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Partitioning und Transmutation

C. Fazio, J. U. Knebel, W. Tromm, Programm Nukleare Sicherheitsforschung;

A. Geist, K. Gompper, INE

Aus Kernkraftwerken werden welt-
weit pro Jahr ca. 10.000 Tonnen
abgebrannte Kernbrennstoffe ent-
laden, die sicher entsorgt werden
mussen. Vor dem Hintergrund der
langen Halbwertszeiten einiger Ra-
dionuklide muss Uber sehr lange
Zeitraume sichergestellt sein, dass
keine Freisetzung von radioakti-
ven Stoffen aus einem Endlager
erfolgt. International werden des-
halb Alternativen zur Endlagerung
langlebiger Radionuklide unter-
sucht. Dabei sollen diese Radio-
nuklide durch geeignete Prozesse
aus dem abgebrannten Kern-
brennstoff abgetrennt (P, Partitio-
ning) und dann in speziellen Anla-
gen durch Neutronenreaktionen in
stabile oder kurzlebige Isotope
umgewandelt (T, Transmutation)
werden. Die Radiotoxizitét der ver-
bleibenden endgelagerten Abfélle
wére nach einigen hundert Jahren
auf das Niveau des natirlichen
Urans abgeklungen, was das Lang-
zeitgefahrdungspotenzial mini-
mieren wirde. Die FuE-Arbeiten
zu Partitioning und Transmutation
konzentrieren sich im Forschungs-
zentrum auf Plutonium (Pu) und
die sogenannten minoren Actiniden
Neptunium (Np), Americium (Am)
und Curium (Cm), da diese Uber
sehr lange Zeitrdume die Radioto-
xizitat in den abgebrannten Kern-
brennstoffen bestimmen.

Partitioning

Partitioning kann hydrometallur-
gisch, also aus wassrigen L&sun-
gen, oder pyrometallurgisch aus
Salzschmelzen erfolgen. Die pyro-
metallurgischen Verfahren haben
noch nicht das Entwicklungssta-
dium der hydrometallurgischen

Verfahren erreicht, die zum Teil
schon seit mehreren Jahrzehn-
ten angewandt werden, z. B. im
PUREX-Prozess zur Wiederauf-
arbeitung von Kernbrennstoffen.

Am Institut fir Nukleare Entsor-
gung (INE) wird im Rahmen eu-
ropéischer Forschungsprogram-
me die Abtrennung von Am und
Cm durch Flussig-Fllssig-Extrak-
tion untersucht [1]. Die Arbeiten
beziehen sich auf deren Koex-
traktion mit den Lanthaniden aus
dem Raffinat des PUREX-Prozes-
ses, sowie auf die anschlieBende
Trennung von Am und Cm von den
Lanthaniden im SANEX-Prozess
(Selective ActiNide EXtraction).
Diese Trennung ist unumganglich,
weil die Lanthaniden im Uber-
schuss vorliegen und zum Teil ho-
he Neutroneneinfangquerschnitte
haben, was eine effektive Trans-
mutation erschweren wiirde. Die
Trennung stellt wegen der groBen
chemischen Ahnlichkeiten von Am
und Cm und den Lanthaniden ei-
ne Herausforderung dar. Am INE
wurde dazu ein hochwirksames
Extraktionsmittel, das 2,6-Di(5,6-
dipropyl-1,2,4-triazin-3-yl)pyridin
(BTP) entwickelt (Abb. 1a) [2], das
international groBe Beachtung
fand. Es extrahiert Am und Cm
hochselektiv aus 0,5-2 M Salpe-
tersaure.

Der Grund fir die hohe Selekti-
vitat von BTP ist noch nicht voll-
standig geklart. Es wird ange-
nommen, dass die Bindungen der
Stickstoff-Donoratome (blau ge-
zeichnet in Abb. 1a) des BTP zu Am
bzw. Cm einen héheren kovalenten
Anteil besitzen als die entspre-
chenden Bindungen zu den Lan-
thaniden. Dies kénnte sich in Un-
terschieden der Bindungslangen
zeigen. Zur Aufklarung dieser Fra-

ge wurden Am, Cm und das Lan-
thanid Europium mit BTP extra-
hiert und die Strukturen der gebil-
deten Komplexe in organischer
L&sung mit EXAFS (Extended X-ray
Absorption Fine Structure) identi-
fiziert. FUr alle M(BTP),-Komplexe
(Abb. 1b) wurden aber identische
Strukturen und Bindungsléngen
gefunden [3, 4, 5]; die Selektivitat
von BTP ist also nicht in struktu-
rellen Unterschieden begriindet.
Eine ergénzende Untersuchung
mittels TRLFS (Time-Resolved La-
ser-induced Fluorescence Spec-
troscopy) zeigte aber, dass der
Cm(BTP),-Komplex bereits bei we-
sentlich niedrigerem BTP-zu-Me-
tallionen-Konzentrationsverhaltnis

