Diskussionsbeitrag

zum Vortrag AKE2016H_06, Prof. Gerald Kirchner, ZNF, Universität Hamburg :   
Partitionierung und Transmutation –
Wirksamkeit und Folgen für die Endlagerfrage
Leistungsvermögen der Aufarbeitungstechnik für die Partitionierung der Transurane

Dr. Eike Gelfort 
ehemals: Deutsche Gesellschaft für Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen mbH, Hannover

Vorangehend ist das PUREX-Verfahren angesprochen worden. Nachfolgend werden die Begrenzungen durch die Extraktionschemie vom Standpunkt der Analgentechnik klargestellt, demzufolge werden die Grenzen der Abtrennung / des Partitionierung und somit auch der Transmutation aufgezeigt.
Es gilt : "Kernstück des  -Actinide Fuel Cycle with Transuranium Recycling-  ist in jedem Fall eine hochleistungsfähige Wiederaufarbeitung abgebrannten Brennstoffs, die hohe Abtrenngüten für Pu, U, minore Actiniden : Np,Am,Cm und die Spaltprodukte ermöglicht" 
  Zitat aus Internationale Länderkommission Kerntechnik-Stellungnahme – Nr.: 07D vom November 2001-.
Für die Abtrennung der Transurane, um sie für eine Transmutation bereitzustellen, läßt es sich mehr oder minder, weil weit verbreitet, auf die laufende industrielle Aufarbeitungstechnik für ausgediente Brennelement zurückgreifen.
Die verfahrenstechnische Durchplanung der chemischen Extraktion radioaktiver Elemente des beabsichtigten Nuklearen Entsorgungszentrum NEZ-Gorleben (1975-1989) erbrachte u.a. einen seinerzeit unterschätzten Aufwand aufgrund einer zu geringen Ausbringung und einer sehr großen Vermehrung zusätzlich kontaminierter Abfälle Abb. 1. :

· umfangreiche Handhabung verschiedener spezieller Abfall-Ströme und Mengen durch die verfahrenschemische Auftrennung 

· Anfall von Sekundärwaste, kontaminiert mit allen Radionukliden führt zu Volumenerweiterungen

· Verschleppung, Verteilung von Am, Cm, Pu, in allen Abfallarten des Extraktionsverfahrtens

· Erhöhung des kontaminierten Abfallvolumen durch Zusatz der Prozeß-Chemikalien,
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Abb.1: Kontamination

Abfallbilanz –theoretisch ermittelt 
umfangreiche Handhabung verschiedener spezieller Abfall-Ströme und -Mengen 

Anfall von Sekundärwaste, kontaminiert mit d. Radionukliden durch Prozesschemikalien
Verschleppung / Verflüchtigung von Am, Cm, Pu, Np in allen Abfallarten 

Unlöslichkeit ; Mitextraktion ; unvollständige Phasentrennung

teilweise Mobilitätsverbesserungen

normativer Volumen-Faktor 1 entspricht dem wässerigen Lösungsvolumen nach der Auflösung des Kernbrennstoffes, bestehend aus den Spaltprodukten plus HNO3-wässeriger Lösung nach der Abtrennung aus der HA-Kolonne

Volumenaufweitung mindestens um den Faktor 10 

In allen Abfallströmen sind mehr oder minder konzentriert alle Radionuklde im großen Volumen verteilt 

verursacht durch Unlöslichkeit; Mitextraktion; unvollständige Phasentrennung und Radiolyse. Demzufolge begründen sich kraft der Kenntnisse und Erfahrungen aus der technischen Auslegung und vor allem aus den Betriebserfahrungen der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe (WAK) reihenweise Bedenken: 
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Abb.2: Stoffströme

0,9 % Transurane aus 95,5, % Uran extrahieren
Lösungsgleichgewicht

Pu 239  :  HWZ     24100 Jahre

Pu 242:    HWZ   376000 Jahre

Np 237:   HWZ  2,1 10+6 Jahre

Am 243:   HWZ  7370 Jahre

Cm 244:   HWZ       1,8 Jahre 

Cm 240:   HWZ  8300 Jahre
Die Abb. 2  veranschaulicht die für die Verfahrenschemie bei Beachtung des Lösungsgleichgewichtes relevanten Größenordnungen der Stoffströme. Die interessierenden Transurane machen ca. 1% und die Spaltprodukte ca. 4 % aus. Dem trägt daher die Auslegung der Extraktoren ( Siebboden-Kolonnen und Mischabsetzer) hinsichtlich des sehr unterschiedlichen Fördervolumens Rechnung.
Die Flüßig-flüßig-Extraktion trennt Spaltprodukte, Uran und Transurane mit dem organischen Tri-Butyl-Phosphat (30% im Lösungsmittel Dodekan) Abb.3. Die ionisierende Strahlung zersetzt das organische Extraktionsmittel (deshalb kurze Kontaktzeiten), so dass zusätzlicher radioaktiver Abfall / Radiolyseprodukte (auch vermischt mit Transuranen) anfällt. Dabei kann das flüssige Extraktionsmittel im Kreis gefahren werden, wird jedes Mal gereinigt in einer Kerosinwäsche und wiederum fällt kontaminierter Abfall an.
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Abb.3:  Extraktion

