuierlich arbeiten, strahlungsbe­

ständige Prozeßcnernikalien verwenden, keine Aussalzmittel und

korrosive Salze (wie Chlorid) benötigen, die zu großen Volurnina

radioaktiver Abfälle führen.

Von den bekannt gewordenen Prozessen für die Trennung des

Americium und Curiums von den Lanthaniden-Spaltprodukten haben

nur zwei Verfahren, nämlich Verfahrender Kationenaustausch­

chromatographie und Verfahren, die auf dem Lösungsmittelex­

traktionsprozeß TALSPEAK beruhen, ein entsprechendes Entwick­

lungspotential.

Kationenaustauschprozesse wurden in den USA erfolgreich·im

Multigramm:"Maßstab eingesetzt /K11/. Von Interesse s.ind besonders

die neueren Methoden der Hochoruckionenaustausch-Technologie

für die Isolierung der Transplutoniumelemente /e3, L5, H12/.

Die Trennungen erfolgen an Kationenaustauschern sehr feiner

Fraktionen (Durchmesser 20 bis 50jUm), die sich in druckfesten

Edelstahltrennsäulen befinden. Die Lösungen ~Jerden mit hoher Ge­

schwindigkeit'(bis 25 ml o cm- 2 .min-1 ) durch die Säulen gedrückt,

wobei sich Drücke bis 300 bar aufbauen. Die feinen Ionenaustausch­

partikel bewirken eine rasche Einstellung der Austauschgleichge­

wichte z'tdschen Lösung und Harz und sehr scharfe Trennungen. Auf

Grund der kurzen ,Kontaktzeiten werden die Harze weniger schnell

durch die hohe Strahlung zerstört. Der hohe Druck verhindert

außerdeJ!ldie Bildung von Gasblasen in der Säulenfüllung, da das

radiolytisch durch die O<-Strahlung gebildete Gas unter dem er­

höhten Druck gelöst bleibt.

Dieses Verfahren wurde im Rahmen des Projektes Actiniden im

Kernforschungszentrum Karlsruhe zur Abtrennung von Grarmn­

mengen l\..rnericium und Curium /G7/ und in Savannah River /H9,

H12/ zur Isolierung größerer Mengen Curium eingesetzt. Die
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Tr~nnun,g erfolgte durch·. Verdrängungschromatographie mit Zink

als Rückhalte~on .und Diäthylen-triaminpentaessigsäure-oder

Nitrilotriessigsäurelösungen als Elutionsmittel. Nachteile

der Ionenaustau$chverfahren sind:

die Feedlösungen dürfen nur geringe Konzentrationen anderer

Spaltprodukte oder Salze enthalten;

- die großen Mengen Zink müßten rezykliert werden;

- es entstehen bedeutende Mengen Abfälle an kontaminierten

Atistauscherharzen und Komplexbildnern.

Das größte Entwicklungspotential dürfte der sogenannte TALSPEAK­

Prozeß /W4, li/51 besitzen, der auf einer bevorzugten Extraktion

der Seltenen Erden gegenüber Americium/Curium durch saure Organo­

phosphorsäureverbindungen(wie Di-(2-äthylhexyl)phosphorsäure,

HDEHP) aus einer Milchsäure und Polyamino-polyacetat-Lösung

beruht ..

In einer weiterentwicklung dieses Prozesses werden zuh!ehst

Americium und Curium zusammen mit den Selten-Erd-Spaltprbdukten

mit HDEHP aus schwachsauren zitronen- oder weinsä.urehaltigen·

Lösungen von den übrigen Spaltprodukten extrahiert /H11, B12/.
Anschließenderfolqt eine selektive Rückextraktion von Americium/

Curium in eine Milchsäure/Diäthylentriaminpentaacetatlösung
/K13, K6, W5/.

Bei der Karlsruher Version von KOCH, KOLARIK et ale /K7/ wird

dieser Prozeß mit einer vorhergehenden Denitrierungder hoeh~

aktiven Abfallkonzentrate bis in eden sehwaehsauren Bereich

(Ausfällung .von Zirkon, Eisen etc.) kombiniert, dann kann der

Zusatz von Komplexbildner .für die HDEHP-Extraktion unterbleiben.
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Uber die routinemäßig erzielbaren Trennfaktoren dieser Prozesse

liegen noch keine Erfahrungen vor. Ungelöste Probleme sind
auch hier

- vorgeschaltete Prozeßschritte zur Präparation geeigneter

Feedlösurigen,

- die Lösungsmittelreinigung,

- der Anfall großer Mengen mittel- und schwachaktiver Abfälle

mit teilweise hohem Gehalt an organischen Komplexbildnern,

die bei der Verfestigung der Abfälle zerstört werden müßten.

7.2 Beseitigung langlebiger Radionuklide durch Kernumwandlung

Langlebige Radionuklide aus radioaktiven Abfällen können durch

neutroneninduzierte Kernumwandlung eliminiert werden, wobei

sie entweder

- durch Neutroneneinfang in stabile oder kurzlebige Isotope

umgewandelt oder

- durch Kernspaltung (schwere Elemente) in kurzlebige bzw.

langfristig weniger toxische Spaltproduktnuklide abgebrannt

werden.

Die Kriterien für eine erfolgreiche Transmutation Sind 1810/=

- die Gesamtbilanz der Energiegewinnung durch Kernspaltung

darf~nicht wesentlich verschlechtert werden;

- es muß mehr langfristig toxischer Waste beseitigt als neu
erzeugt werden;

die spezifische Umwandlungsrate muß um ein Vielfaches größer

sein als die natürliche Zerfallsrate;
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- die gesamte Umwandlungsrate des Prozesses muß so groß s.ein,

daß ein bedeutender Tell des Inventa.rs langlebiger Abfall.,.

nuklide umgewa.ndelt und eliminiert wird.

Die Vorteile der Transmutationsprozesse sollen durch den relativen

Toxizitätsindex dargestellt und verglichen werden.

Die Elirninierung von Spaltprodukten /59/ mit mittleren und langen

Halbwerts·zeiten durch neutroneninduzierte Kernumwandlung nach

Rückführung in existierende oder projektierte therrnischewie

schnetl~ Leistungsreaktoren mit Neutronenflüssen von 3·10"3 bis

1015 n o dm-2sec- 1 ist nicht möglich jC1,· S10, W3/, da dieohigen'

Kriterien des Wasteinventars und der Umwandlungsrate nicht er­

füllt werden können.

