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14. Nukleare Entsorgung

14.1 Kernenergie und , Ausstieg®



Kernenergienutzung in D
- Derzeitiger Stand -

Konsequenz aus Reaktorkatastrophe in Fukushima ,

Beschlisse des Bundeskabinetts :
- 2011 Anderung des Atomgesetzes

- 2012 Ausstieg aus der Kernenergie beschlossen.

- Die sieben altesten Kernkraftwerke und das Kernkraftwerk Krimmel

s T e ey
Fukushima Daiichi Reaktoren
(Spiegel.de)

dirfen seit 6. August 2011 nicht mehr betrieben werden.
- Ubrlge Kernkraftwerke gehen, zeitlich gestaffelt , bis spatestens 2022 vom Netz

Diese Kernkraftwerke
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In Betrieb 192 KKW in Europa (2013)

In Betrieb weltweit: 429 KKW, im Bau 59 KKW (China: 26, Europa: 16)
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® Nuclear plants in Japan
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Compandes of Japan
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By Jaret Loahrios, USA TODAY
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Die Katastrophe von Fukushima £ imiiim s © ooimst..
fihrte zum Umdenken.

Als erste Industrienation der Welt,
die Kernenergie anwendete,
will Deutschland auf Kernenergie verzichten.
Das letzte Kernkraftwerk soll bis spatestens
2022 vom Netz.

Konsequenzen?
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Ausstieq:
Stilllegung kerntechnischer Anlagen

- Erreichen der Auslegungsbetriebszeit
- Unwirtschaftlichkeit
- Sicherheitsbedenken
- Storfall

- ,politischer Wille*
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Radioaktive Abfalle bei Betrieb und Stilllegung




SAtommauall®
Was ist Radioaktiver und Nuklearer Abfall?

jegliche radioaktiv kontaminierte, bei Betrieb und Abbau

von Kernanlagen und den Umgang mit radioaktiven Stoffen
anfallenden Reststoffe, die nicht dekontaminierbar und damit
nicht wiederverwendbar sind.

- aktivierte, bzw. kontaminierte Bauteile von Reaktoren,
Kernanlagen und Produktionsanlagen fiir radioaktive Isotope

- anfallende radioaktive Abfalle aus nuklearmedizinischer,
industrieller und forschungsseitiger Anwendung

- konzentrierte Prozessabfalle bei der Urangewinnung und
Aufarbeitung

Nuklearer Abfall:
- abgebrannte Brennelemente der Reaktoren

- radioaktive Prozessabfalle (Glaskokillen), die bei der
Wiederaufbereitung von Brennelementen entstehen



Radioaktiver Abfall (Charakteristik)

- Toxizitat ist im wesentlichen durch die von den radioaktiven
Nukliden ausgesandte Strahlung (Art, Energie) bestimmt

- Radioaktivitat nimmt nach physikalischer GesetzmafRigkeit im
Laufe der Zeit ab, Halbwertszeit fir endlagerrelevante Radionuklide
von wenigen Jahren bis mehrere zehntausend Jahre

- Charakterisierung nach Radioaktivitatsinventar, Radiotoxizitat
Actinidengehalt und Warmeentwicklung
—

- durch geeignete Konditionierung Uberfithrung in zwischen- und
endlagerfahige Form (Behandlung, Fixierung, Verpackung)
—

- Abgabe, Zwischen- und Endlagerung geregelt



Klassifizierung radioaktiver Abféalle

Radio-) Toxizitat ist im wesentlichen durch die von den radioaktiven
ukliden ausgesandte Strahlung (Halbwertzeit, Art, Energie, HOohe der
Radioaktivitat) und dem Bioverhalten bestimmt

_ _ _ e geringere Aktivitat
* keine zusatzliche Strahlenabschirmung notwendig
» Unterteilung in kurz- und langlebigen Abfall
* Angabe in m3
Grenze: 10 bis 101 Bg/m3
» erhohte Aktivitat
Mittel aktiver Abfall (MAA):  °/AlPha-Strahler konnen vorhanden sein
« Warmeentwicklung vernachlassigbar
 Strahlenabschirmung notwendig
» Unterteilung in kurz- und langlebigen Abfall
* Angabe in m3

Grenze: 104 bis 10**Bqg/m?3
* hohe Aktivitat
Hoch aktiver Abfall (HAA): - Alpha-Strahler
. Nuklearer Abfall”  deutliche Warmeentwicklung
« Strahlenabschirmung notwendig
* langlebiger Abfall
* Angabe in t SM (Schwermetall)