Pu – Extraktion durch Wertigkeitsänderung  PU III  Pu IV

U - Extraktion durch Änderung der Säurekonzentration  HNO3
Rezyklierung des TBP nach Sodawäsche

Zusatz von U IV zwecks Reduzierung des Pu IV zu Pu III
Transport dirigiert :

Mitextraktion

Konzentrationsänderungen

Diffusion

Arbeit gegen Zähigkeitskräfte

Tributyl – Phosphat  (TBP) in 30  % in  Dodekan

Di, Mono, (Strahlen instabil)

ab 1949 Oak Rigde – PUREX -


Es bedarf eines Prozesses aus drei Zyklen, um die unbedingt notwendige Dekontamination für das weiter zu verarbeitende Uran zu erreichen. Abb. 4.
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Abb.4:   Drei-zyklisches Extraktionsverfahren

Auflöser : 18 h mit siedender HNO3 bei 118 0 C           
   Abgas : Kr 85, Ru 103, H3, Co 14. J 129              
Klärzentrifuge -  3000 Um

Feedklärschlamm ; wärmeerzeugender MAW ; einwalzen in Bitumen, 
                                                                     Pfeile – Hinweise auf Abfallströme

Tritium-Wasser-Kreislauf                                                             
Pulsierende Siebboden-  Kolonne  HA = 12m ; 0,3m ; Kontaktzeit : 1 bis 3 min
Fehlchargen durch dynamisches Anfahrverhalten ; TBP-Zersetzung       
Gegenstrom-Mischabsetzer-Batterie, 4 m3 große Volumenströme Kontaktzeit: 7 bis 30 min
HAW C >>>> Am, Cm und 3BS >>>>Pu,Np

Durch die chemische Prozeßführung werden freigesetzt: radioaktives Jod, Tritium, Krypton, Brennelement-Rückstände sowie Spaltprodukte, die sehr unterschiedlich zu endlagerfähigen Produkten zu verarbeiten sind. Aus Zeitgründen (Diskussionsbeitrag) konnte die aufwendige, Strahlenschutz bedingte fernhantierte Gerätetechnik mit Siebboden-Pulskolonnen und Gegenstrom-Mischabsetzer nicht besprochen werden. 
Die Reinigung / Dekontamination wird durch Wäscher in jedem Zyklus verbessert und zudem werden in jedem Zyklus Verbesserung dadurch erreicht, dass Querkontaminationen durch unabhängige zugeführte Reduktionsstufen (UVI zu  UIV) für jeden Zyklus ausgeschlossen werden. Mit all dem wird theoretisch eine Dekontamination von gerade 10 hoch 8 erreicht Abb. 5. Die Planungen waren 1980 mit  
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Abb. 5:  Grundfließbild

DF < 80

MAWs plus HAW – Spaltprodukte               

MAWb – Extraktionsmittelwäscher                    

Uran IV Herstellung mit Soda und Reduktion des Pu IV zu Pu III
Nachoxidation durch NO2
Säurerückgewinnung und Verdampfer                                 

MAWo – Reinigung d. wässerigen Lösung                     

Rückführung von TBP mit Kerosinwäsche                                                                                                             
Grundfließ. -Verfahrensschritte und Stoffdaten

Rohr und Instrunemtierungsfließbild

Verfahrensfließbild (Apparate, Stoffström)

(Planung 1980, 30 Mio DM) 
-----------------------------------
systematisiertes, vereinfachtes für Abfallströme herausgehobenes Verfahrensfließbild mit großem Erklärungsbedarf !