Demgegenüber ~lUrde-wie in den folgenden Abschnitten darge­

stellt wird'" durch Rechnungen /C1, 810/ prinzipiell nachgewiesen,

daß eine Eliminierung der Actiniden durch Rezyklierung in Kern­

reaktoren möglich ist. Zur Beurteilung eines solchen Waste­

Management-Systems fehlt in Anbetracht des enormen technischen'

Auf'Ylandes, der langen Entwicklungszeit und der hohen Kosten

- eine systemanalytische untersuchung des Gesamtsystems der

Bildung und 'BeSeitigung der Actiniden und der Minimieruhgdes

~\TasteanfallsuhterEinbeziehung der verschiedenen Re"aktortypen

und ihrer Brennstoffkreisläufe in einer fortgeschrittenen

Kernenergiewirtschaft;

- die Entwicklung spezieller Kriterien für die gesamte Abfall­

bilanz und der spezifischen und integralen Umwandlungsrateni
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- eine Risikoanalyse, bei der einerseits das zusätzliche Risiko

der Rezyklierung während der Betriebsphase, andererseits ein

Risikovergleich der gesamten Abfälle im Endlager mit und

ohne Actinidenabtrennung und Rezyklierung nach 1000 Jahren.

In einer umfangreichen Studie untersuchte CLAIBORNE /el/die

Möglichkeit einer Reduzierung des relativen Toxizitätsindex

(bei CIaAIBORNE "hazardmeasure") d~s Wastes für den Fall der

fortlaufenden Rückführung der Transurane im neuen Brennstoff

mit 3,3 % angereichert~m Uran eines Druckwasserreaktors gemäß

der Strategie 1 in Fig. 7.5, wobei Uran und Pluto~ium nicht

rezykliert würden. Es wurde zugrunde gelegt, daß nach der Gewin­

nung von Uran und Plutonium bei der Wiederaufarbeitung j.eweils

zusätzlich Neptunium, Americium, Curium, Berkelium und Cali­

fornium aus dem hochaktiven Abfall abgetrennt und in den Brenn­

stoff zurückgeführt würden.

Es wurde gezeigt, daßdas Actinideninventar des hochaktiven Rück­

stands durch die Actinidenrezyklierung_stark vermindert würde.

Das Inventar der meisten Actiniden erhöht sich na,ch wenigen

Zyklen auf einen Sättigungswert, bei dem ebenso viele Transurane

gebildet wie abgebrannt werden. Dieser Gleichgewichtszustand

wäre für Np praktisch nach 3, für Pu und Am nach 2, dagegen für

Cm (und damit auch für Bk und Cf) erst nach über 30 Zyklen als

Folge des Aufbaus höherer Curiumisotope mit kleinen Einfang­

querschnitten erreicht.

Die Reduktion des langfristigen Toxizitätsindex wurde für eine

Actinidenabtrennung von 99,5 % und 99,9 % untersucht /Cl/ und

errechnet sich als direkt vorn Grad der Abtrennung aller Actiniden

aus dem Waste abhängig.
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KFK.,.2022 (1975)

BrennelementeDWR

ohne U und Pu
99.5% bzw. 99.9 % Act inic!enWieder­

aufarbeitung

Strategie. 1JCll ..

U Pu
ZwiscMnlager

Strategie< 2 ]5101
.,...--..,.,.---------i

Actiniden
ohne U und Pu

3.30J0angereicherte~ .u

Brennelemente

U Pu
Zwischenlager

neues angereichertes .U

Strategie 3 IS101
DWR

Brennelemente

Targetelemente

angereichertes U

Brennelemente

Unat angereichertes U

I

I Pu UL __...

ohne U
Pu + ActinidenWieder­

aufarbeitung

U
Zwischenlager

Strategie .• 4/H 2, diese Arbeit1

Fig. 7. 5 Strategien der Actinidenrezyklierung in einen Druckwasser­
reaktor



- 158 -

Als Vergleichsmaßstabwurde der Reduktionsfaktor eingeführt,

der das Verhältnis des Toxizitätsindex des Standard-Waste

(nur 99,5 % (bzw. 99,9 %) des Urans und Plutoniums werden ab-

getrennt) zum Toxizitätsindex des Waste bei einer Aqtrennung

aller Actiniden (U, Np, Pu, Am, Cm, Bk, Cf) von 99,5 % (bzw.

99,9 %) ist. l?ie gefundenen Reduktionsfaktoren /C1/sind .in

Fig.7.6 grafisch dargestellt und eine Auswahl in Tabelle 7.2

aufgelistet.

Tabelle 7.2: Reduktionsfaktoren des Toxizitätsindex bei fortge­

setzter Rezyklierung der Transurane nachClaiborne /C1/

Zerfallszeit

10
2

103 104 5.104
105 106

Abtrennung der Actiniden
(U,Np,Pu,Am,Cm,Bk,Cf) je 99,5 %

o. Rezyklierung 12 15 19 23 28 52

5. 11 6,8 6,6 7,5 14 17 43

10. 11 5,8 4,7 5,8 14 17 43

20. 11 5,1 3,8 4,9 14 17 43

Abtrennung der Actiniden
(U,Np,Pu,Am,Cm,Bk,Cf) je 99,9 %

o. Rezyklierung 57 73 89 110 137 256

5. 11 32 31 36 67 83 208

10. 11 27 22 27 67 83 207

20. 11 18 22 66 82 206
;...

Der jeweils höchste Reduktlonsfaktorfür eine gegebene Zerfalls­

zeit würde nach der Wiederaufarbeitung der Brennelement.e dann
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KFK-2022 (975)

1,........:.,-c-r--r--r-,...,..T"T"'I'",-.,....-,---.--,,.-,-.................-r-----,-----,,.--,....,....,,...,..,.......-...,---r...,--.,.....,...T"T""TT-'--,---.-,......,.""TT-rr+-

10 102 103

Fig.7.6 Reduktionsfaktoren des Toxizitätsindex bei fortgesetzter
Rezyklierung der Actiniden (außer U und Pu) in einen
DWRnochCLAI.80RNE JC1 /.
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erhalten, wenn außer 99,5 % (bzw. 99,9 %) Uran und Plutonium

durch zusätzliche Actinidenabtrennung 99,5 % (bzw. 99,9 %)

aller Actiniden (0. Rezyklierung) abgetrennt würden. Die

Rezyklierung der Transurane in den Brennstoff erhöht den re­

lativen Toxizi·tätsindex· des hochaktiven Abfalls der nächsten

Brenpelementwiederaufarbeitung und Actinidenabtrennung, da

zur neu gebildeten Menge noch die rezykliertehinzu kommt.

Das System nähert. sich einem Gleichgewichtszusta.nd, der in

erster Näherung nach ca. 20 Zyklen,d.h. nach etwa 100 Jahren

erreicht wäre (Zyklus mit 3 Jahren Bestrahlungszeit, 2 Jahren

Excore-Zeit).