Abb. 1: a) 2,6-Di(5,6-dipropyl-1,2,4-triazin-
3-yl)pyridin (BTP)

b) Berechnete raumliche Struktur der
M(BTP);-Komplexe. Gelb = Metallion M
(Americium, Curium oder Europium); griin =
Stickstoff; grau = Kohlenstoff. Wasserstoff-
Atome und Alkyl-Reste sind nicht gezeigt.

NACHRICHTEN - Forschungszentrum Karlsruhe Jahrg. 38 1-2/2006 S. 37-40


https://core.ac.uk/display/197591511?utm_source=pdf&utm_medium=banner&utm_campaign=pdf-decoration-v1

gebildet wird als der entsprechen-
de Europium-Komplex [3, 5]. Dies
deutet darauf hin, dass die groBe-
re Affinitdt von BTP zu den drei-
wertigen Actiniden als Grund fir
die hohe Selektivitdt angesehen
werden kann.

Zur Untersuchung und Erprobung
kontinuierlicher Extraktionsprozes-
se wurden am INE sogenannte
Miniatur-Hohlfasermodule (HFM),
bestehend aus rund 100 mikro-
pordsen Hohlfasern, entwickelt [6].
Sie besitzen durch die dichte Pa-
ckung der Fasern eine groBBe Aus-
tauschflache. Aus mehreren ge-
koppelten Miniatur-HFM wurde ei-
ne HFM-Microplant entwickelt und
aufgebaut, die kontinuierliche
Trennprozesse mit lediglich ca.
30 mL Feedphasen ermdéglicht [7].
Mit dieser Apparatur konnten aus
simuliertem PUREX-Raffinat Gber
99,9 % Am und Cm abgetrennt
werden. In einem SANEX-Test mit
BTP als Extraktionsmittel wurde
Am zu Uber 99,9 % abgetrennt,
wéhrend lediglich ca. 1 % der Lan-
thaniden mit extrahiert wurde [6].

Microplant.

Abb. 2: Die fiir den Einsatz in einer HeiBen Zelle entwickelte HFM-

Eine fUr den Einsatz in HeiBen Zel-
len weiterentwickelte Version der
HFM-Microplant wurde angefer-
tigt (Abb. 2), und in enger Zusam-
menarbeit mit dem Européischen
Institut fr Transurane (ITU) getes-
tet. Mit ihr sollen Extraktionsver-
suche mit echtem hochradioakti-
vem PUREX-Raffinat in den HeiBen
Zellen des ITU durchgefihrt wer-
den.

Transmutation

Fur die Transmutation werden welt-
weit spezielle beschleunigerge-
triebene, unterkritische Anlagen
untersucht. Im April 2005 startete
dazu das EU-Projekt EUROTRANS
(EUROpaisches Forschungspro-
gramm fir die TRANSmutation
hoch radioaktiver Abfélle in be-
schleunigergetriebenen Systemen
(ADS)) unter der Koordination des
Forschungszentrums Karlsruhe [8].
Insgesamt sind daran 42 Partner
aus Forschung, Industrie und Leh-
re aus 14 européischen Landern
beteiligt. Prinzipielle Zielsetzung
ist die Machbarkeit der Transmu-

tation der langlebigen Radionukli-
de in kurzlebige Radioisotope oder
stabile Elemente zu demonstrieren.
In diesem Projekt wird eine unter-
kritische beschleunigergetriebene
Anordnung (Accelerator Driven
System, ADS) untersucht, die
durch die Kopplung eines Proto-
nenbeschleunigers mit einem un-
terkritischen Kern herausragende,
inhdrente Sicherheitseigenschaften
aufweist. Thermohydraulische und
materialspezifische Untersuchun-
gen in groBskaligen Versuchsan-
lagen dienen dazu, die notwendi-
gen Technologien und Werkstoffe
zu entwickeln. Parallel dazu wird
das grofBe Sicherheitspotenzial die-
ser Systeme gepruft und bewertet.
Samtliche Arbeiten sind in Szena-
riostudien einbezogen, die die Un-
tersuchung und Bewertung eines
geschlossenen Brennstoffkreis-
laufs zum Ziel haben.