Klassifizierung radioaktiver Abfalle -l

= e

Kategorie Radioaktivitais- 5 Aktinidengehait Radiotoxizitat Warme-
inventar entwickiung

hochradioaktiv :
HAW sehr hoch hoch sehr hoch sehr hoch
langlebig
mittelradioaktiv
MAW bedeutsam bedeutsam mittelmanig gering
langlebig
schwachradioaktiv
LAW sehr gering niedrig niedrig vernach-
langlebig ldssigbar
Weitere Unterteiiung
mittelradioaktiv mittelmaRic ! sehr gering maRig gering

! kurzlebig '

§ 1
schwachradioaktiv gering i vernachlassigbar niedrig vernach-
kurzlebig lassigbar




Beseitigung von radioaktiven und Nuklearabfallen

- Oberflachennahe Lagerung

- Tiefenlagerung
Lagerung untertatig in geologischen Formationen
*mit Option Ruckholbarkeit
* keine vorgeplante Ruckholbarkeit

- Transmutation langlebiger Nuklide

- Transport in den Weltraum

- Meeresverkippung, Versenkung

- Freisetzung, Verteilung, Verdiinnung

Konzept in D:

- Kurzzeitlagerung beim Verursacher

- Abgabe, Zwischenlagerung in Landessammelstelle (keine Nuklearabfalle)
- Zwischenlagerung im KKW oder in zentralen Lagern (Nuklearabfalle)

- Endlagerung in untertagigen geologischen Formationen



Fasslager

Container

Containerlager

- Zwischenlagerung in
Landessammelstellen



Nuklearer Abfall

- Brennelemente (BE)
Daten (Druckwasserreaktor):
193 Brennelemente
ca. 225 Brennstabe/BE, @ 1,0 cm, Lange 3,3 il
ca. 100 t Urandioxid Beladung )

pro Jahr Entladung 1/3 der BE: ¥he
ca. 32,7 t Urandioxid
ca. 1,2t Spaltprodukte
ca. 0,3t Plutonium

i k| ! :
Brennstabkopf Brennelementkopf
Brennelement mit Tabletten  mit Steuerstiben

- Kokillen
Daten:
1,34 m HGhe
40 cm Durchmesser p
400 kg, 150L Glasprodukt (Spaltprodukte, minore Actiniden)
Material: Borsilikatglas, Edelstahlbehélter

entspricht Material aus 3-4 BE
etwa 4700 Glaskokillen werden nach D zurtckgefuhrt




Weg der Brennelemente
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-\

Container fur Transport und
Zwischenlagerung

- Deutsches Entsorgungskonzept -
Direkte Endlagerung der Brennelemente

¥

Konsequenzen fur die Radio6kologie

Endlager



Madall des Tromsport- und Logerbehihars CASTOR

Castor
Cask for Storage and Transport Of Radioactive Material

Lager- und Transportbehdlter fiir hochradioaktives Material (BE, FP)

- Gewicht:
120t Spezialguss, Wandstarke 44 cm

- Prafungen:

* Fallprifung
aus 9 m Hohe auf Beton-Stahl-Fundament aus 1 m auf Dorn von 15 cm
* Erhitzungspriufung
0,5 h auf 800°C, Feuertest bei 1100°C, 90 min
* Wassereindringprufung
8 h auf 15 m Tiefe, 30 min auf 200 m Tiefe
* Kollision
StralRenfahrzeug, Lokomotive mit ca. 130 km/h,
* Simulation Flugzeugabsturz,
Beschuss mit Stahlprojektil (1t) , Schallgeschwindigkeit

- keine Radioaktivitatsfreisetzung

- Auslegungswerte:
Aktivitat: 3,0 x 1016 Bqg
Gammastrahlung: 100 uSv/h
Neutronenstrahlung: 25 uSv/h
Nachzerfallsleistung: 825 W
Behalter einzeln aufstellen
Kontaminationen: Alpha-Strahler: 0,4 Bg/cm?,
Beta-Strahler: 4,0 Bg/cm?2



Zwischenlagerung von radioaktiven und Nuklearabfallen in D

- derzeit werden Abfalle an ca. 50 Standorten in D aufbewahrt

*in den entsprechenden Landessammelstellen

*in GroRforschungszentren
*in Tiefenlagern (Asse 47.000 m3, Morsleben 37.000 m3)
* zukunftig Schacht Konrad 303.000 m3 '