Durch die Actinidenabtrennung und Rezyklierung würde einer­

seits das Actinideninventar der hochaktiven l'..bfälle stark. ver­

mindert, andererseits wäre jedoch ein weiteres Kriterium, näm­

lich die resultierenden Reduktionsfaktoren(desToxizitäts­

index), wie die Werte von Tabelle 7.2 zeigen, bei einer Ab­

trennung aller Actiniden von 99,5 % sowie auch von 99,9 % und

der Rezyklierung nach Strategie 1 (Fig. 7.5) noch recht gering.

Das bedeutet, daß der resultierende relative Toxizitätsindex

in den Bereich der natürlichen radioaktiven Minerale (mit Pech­

blende als oberster Grenze) fällt, jedoch noch weit von der

Zielsetzung des Abschnitt 7.1.1 (5 % der Pechblende) entfernt

ist.

Dieses Bild würde sich nach Ansicht des Autors noch merklich

verschlechtern, Wenn bei der Strategie 1 auch das Plutonium in

den LWR-Brennstoff rezykliert würde, da bei Pu-Rezyklierung die

mehrfache Americium- undCuriummenge gebildet wird (vgl. Fig. 3.3

und 3.5). Dies kommt auch in Rechnungen zu Strategie 2 /Table

ge.8 in ref. 510/ zum Ausdruck.

Den Strategien 2 und 3 (Fig. 7.5) ,die inden BattellePacific

Northwest Laboratories /S10/ untersucht wurden, wurde zugrunde­

gelegt, daß die Brennelementherstellung mit den rezyklierten

Actiniden unter starker Abschirmung fernbedient erfolgen muß,

und die damit verbundene Vervielfachung der Herstellungskosten

auf wenige Brennelemente beschränkt werden können.
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FUr Strategie 2, bei der die Actiniden nl.lr in 10 % der Brennstäbe

rezykliert wUrden, ergaben die Rechnungen - durch Selbstabschirmungs­

effekte bedingt - ein erhöhtes Actinideninventar. Daraus wUrde

folgen, daß beim Ver~l~ichder gleichen Anzahl Zyklen der Strate-

gie 1 und 2 das Actinideninventar bei Rezyklierung in wenige

Brennst'äb,e wenlgeFweit reduziert würde. Der Unterschied liegt

jedoch zum Teil in der gleichen Größenordnung wie die Abweichungen,

die zwischen Abbrandmessungen /M9/ und den mit ORIGEN /B3/ gerech­

neten Werten festgestellt /D6/ wurden, wobei die Rechnung ins­

besondere zu hohe Curiumwerte aufweist.

Bei der Strategie 3 würden die \ibrigen Transurane zusammen mit

dem Plutonium in etwa ein Viertel der Brennelemente des DWR

rezykliert. Das Actinideninventar liegt wegen der Pu-Reyzklierung

t:i.m. 'e}n Vielf.:iches über den Strategien 1 und 2 und der Gleichge­

\t1iChtszustand würde erst nach einer größeren Zykluszahl er­

r~'icht"Vlerden /S10/. Das hohe Invent.ar an Americium, Curium

UIlgP\l-238, das ,.,egen der gemeinsamen Rezyklierung von Neptunium

J~d'I>iut~nium e~tstehen würde, würde für diese Brennelemente

eine eigene vJiederaufarbei tungsanlage bedingen, da sie nicht

über die PUREX-Anlage für LWR-Brennelemente aufgearbeitet

werdenköimten.

7.2.2 Weiterbestr~hlung von Transuranen in separaten Bestrah­

lungseinsätzen und eigener Aufarbeitung

Für eine weitere Bestrahlung der aus dem hochaktiven Abfall

abgetrennten Actinideri gemäß Strategie 4 von Fig. 7.5 werden

folgende Annahmen gemacht (siehe Fig. 7.7):

- Die Actiniden werden in eigenen Bestrahlungseinsätzen für

LWR oder HTR konzentriert und in dem LWR oder HTR weiterbe­

strahlt, in denen sie produziert wurden IH1, R2 g P4/.

- Aus Griinden der relativ kleinen Mengen, der chemischen Eigen­

schaften sowie der Abschirmung der Neutronenstrahlung (ver­

ursacht durch d,ieSpontanspaltung von Curium-undCalifornium­

isotopen) erfolgt die Aufarbeitung und Refabrikation der

Actinidentargets in einer speziellen Anlage.
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KFK- 2022(1974)

Target­
fabrikation

Am Np
Cm

BESTRAHLUNGSELEMENTE

FP

BRENNELEMENTE

o· _toff·uv::::.;,;;- Brennelement­
fabrikation

Fig. 7. 7 Rückführung von Actiniden in Kernreaktoren; Brennstoff-uJargetkreisläufe
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- Die noch fehlende Technologie der Refabrikation der ll..ctiniden

müßte für die U-233-Rezyklierungin den HTR ohnehin entwickelt

werden und könnte in modifizierter Form unter Berücksichtigung

der Erfahrung mit Bestrahlungseinsätzen, wie sie beispiels­

weisein der BRD im Projekt Actiniden /G7/ oder in den USA

entwickelt wurden, für die Actinidentargetierung anwendbar sein.

Einige Gründe für die separate Bestrahlung und Aufarbeitung der

Actiniden lassen sich wie fQIgt zusammenfassen:

- Nach wiederholter Rezyklierung bauen sich Curium und Californ1um

auf, die ein Ansteigen der Neutronenstrahlung (durch Spontan­

spaltung und c<.,n-Peaktionen) bewirken. Bei tJtischung mit dem

Brennstoff /e1/ würden sich für die Wiederaufarbeitung kaum

zusätzliche Probleme ergeben, jedoch müßten die Brennelemente

fernbedient hergestellt werden. Es muß mit höherer Abschirmung

als bei Plutoniumrezyklierting /B7/ gerechnet werden.

- Es dürfte erheblich schwieriger sein, die geforderten hohen

Trennfaktoren für die Abtrennung der Actiniden jeweils aus dem

gesamten. hochaktiven Abfallstrom der Kernbrennstoff\A7iederauf­

arbeitung zu erzielen, als für die deutlich kleinere Menge in

einem speziellen Aufarbeitungsprozeß für bestrahlte Actiniden­

targets.

- Nach wEmige.n separaten Rezyklierungen der /3,ctiniden würde ein

relativ kleine.r Rückstand von Pu-242 und höheren Crn-Isotopen

entstehen, der durch getrennte .l'teiterbehandlung ,insbesondere

der ;;Spaltung im schnellen Neutronenfluß (oder eventuell auch

Schuß in den weltraum) beseitigt werden könnte.