Als strategisches Forschungsziel
auf diesem Gebiet sollen Schritt
fur Schritt Vorarbeiten fir ein eu-
ropaisches Transmutations-De-
monstrationsprojekt (ETD) von rund
50 bis 100 MWth erfolgen, mit der
die technische Machbarkeit der
Transmutation in einem beschleu-
nigergetriebenen System (XT-ADS)
nachgewiesen werden soll. Zu-
satzlich soll ein allgemeines Aus-
legungskonzept (einige hundert
MWsih) einer modularen europé-
ischen Anlage fUr die industrielle
Transmutation (EFIT) als langfristi-
ge Lésung entstehen. Beide Kon-
struktionen weisen dieselben grund-
legenden Systemmerkmale auf,
damit XT-ADS und EFIT gegensei-
tig skalierbar sind. Abb. 3 zeigt den
grundsatzlichen Aufbau einer ADS-
gestutzten Transmutationsanlage.

EUROTRANS umfasst eine kriti-
sche Masse an Ressourcen und
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Abb. 3: Schematische Darstellung eines ADS.

Aktivitaten aus Industrie, natio-
nalen Forschungszentren (ein-
schlieBlich der Gemeinsamen For-
schungsstelle) und Hochschulen in
Europa. Ein wichtiges Ziel dieses
Vorhabens ist auch die Ausbildung
und Weiterbildung von Nach-
wuchswissenschaftlern in der
Kerntechnik. Die Projektarbeit ist in
einen Leitungsbereich und funf
technische Bereiche, sogenannte
Domains gegliedert, an denen das
Forschungszentrum maBgeblich
mitwirkt:

e DMO Leitung: Organisatori-
sche, finanzielle und wissen-
schaftliche Leitung des Projekts
durch das Forschungszentrum
Karlsruhe.

o DM1 DESIGN: Ausarbeitung
der Detailkonstruktion eines
von einem Protonenlinearbe-
schleuniger getriebenen, fens-
terlosen unterkritischen Sys-
tems, XT-ADS, von 50-100
MWth und Konzeptentwurf von

ADS-Industrieanlagen einiger
hundert MWth fir die Trans-
mutation (EFIT).

e DM2 ECATS: Zur Unterstit-
zung der Konstruktion von
XT-ADS und EFIT werden vali-
dierte Versuchsergebnisse aus
einschlagigen Experimenten mit
ausreichender Leistung (20-100
kW) Uber die Kopplung eines

Beschleunigers, eines Spalla-
tionstargets und eines unterkri-
tischen Blankets zur Verfigung
gestellt.

DMS3 AFTRA: Entwicklung von
uranfreien Oxidbrennstoffen,
wie z. B. (Pu, MA, Zr)O, oder
CERCER (Pu, MA)O, + MgO
oder CERMET (Pu, MA)O, + Mo,
zur Erprobung in Form von ein-
zelnen Spezialbrennstaben im
XT-ADS sowie als mdgliche
Brennstoffe fir eine volle Kern-
ladung in EFIT [9].

DM4 DEMETRA: Entwicklung
und Beurteilung von Struk-
turmaterialien und flissigem
Schwermetall (HLM) in Form
von Blei- und Blei-Wismut-
Technologien fur Transmuta-
tionssysteme, in denen das
HLM sowohl als Spallations-
material wie auch als Kern-
kuhlmittel dient. Hier steht dem
Forschungszentrum mit dem
KALLA-Labor ein in Europa ein-
zigartiges Labor zur Verfligung
(Abb. 4) [10, 11]

DM5 NUDATRA: Verbesserung
von Kerndatensammlungen,
Prifung von Kernmodellen mit

Abb. 4: THEADES-Teststrecke des KALLA-Labors zur Untersu-
chung thermo-hydraulischer Fragestellungen in Blei-Wismuth.




Hilfe von Sensitivitatsanalysen
und einer Validierung der Si-
mulationswerkzeuge.

Das strategische Ergebnis dieses
Vorhabens durfte eine zuverlassi-

ge, dem Stand von Wissenschaft
und Technik entsprechende Grund-
lage darstellen, auf der die techni-
sche Machbarkeit der Transmuta-
tion durch ADS beurteilt und eine
erste Kostenschéatzung fur ein

ADS-gestlitztes Transmutations-
system abgegeben werden kann
[12].
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