Grundfließschema, Rohr- und Instrumentierungsfließschema und Verfahrensfließschema bei 4 jato Durchsatz abgeschlossen, so dass das dazu gehörige Abfallschema Abb. 1. (hier vereinfacht) vorlag mit den Fakten :
1. Der Primär-Abfall resultiert aus den ca. 4 % Spaltprodukten, wird in 1. Extraktionszyklus der Verglasungsanlage zu geführt. Da nicht vollständig, wird die 
Extraktion zweimal wiederholt, weil vor allem Mitextraktion, unvollständige Phasentrennung sowie Radiolyse die Abtrennung reduzieren. Es ergibt sich Mittel- und Leicht-Aktiver Waste 
2. Der Sekundär-Abfall, entstanden aus der Kontamination der Prozeßchemikalien und der Zersetzung des organischen Extraktionsmittels, enthält Transurane, die den Erfolg eines Partitioniring einschränken werden.
Alle kontaminierten Abfälle, wie in der  Abb. 1. veranschaulicht, führen zu einer Volumen-Aufweitung kalkulatorisch um den Faktor 10 gemäß dem  Planungsentwurf .
Es den Experten von den Firmen BAYER, FARBWERKE  HÖCHST, NUKEM, DEGUSSA u.a  zur kritischen Beratung vorgelegt, ergab hinsichtlich der Abfall-Volumen, dass eine erheblich größeres Volumen, weit über den Faktor 10 hinaus, unterstellt werden müsste. Das bedeutet aber, dass auch die Transurane im erheblichen Umfang in unterschiedlicher Konstitution im Abfall verteilt vorliegen.
Als Fazit ergibt eine Aufarbeitung, also die Abtrennung der Transurane vor dem Hintergrund von Verfahrensfließbild und Apparattechnik zum Zwecke ihrer Transmutation:
· Zwang zur Weiterverwendung der rezyklierten U u. Pu (Isotopenvektor) und Erhöhung des Proliferationspotenziales
· umfangreiche Handhabung verschiedener spezieller Abfall-Ströme u. -Mengen unter Beachtung deren unterschiedlichster Mobilität

· großer Anfall von Sekundärwaste, kontaminiert mit allen Radionukliden und Transuranen

· Verschleppung / Verflüchtigung von Am, Cm, Pu, Np in vielfältigen Abfallströmen

· Missachtung d. alara-prinzipes = as low as reasonnable achievable.
Bei der Bewertung des Gewinns an Langzeitsicherheit muß der Grad der Abtrennung des jeweiligen Radionuklids für die Transmutation entsprechend gewichtet berücksichtigt werden.
Dieser Grad geht jedoch nicht linear in die Sicherheitsbewertung ein, sondern das geochemische Verhalten der nach diesen Prozessen noch zu lagernden jeweiligen Radionuklide bestimmt die Langzeitsicherheit. Zitat : Prof. Dr. Kim, Institut f. Radiochemie TUM
Es bedarf einer Nutzen-Verlust-Bilanz bzw. Sicherheitsanalyse für den Abtrennungsgrad der Transurane bestehend aus den Vergleichen: Am, Cm im erzielten Extraktionsprodukt zu Am, Cm durch Mitfällung im Abfall. Dazu gehört ebenfalls die Bilanz aller radiotoxischer Inventare des gesamten Endlagers mit einer Bestimmung seiner Gefährdung, aufgrund des Abfall aus der Abtrennung, dem Abfall aus der Targetherstellung und aus dem Abfall der Target-Aufbereitung.
Vor zuschlagen ist abschließend, so wie die Partitionierung der Transurane holzschnittartig hinterfragt wurde, so muss der Stellenwert einer Gefährlichkeit durch Radiotoxizität der Transurane kritisch betrachtet werden, weil insbesondere die Angaben auf der Ordinate der Abb. 6  „Radiotoxizität, gemessen in Milli-Sievert je Kilogramm Uran“ zu hinterfragen sind.
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Abb. 6:   Strahlenbelastung

Toxizität ist die Fähigkeit zu schaden, bestehend aus Chemotoxizität u. Radiotoxizität ; die Radiotoxizität des natürlichen Uran ist vernachlässigbar gegenüber der Gesundheits-gefährdung durch seine Wirkung als Schwermetall. Das Uranerz ist unscharf definiert bezüglich der Lagerstätten-Konzentration vor allem im Strahlungsgleichgewicht. Das Uranmetall strahlt mit  2,54 10 hoch 4 Bequerel / Gramm. 

Die Exposition aus der Uran-Radium-Zerfallsreihe beträgt 0,06 mSv/a, als dem weltweit geltenden Anteil der Strahlenbelastung, der der Mensch ausgesetzt ist. 

Die Ordinaten Beschreibung Sv / MT Uran ergibt mSv / kg Uran oder  Sv / Gramm Uran und ist unverständlich.
    Quelle: Physics and safety of transmutation system - a status report, p.9, NEA No. 6090 , OECD 2006
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