Beim Rezyklieren der Transurane, d.h.weiterer Neutronenbestrahlung

wird der gröBere Teil über die spaltbaren Nuklide Pu-239, Pu--24.2,

Am-242m, cm-243, Cm-245 und Cm-247 weggespaiten,der kleinere

Teil wird in höhere Nuklide umgewandelt. Der Nuklidaufbau fUhrt

schließlich zu den langlebigen Isotopen Pu-242, Pu-244, Cm-247
und Cm-248 mit Halbwertszeiten >3.105 Jahren und (von Cm-247 ab­

gesehen) niedrigen Neutronenwirkungsquerschnitten. Es entsteht

letztlich ein Rückstand schwer umwandelbarer Nuklide /R2/, deren

Eigenschaften in Tabelle 7.3 aufgefUhrt sind.
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Tabelle 7.3 Eigenschaften langlebiger Plutonium- und

Curiumisotope IC2, N1/

Nuklid Halbwertszeit

{Jahre]

Neutronenwirkungsquerschnitte
Einfang ~c Spaltung ~f

fbarns] [barnsJ

53,87 x 10
78,26 x 10

4.820

1 ,56 x 107

53,61 x 10

18,5

1 ,7

1,3

60

4

<0,2

o
0,17

90

0,34

Wie aus Fig. 7.6 und Tabelle 7.2 hervorgeht, liegen die Reduk­

tionsfaktoren des langfristigen Toxizitätsindex nach dem

ersten Abtrennen der Elemente Neptunium, Americium und Curium

aus dem hochaktiven·Abfall (also vor der Rezyklierung) erheb­

lich höher als bei fortlaufender Rezyklierung über den Brenn­

stoff. Die Menge des hochaktiven Abfalls aus der Brennelement­

aufarbeitung übersteigt die Menge aus der Aufarbeitung der Be­

strahlungselnsätze um einen Faktor102 bls 103 • Hierin wird

ein Vortell für eine Rückführung der Transurane in separaten

Bestrahlungsstäben in LWR oder Spezialbrennelementen inHTR

gesehen, und es sollte möglich sein, daß sich für die ~leineren

Durchsätzeeiner separaten.Aufarbeitung der Bestrahlungseinsätze

Trennprozesse mit höheren Trennfaktoren entwickeln lassen.

Der wichtigste Vorteil bestünde jedoch in der Möglichkeit,

nach zwei bis drel Zyklen die weitere Bestrahlung einer Charge

im thermischen Neutronenfluß zu stoppen und den mengenmäßig

stark reduzierten "Rückstand" durch Bestrahlung im schnellen

Neutronenfluß von Brutreaktoren zu beseitigen /W71. Im schnellen
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Neutronenfluß sind die Wirkungsquerschnitte schwerer Nuklide

insgesamt.:k.leiner, aber zugunstender Spaltungen verschoben.

Weitere. Transurannuklide, die mit langsamen NeutFonennicht

spalten, besitzen für schnelle Neutronen einen merklichen

Spaltquerschnitt. Eine Spaltproduktvergiftung.spielt im

schnellen-Fluß keine Rolle. Eine genauere Berechnung dieses

Bestrahlungskonz.eptes liegt noch nicht vor. Erschwerend für

solche Rechnungen ist, daß für die schwereren Kerne nur unsichere

Daten vorliegen.

Generell ist hier anzumerken, daß die bisherigen Rechnungen

auf andere. Reaktortypen, wie HTR und SBR, und deren verschie­

dene Brennstoffkonzepte ausgedehnt werden müßten:

- Inspesondere erscheint eine detailliertere Untersuchung und Op~

timierung der Reaktorbestrahlung rezyklierter Actiniden in

~hermischen und schnellen Reaktoren und eine kombinierte Be­

strahlung in diesen Reaktortypen erforderlich.

7.3 Der Schuß in den Weltraum

In eiriigen Arbeiten wurden die Möglichkeiten und Kosten unter­

sucht, radioaktive Abfälle durch Transport in den Weltraum

für immer zu beseitigen /P3, P2, S10/. Vorläufige Ergebnisse

dieser Studien zeigen, daß diese Methode wegen der hohen Kosten

(mindestens $ 2000~1 kg Waste !P3/) und steigenden Risiken bei

häufigen Starts und eventuellem Wiedereintritt in die Atmosphäre

höchstens ~uf den Transport von abgetrennten Transuranen, die

nicht mehr als 0,1 % bis 1 % Spaltprodukte enthalien,- in

Frage käme.

"
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Zur besonders sicheren Verpackung der Transurane sollen die

Oxide durch mehrfache Beschichtung umschlossen, abgeschirmt

und in einer Graphit-oderMetallmatrix in sehr beständigen

Kapseln, die eine Frelsetzung von Radionukliden bei Fehl­

starts mit- Sicherheit verhindern, verpackt werden !P2/.

Für eine Flugbahn, die aus dem Sonnensystem hinausführt,

können pro Flug ca. 190 kgTransuran-Wastetransportiert

werden /P3/, das entspricht der Transuranmenge von 155 bis

270 t LWR-Brennstoff (Tabelle 4.1). Im Jahr 2000 werden (ge­

mäß der mittleren und maximalen Schätzung) allein in der

BRD 2,8 bis 3,4t Americium, Curium und Neptunium erwartet

(siehe KapitelJ.5), fUrdie 15 b.is18Raketenstarts erfor­

derlich wären. Da dies offensichtlich unrealistisch ist, bliebe
nur die eventuelle Möglichkeit Ubr!9, den im Abschnitt 7.2.2

erwäl'tnten, mengenmäßig kleinen Rti.ckstand(höherer Pu- und

Cm-Isotope) in den Weltraum zu befördern.

Auch für einige wenige Raketenstarts bestünden die unbeant­
worteten Fragen

- internationaler Zustimmung und Vereinbarungen

- Unsicherheit politischer Faktoren
- der Sicherheit häufiger Raketenstarts und eventueller

Fehlschläge

- der schwierigen Rückholbarkeit des Abfalls bei Fehlstart

oderWiedereintritt in die Atmosphäre.
;.
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Anhang 1

Eine Proghose·der Entwicklung der Kernkraftwerke in der

ERD tindiri Westeuro~

A.1 Prognosezeitraum

Die Unsicherheit einer Prognose nimmt notwendigerweise

mit zunehmender Länge des betrachteten Zeitraums rasch

zu. Da jedoch erst in den 90er Jahren mit einem merkliChen

Einsatz der Hochtemperaturreaktoren und Schnellen Brüter

zu rechnen ist, wurde der Vorhersagezeitraum bis zum Jahre

201Ö gewählt. (Einige Rechnungen wurden bis zum Jahr 2020

ausgedehnt, um alle für das Jahr 2010 gewünschten Angaben

zu erhalten).

Die m.aximale Prognose für den betrachteten Zeitraum (1970

bis 2010) zeigt einen Anstieg der Elektrizitätserzeugung

und der installierten elektrischen Leistung um mehr als

den Faktor 10. Gründe, wie die resultierende hohe jährliche

Zubaurate oder der hohe Prokopfverbrauch lassen es nicht

sinnvoll erscheinen, den betrachteten Zeitraum weiter aus­

zudehnen. Andererseits sind die Faktoren, die zu einer

Reduzierung der jährlichen Zuwachsraten, d.h. zur S-Form

der Elektrizitä°t.serzeugungskurve, führen werden, noch zu

wenig bekannt. Deshalb soll die Bandbreite der hier aufge­

stellten Prognose auch nur den unteren Teil der S-förmigen

Energiekurve erfassen.

A.2 Wachstum des Prirnärenergieverbrauchs

Die mittlere Wachstumsrate des Primärenergieverbrauchs

zwischen 1950 und 1970 belief sich in der Europäischen

Gemeinschaft (der 6 Staaten) auf 5,3 % pro Jahr, 4,9 %

in der BRD und 3,5 % in den USA IM1!. In den USA gleicher-
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maßen wie in der BRD beträgt der Anteil der elektrischen

Energie am Primärenergieverbrauch gegenwärtig ca. 25 %

IS13,M1/. Die übrigen 75 % des Primärenergieverbrauchs

teilen sich auf andere Energieträger auf, die :i.IlHaushalt,

Gewerbe, Industrie und Verkehr verbraucht werden.

Die durchschnittliche Wachstumsrate der Elektrizitätser­

zeugung war in der BRD zwischen 1960 und 1970 7,9 % P7='O

Jahr, woraus zu ersehen ist, daß der Anteil der elektrischen

Energie am Gesamtenergieverbrauch weit über seinen gegen~

wärtigenWert von 25 % hinauswachsen wird. Der Grund liegt

in einem Substitutionseffekt der Elektrizität durch ihre

vielseitigen Einsatzmöglichkeiten und Umweltfreundlichkeit

gegenüber anderen Primärenergieträgern.

Nach Voraussagen von MANDEL IM1/ für die BundesrepUblik

wird 1985 die elektrische Energie ca. 39 % des Gesamtenergie­

bedarfs ausmachen. Gegen Ende des Jahrhunderts dürfte sich

derPrirnärenergieverbrauch in der BRD mehr als verdoppeln,

wobei der Anteil des Elektrizitätsverbrauchs rund 50 % sein

würde IM1/.

A.3 Wachstum des Verbrauchs elektrischer Energie

Die Bruttoelektr~zitätse~zeugungbelief sich 1970 in der

BRD auf 242,6 TWeh (öffentliche Kraftwerke 167,2 TWeh,

indust!"ielle Kraftwerke 75,4 TWeh), was gegen das voran­

gegangene Jahr einen Anstieg um 7,3 % darstellte. Die

durchschnittliche jährliche ~~stiegsrate zwischen 1960

und 1970 war 7,9 %.

Um die Erzeugung an elektrischer Energie für die nächsten

50 Jahre abzuschätzen, werden die beiden Bereiche, der

öffentliche und der industrielle, getrennt betrachtet, weil
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das Wachstum in den genannten Sektoren nicht von denselben

Faktoren Cl.bhängt~ und folgende Annahmen gemacht:

- Für die Abschätzung des oberen Grenzwerts:

a) Konstante Wachstumsrate von 7,15 % pro Jahr auf dem

öffentlichen Sektor von 1970 bis 2020. Das entspricht

einer Verdopplungszeit von 10 Jahren, wie sie etwa

gegenwärtig vorliegt.

b) Konstante Wachstumsrate von 4,0 % im industriellen

Bereich im selben Zeitraum.

- Für die Abschätzung des unteren Grenzwerts:

a) Eine linear abnehmende Wachstumsrate im öffentlichen

Bereich von

1970 bis 1980 7,15 % pro Jahr

1980 bis 1990 6,2 % " "
1990 bis 2000 5,1 % 11 "

2000 bis 2010 4,0 % " "

2010 bis 2020 3,0 % n 11

Hiermit soll der Annäherung an einen Sättigungszustand

Rechnung getragen werden.

b) Gleichbleibendes Wachstum von 4 % prO Jahr im indu­

striellen Bereich zwischen 1970 und 2020.

Die unter Berücksichtigung dieser Annahmen berechneten

Werte für die Elektrizitätserzeugung wurden in Fig. 2.1

(Kapitel 2) grafisch dargestellt.

A.4 Installierte elektrische Leistung

Die installierte elektrische Leistung kann aus der Ele~trizi­

tätserzeugung mit Hilfe der zugehörigen Lastfaktoren errechnet
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werden. Zur Abschätzung des Maximums wurde pessimistisch

angenommen, daß bis 2020 die Ausnutzung der Kraftwerks­

stationen nicht besser als im Jahre 1970 sein wird, in

dem der für die BRD gültige Lastfaktor von 0,545 errechnet:

243.TWeh/a

51 GWe

1
8760 h/a = 0,545

Für die Minimalabschätzung wird optimistisch angenommen,

daß in der ERD im Jahr 2010 der durchschnittliche Lastfaktor

bei 0,7 in der gleichen Größe wie der in einigen Ländern

(Israel,.DDR) heute schon erreichte Wert (0,685) liegt.

Durch lineare Interpolation ergaben sich die arn Ende jeder

Zehnjahresperiode gültigen Lastfaktoren zu:

1970

1980

1990

2000

2010

0,545

0,584

0,622

0,662

0,700

Die in Fig. 2.2 (Kapitel 2) dargestellten Werte für die

installierte Leistung (Engpaßleistung) berl.lhen !luf diesen

Annahmen.

A.5 Installierte Kernkraftwerksleistung

Um das Eindringen der Kernenergie in die Elektrizitätser­

zeugung abzuschätzen, wurden repräsentative Zahlen der

voraussichtlichen Marktdurchdringung der Kernene~gie über­

nommen, die mit denen von MANDEL /M1/ und SPINRAD /84/ in

Einklang .sind.
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Diese sind für die maximale Abschätzung für die BRD:

1980: Maximalschätzung von FORATOM 1J;1/~ d.h.ca. 35 %

der Elektrizitätserzeugung durch Kernenergie

(Lastfaktor 0,8);

2000: ·85 % der erzeugten Elektrizität sei nuklearen

Ursprungs;

2020: 85 % der gesamten installierten elektrischEm

Leistung ("Engpaßleistung") sei nuklear, d.h.

Kernkraftwerke übernehmen einen Teil der Spitzen­

last.

Für die minimale Abschätzung wurden folgende Annahmen

zugrunde gelegt:

1980: Niedriger FORATOM-Schätzwert minus 2 GWe

- ab 2000: Nur die Grundlast, die 65 % der Elektr1zitätscoo

erzeugullg ausmacht, würde durch Kernkraftwerke

mit einem Lastfaktor ö,8 gedeckt.

Zwischenwerte wurden durch einfache Interpolation ermittelt.

Die erhaltenen Werte für die installierte Kernkraftwerks­

leistung sind in Fig. 2.2 (Kapitel 2) dargestellt und mit

der gesamten i,nstallierten elektrischen Leistung verglichen.

Es ißt von Interesse, einen Vergleich der hier vorgelegten

Ergebnisse und anderer Voraussagen anzustellen. Dazu wurden

Skalenfaktoren gebildet, die das Verhältnis der Elektrizi­

tätserzeugung in anderen Teilen der Welt zu der in der BRD

darstellen. Diese Näherung ist sicherlich sehr grob und

enthält die Annahme, daß die durchschnittlichen Wachstums­

raten und Auslastungen der Kraftwerke in den betrachteten

Gebietepgleich sind. Der Vergleich wurde daher auf Länder

ähnlicher Industrialisierung wie die der Bundesrepublik

beschränkt. Die Skalenfaktoren wurden durch Mittelung über

die Jahre 1968 bis 1970 für folgende Gebiete gewonnen:
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EWG (6) 2,4

EG (9) 3,5

Westeuropa 4,7

USA 7,0

Die Darstellung in Fig. 2.3 (Kapitel 2) macht qie relative

~ntwic:klung in der BRD, Westeuropa und denuSAl'.ieutlich.

Zusätzlich sind einige frUher veröffentlichte Voraussagen

/S4,U2,U3,A11 sowie eine neuerePrognose /B151 unter Zu­

grundelegung der bereits installierten Kernkraftwerke und

von Zubauprogrammen eingeschlossen.

A.6 Anteil verschiedener Reaktortypen

Für die Strategierechnung zur Ermittlung des Zubausder

einzelnen Reaktortypen wurden folgende Annahmen gemacht:

- Bis 1980 nur LWR mit .Plutoniumrezyklierung,

- ab 1980 HTR und w:eiterLWR mit Plutoniumrezyklierung
bis zur Einführung des SBR,

- ab 1987 LWR, HTR und SBR (Oxid).

Die Zubaurate des HTR wurde von 10 % auf 25 % steigend an­

genommßn IM1 ,B5 ,U1/ und zwar

- 1980 bis 1985 Anteil am Kernkraftwerks zuwachs 10 %

- 1985 bis 2000 11 11 11 Ii 20 %
;...- 2000 bis 2020 11 11 11 11 25 %

Der hieraus resultierende Anteil des HTR an der gesamten

installierten elektrischen Kernenergieleistung wurde vor­

gegeben, dem LWR fällt der übrige Marktanteil zu.

Mit Beginn des Zubaus von Schnellen Brütern endet die Re­
zyklierung von Plutonium im LWR. Der Brüterzubauerfolgt



- 193 -

entsprechend der Menge in LWR und SBR erzeugten Plutoniums.

Um das Bild nicht unnötig zu komplizieren wurde für die

hiergewählte.Strategle auf die Einführung von karbidischern

Brennstoff für den Schnellen Brüter verzichtet.

Nach den 'aufgeführten Randbedingungen und zusätzlichen

reaktorphysikalischen Angaben für 1000 MWe Referenzreaktoren

(siehe Tabelle 3.1) wurde mit Hilfe eines Rechenprogramms

für Reaktorstrategie /J1/ der Anteil der Leichtwasserreak­

toren (je zur Hälfte Druck- und Siedewasserreaktoren) und

der Schnellen Brutreaktoren berechnet und in Tabelle 2.1

und Fig. 2.4 (Kapitel 2) zusammengefaBt.
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Anhang 2

Aufbau der Transurane imUran-Plutonium-Brennstoffzyklus

In jedem Kernreaktor, dessen Brennstäbe neben dem Spalt­

stoff U-23~ auch das mit thermischen Neutronen nicht

spaltbare U-238 enthalten, erfolgt durch das U-238 ein

Einfang von Neutronen, wodurch auf dem Wege über kurz­

lebige Zwischennuklide Plutonium-239 gebildet wird:

238U{ )239U ß . 239N ß 239pn,y 23 miJ p 2,3 <t u

(a-Strahler; 24400 a)

In erster Näherung gilt für den LWR, daß die bei der Spal­

tung entstehenden nutzbaren Neutronen zu etwa 60% in Auf­

rechterhaltung der Kettenreaktion weitere Spaltungen her­

vorrufen, zu etwa 40 % durch Einfang zum Aufbau höherer

Transuranisotope, wie in Fig. 3.2 dargestellt ist, führen /L2/.

Vorn gebildeten spaltbaren Pu-239 wird während des Reaktor­

betriebs bis zur Entnahme der Brennelemente ebenfalls ein

Teil wieder gespalten und trägt damit zur Energieerzeugung

bei, so daß gegen Ende des Abbrands ca. 30 % der Wärme­

energie aus Plutonium erzeugt wird /H2/. Ein anderer Teil

des gebildeten Pu-239 fängt während der langen Verweil-
"-

zeit im Reaktor Neutronen ein, so daß sich ein Gemisch

höherer Plutoniumisotope bis zur Massenzahl 242 aufbaut.

239 24~_. 241 242 243 ß- 243Pu(n,y) -nl(n,y) Pu(n,y) Pu(n,y) Pu sti' Am

Das nicht abgebrannte P~utonium fällt bei der Wiederauf­

arbeitung an und stellt einen wertvollen Kernbrennstoff
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dar. Bei hochabgebranntem LWR-Brennstoff liegt die 1so­

topenzusammensetzung des Plutoniums /H2, M9/ im Bereich

der in Tabelle A.2.1 angegebenen Werte.

Tabelle A.2.1 Mittlere Isotopenzusammensetzung von LWR­

. Plutonium

Ref. /H2/ YANKEE-ROWE Rechnungen dieser Arbeit
Nuklid extrapoliert gemessene Werte DWR (34000 MWd/t)auf ca. jM9/, auf

34000. MWd/t 34000 Mrld/t 3,3 % Pu-RezYklierung
(OWR und BtaJR) interpoliert U-235

Pu-238 0,4 1,3 % 1,5 % 2 % 2 %

Pu-239 48 - 57 59,4 58 49 - 51

Pu-240 24 - 33 20,9 24 24 - 25

Pu-241 12 - 15 13,9 12 14

Pu-242 5 - 9 4,3 4 9 - 11
spalt-
bares Pu 60 - 70 73 70 62 - 64

Der Aufbau schwerer Isotope endet nicht beim Plutonium, sondern

führt, wie in Fig. 3.2 ersichtlich, weiter zu den Isotopen der

Elemente Americium und Curium, deren Menge in abgebrannten

Kernbrennstoffen vergleichsweise Tabelle 3.2 (Kapitel 3) ent­

nommen werden kann.

Auch beim U-235 führt die Reaktion mit thermischen Neutronen

neben der Spaltung zu etwa 15 % Neutroneneinfang~ Es ent­

steht U-236 und durch weiteren Neutroneneinfang (U-237) mit

anschließendem Betazerfall das Transuran Neptunlum-237.

. 6
(a-Strahler; 2~2·10 a)
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Np-237 wird andererseits auch aus U-238 mit schnellen

Neutronen durch (n,2n)-Reaktion gebildet:

In thermischen Reaktoren mit angereichertem Uran (> 1 %

U-235) und hohen Abbränden erfolgt die Produktion.von

Np-237 überwiegend durch Neutroneneinfang IB4,V11.

Da der Einfangquerschnitt des U-236 im Bereich epitherrnischer

Neutronen·durch Resonanzen ansteigt, liegt die Produktion von

Neptunium-237in Reaktoren mit "härterem" Neutronenspektrum

höher (z.B. Druckwasserreaktoren gegenüber Siedewasserreak­

toren). Zusätzlich steigt die Neptuniumerzeugung beim Re­

zyklieren von U-236 in wiederaufgearbei tetenl .. Ure.I).>/P1/, da

nur etwa 40 % des U-2.36 bei der Urananreicherung abgetrennt

werden IA4/.

In ähnlicher Weise steigt mit Zunahme der mittleren (ther­

mischen) Neutronenenergie der Einfangquerschnitt von Pu-239,

pu-240, pu-242 sowie von Arn-241 und Am-243 und folglich die

Bildung der schweren Nuklide an.



_ 197 ....

Anhang 3

Notizen zum Thoriurn-Uran-Brennstoffzyklus mit coated­

particle-Er~nstoff

Wegen seiner kernphysikalischen Eigenschaften, die in

Tabelle A.3.1 zuswürnengestellt sind /H4/, eignet sich

Uran-233 besonders, vorteilhaft als Spaltstoff für

thermische Reaktoren., Das Verhältnis CI. von Einfang""

querschnitt zu Spaltquerschnitt ist sehr klein (a;:: 0.089).

Die pro absorbiertem Neutron freigesetzte effektive Neu­

tronenzahl liegt im gesamten thermischen Bereich bei 2,2

.. bis 2,3 und damit höher als bei U-235 und Plutonium /L2/:

Rechnet man die unvermeidlichen Neutronenverluste durch

Absorption (i.B. im Strukturrnaterial etc.) und Leckagep

aus dem Reaktorkern ab, ,dann ergibt sich ein Konversiol1s~

faktor von ca. 0,8 bis Oi9, d.h. ein Reaktorkern mit U~233

als Spaltstoff kann im Bereich thermischer Neutronen über

80 % des spaltbaren Materials, das er verbraucht, wieder

aus Thorium erbrüten. nie fehlende Menge muß durch U-233

aus anderen Reaktoren, z.B. Schnellen Brütern mit Thorium­

blanket (vgl~ Kapitel 3.3.4) oder durch U-235 ergänzt wer­

den.

Uran-233 kahn nach folgender Reakt.ionsgleichung gewonnen

werden:
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Tabelle A.3.1 Kernphysikalische Konstanten einiger spalt­

barer Nuklide für 0.025 eV Neutronen /H4/

233U 235u 239pu 241 pu

°f 531 580 74.2 1007

°c 47 98 271 368

a 08089 0.169 08366 0.365

Tl 28284 28072 28109 2.149

'1>t 2~487 28423 2.880 2.934

a Verhältnis von Einfangguersehnitt oe zu Spaltquersehnitt 0f

Tl pro absorbiertem Neutron effektiv freigesetzte Neutronenzahl

vtmittlerepro Spaltung freigesetzte Neutronenzahl

In dieser Kernreaktionsgleiehung der Th-232!U-233-Brut­

reaktion spielt das Zwischenprodukt Protaktinium-233 eine

wichtige Rolle IS5/. Es besitzt mit 27 Tagen Halbwertszeit

eine mehr als zehnmal so lange Halbwertszeit als das Np-239

in der U-238/Pu-239 Reaktionskette. Dies hat folgende Kon­

sequenzen:

- während der Bestrahlung der Brennelemente im Reaktor baut

sich eine hohe Pa-233 Konzentration (0,2 bis 2 %) in der

Thoriummatrix auf. Pa-233 fängt selbst Neutronen ein,

(a-Strahler; 2,47'105 a)
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die in der GeSatntneutrol'lenbilanz verloren gehen. Bei An­
wes~nheit von t% Pa~23~ irnBrutstoff gehen durch diese

Absorption ca. 10 % der Neutronen verloren, wodurch der

Konversionsfaktor um etwa 0.1 erniedrigt wird /S5/.

- Die längere Halbwertszeit des Pa-233 bedingt nach der

Entnahme der Brennelemente aus dem'Reakto'r eine längere

Lagerzei~bis zur chemischen Wiederaufarbeitung(270d

bis1aJ, dalJlitalles Pa-233 in Uran-233 zerfallEül kann.

Bescpreibung, des Brennstoffzyklus

ImUran-Plutonium- und im Thorium-:-Uran-Brennstoffkreis1.auf

si~d:(frie prinzipiellen Verfahrensstufen ,wie sie in:Pig: 3.• r
(Kapite1;3) dargestellt, sind, weitgehend analog. tm .... folgen"';

densoll;aufeinige Besonderheiten des Thorium"'ura.n'-;Zyklus
hingewiesen werden.

Bre~nstoffkonzepteder HTR

Die.Entwicklungsarbeiten im Thoriumbrennstoffzyklus kon­

z,entrieren sich überwiegend auf die Verwendung von

Uran-.235 und Thoriurn.in einem nicht geschlossenen Brehn­
stoffzyklus'und

- der Rezyklierung des erbrüteten U-233 unter Ausgleich

des fehlenden Spaltstoffs mit U-235 in einern geschlossenen

Brennstoffkreislauf.

Beim gegenwärtigen Entwicklungsstand der Hochtemperatur­

reaktoren und des Thorium-Uran-Brennstoffzyklus kann im

technischen Maßstab noch nicht von einem geschlossenen Brenn­

stoffkreislauf gesprochen werden. Wesentliche KOrnponenten,

wie ein geeignetes Wiederaufarbeitungsverfah;ren und die Re­

fabrikation, befinden sich noch in der Entwickl~ng /H3,M4/.

Deshalb wird der offene U-235/Th-Zyklus den Referenzfall bis
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zur 2. Hälfte der 80-er Jahre darstellen. Bis dahin sollte

durch die installierte HTR Kapazität eine Wiederaufarbeitung

auch wirtschaftlich interessant werden /H5, T2/.

Brennelemente

Die Brennelemente der gasgekühlten Hochtemperaturreaktoren
" ,-

bestehen aus Brennstoffteilchen, die in eine Graphitmatrix

eingebettet sind. Die Brennstoffteilchen sind 0,2 bis 0,8mm

dicke Kügelchen aus Uran- und 'I'horiumoxid (oder "'carbid),

die zur ersten, sehr effektiven Rückhaltung von Spaltprodukten

mit Schichten aus pyrolytisch abgeschiedenem Kohlenstoff

(bzw. sfliziumcarhidLumbüllt sind (coated particles) IGll.
Der Brennstoff besteht, entweder aus Mischkristallpartikedn

beiderElemente od,er nebeneina~derausUran-Bren'nstoffpar..­

tikelneinerseits und Thorium-Brutstoffpartikeln' anderer...

seits (Abbrand-Brutsystem; feed-breed system).

Mischkristallpartikel sowie Thor1umbrutstoffte1lphen werden
mit einer porösen und darüber mit einer sehr dippten (iso­

tropen) Pyrokohlenstoffschichtversehen. DieU-235 Abbrand­

partikel im feed-breed-System erreichen während des Reaktor...

betriebes eine sehr hohe Temperatur und haben deshalb zur

erhöhten Spaltproduktrückhaltung-zusätzlich noch eine S1l1­

ziumcarbidschicht und eine weitere Pyrokohlenstoffschicht.

Die Trennung des Spaltstoff- und Brutstoffmaterials in. ver­

schiedene Partikel hat mehrere Gründe /S6/=

Einfachere Und billigere Handhabung des Thoriums in

großen Mengen ohne Kritikalitätsbegrenzung;

- Aufbau des Neutronenabsorbers U-236 überwiegend nur in

den mit Siliziumcarbid beschichteten U-235 Teilchen, die

in der Eingangsstufe der Wiederaufarbeitung getrennt be­

handelt werden können.
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Die relative Erzeugung verschiedener Uranisotope ist in

den beiden,Brenn$t.offpartikelarten stark uI).terschiedlich.

In den U-23:SAbbrandpartikeln nimmt bei einem vie~jährigen

Einsatz im Reaktor die U-235 Anreicherung von 93 % auf ca.

28 % ab; das q~rchNeutroneneinfangentstandeneU-236 'macht

bereits. ca. 55 % der Uranisotope aus. Trotz des hohen

U-236 A.nteils lohnt sich der Einsatz für eine.'weitere vier­

jährige Abbranc1periode /D2/, bevor es mit etwa 4 his 5.%

U-235 und ca. 72 % (J-236 als hochaktiver fester Abfall aus .....

geschieden wird.

Das Uran in den Brutstoffpartikell"i besteht votwiegend:aus

dem erzeugten U-233 (sowie daraus entstandenem U-234} .,~

Durch wiederholtes Rezyklieren des erbrüteten U-233 bauen

sich auch weitere Uranisotope auf, so daß im Gleichgewichts­

zyklus eine Zusammensetzung von 54 % U-233, 29 %'U-234,

10 % U-235 und 7 % U-236 erreicht würde /S6/.

Wiederaufarbeitung

In der Eingangsstufe (head-end} der Wiederaufarbeitungs-

anlage stellt sich das Problem, daß pro 1000 MWe·Jahr ca.

85 tGraphit vom Schwermetall getrennt werden müssen /H31.

Das aussichtsreichste Verfahren zur Abtrennung des Graphits

ist die Verbr~nnung. Nach dem Zerkleinern wird beim Ver­

brennen der Graphitmat.rix auch die freiliegende Pyrokohleri'"

sto~fschicht der Partikel abgebrannt, nicht aber die Silizium­

carbidschicht der Uran-Abbrandkerne. Durch diese unterschied­

lichenEigenschaften der Teilchen mit und ohne Siliziumcarbid";'

schicht ergibt sich die Möglichkeit entweder einer mechanischen

Trennung oder einer selektiven Auflösung der freiliegenden

Brutstoffkerne und Abtrennung der noch mit Siliziumcarbid be­

schichteten Abbrandkerne als unlöslicher Rückstand. Die

Trennung in dieProzeßströme Spaltprodukte, Thorium und UraIl
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erfolgt durch einen mehrstufigen Extraktionsprozeß mit Tri­

butylphosphat (TBP) als Lösungsmittel (vgl. Kapitel 4.2).

Nach Aufmahlen der Siliziumcarbidhüllen können dann auch

die Abbrandkerne gelöst und separat aufgearbeitet werden.

Der sog. Interimprozeß, bei dem nur das Uran vollständig ab­

getrennt wUrde, während das ThoriumbeimradiOa.](i::t'ven Abfall

bleibt !K10!, soll hier nur erwähnt werden, da angenommen

werden kann, daß sich »dieser Weg langfristig aus wirtschaft­

lichen u.hd grunsätzlichen Erwägungen heraus" verbietet /M4/.

Die Kosten der Behandlung und Lagerung des radioaktiven Ab­

falls würden erheblich höher liegen. Aus Gründen einer Roh­

stoffsicherstellung auf längere Sicht sollte außerdem auf

die Wiederverwendung des Thoriums nicht verzichtet werden /M4/.

Refabrikation

Die Refabrikation von Uran-233 bringt besondere Sch\ATierig­

keiten mit sich, bedingt durch einen Gehalt von 100 bis

1000 ppm Uran-232. Dieser a-Strahler (Halbwertszeit 71.7 a)

zerfällt in Thorium-228 (Halbwertszeit 1.9 a). In der Kette

der weiteren, stark radioaktiven Zerfallsprodukte

treten Nuklide auf, die sehr energiereiche, durchdringende

y-Quanten aussenden. Zusätzlich werden durch (a,n)-Reaktionen

mit leichten Elementen Neutronen emittiert /B7!.

Deshalb muß zum Schutz des Bedienungspersonals die Refabri­

kation des Urans, aber auch des Thoriums fernbedient unter

starker Abschirmung (in Heißen Zellen) erfolgen. Die starke

Radioaktivität des Thoriums ist nach 10 Halbwertszeiten

des Th-228, also nach ca. 20 Jahren Zwischenlagerung auf ein

Tausendstel, und damit ein "tragbares Maß" /M4/ abgefallen.
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Umgekehrt steigt dagegen die Radioaktivität des frisch

abgetrennten U-233 durch Anwachsen der Th-228-Konzentration

im Laufe von 10 Jahren stark an, um dann mit der Halbwerts­

zeit von 71,7 ades Mutternuklids U-232 langsam abzufallen.

Es erscheint deshalb sinnvoll, die Refabrikation des Spalt­

stoffs U-233 möglichst unmittelbar nach der Wiederaufar­

beitung in abgeschirmten Zellen anzuschließen (vgl. auch

Fig. 3.1, Kapitel 3). Geeignete Verfahren der fernbedienten

Partikelherstellung nach dem Sol-Gel-Prozeß sind im Oak

Ridge National Laboratory /P1,H7,H10/ und in der Kernforschungs­

anlage Jülich /M4/ inder Entwicklung.