Nukleare:

Schacht Konrad Salzgitter

* bei Kernkraftwerken an 18 Standorten

*in drei externe Zwischenlagern (Ahaus, Gorleben , ZL Nord-Lubmin)

Ahaus: R -5
ca. 370 Stellplatze, Gorleben ZL Nord Lubmin
weiterhin Platze fur BE aus Forschungsreaktoreff&- 420 Stellplatze ca. 80 Stellplatze



Nukleare Entsorgung - Endlagerung

- Ziel:
Verhinderung, dass aus dem radioaktiven/nuklearen Abfall
stammende Radionuklide in die Biosphare gelangen, bevor

ihre Radioaktivitat auf unbedenkliche Konzentrationen abgeklungen ist.
(Auch eingebrachte ,konventionelle Stoffe* mitbetrachten!)

- Bilanz :

In Deutschland fallen bis zur Beendigung der Kernenergienutzung und
anschlieBendem Ruckbau der Kernkraftwerke folgende Abfélle an:

niedrig- und mittelaktive Abféalle mit vernachlassigbarer Warmeentwicklung
(in Schacht Konrad)

- ca. 30.000 bis 40.000 m3
hochaktive Abfalle mit relevanter Warmeentwicklung
(in zu errichtendes Nukleares Endlager)

Warmeentwickelnde Abfalle machen ca. 10 Prozent des
Gesamt-Volumens aus, beinhalten aber ca. 99% der Radioaktivitat



(D)

- Kurzzeitlagerung beim Verursacher
- Abgabe an Landessammelstelle (kein Kernmaterial)
- Zwischenlagerung (radioaktiver...nuklearer Abfall)

- Endlagerung in untertagigen geologischen Formationen
(Salz ? Granit ? Tongestein ?)

- Ausstieg aus der Nutzung von Kernenergie!

- Endlagersuchgesetz

- Forderung der Forschung und Technik zu Endlagersystemen

- Suche nach tragfahigem politischen Konsens

- Klare Strukturierung der Verantwortlichkeiten (Antragsteller...Genehmigungsbehérde)
- breite Offentlichkeitsbeteiligung

- Bau des Endlagers (Etappen definieren)



14.2 Nukleare Endlagerung (Tiefenlagerung)



Ziel der Endlagerung

- Verhinderung, dass aus dem Abfall stammende Radionuklide
in die Biosphare gelangen, bevor ihre Radioaktivitat auf

unbedenkliche Konzentrationen abgeklungen ist.
(auch eingebrachte ,konventionelle Stoffe mitbetrachten!)



Entsorgung im Tiefenlager

- Wo, wie kann man ,Tiefenlagern“?

Welche Gesteins- (Wirts-) Formationen kommen in Fraae?

Welche Technik muss vorhanden sein? & v
Was muss erforscht werden? AL ” L

Welche Anforderungen an den Standort?

- Beispielskriterien fur die Standortauswabhl:

Geosphere

*Geographie :)?;it [ ] Repository

* Regionalgeologische Verhéaltnisse

* Tektonik

* Hydrogeologie
*Wirtsgesteinseigenschaften
* Seismizitat

* Rohstoffvorkommen, Bergbau, Infrastruktur...



Vergleich potenzieller Wirtsgesteine

Eigenschaften

Kristallingestein

Temperatur - leitfahigkeit

mittel

Durchlassigkeit

sehr gering -
durchlassig

Festigkeit

gering bis mittel

Verformungsverhalten

plastisch — sprode

Hohlraumstabilitat

hoch - gering

In-situ Spannungen

Ldsungsverhalten

Sorptionsverhalten

mittel — hoch

Temperatur-belastbarkeit

BGR 2007




Untersuchungswiirdige Gesteinsformationen
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Quelle: Bundesanstalt flir Geowissenschaften und Rohstoffe



Endlager- Mindestanforderungen

Teufe mind.
300 m

<

Endlager darf

S
1500 m Iiegen%

nicht tiefer al

ere

S

;%% [ ] Repository

Durchlassigkeit im
einschlusswirksamen
Gebirgsbereich kleiner
als 3 mm/a

Einschlusswirksamer
Bereich muss mind. 100
m machtig sein

Quelle: Arbeitskreis Auswahlverfahren Endlagerstandorte



Multibarrieren-Konzept bei der Ruckhaltung von radioaktiven
Stoffen im Endlager

Modell des Transport- und Lugerbehilters CASTOR

Technische Barriere
Brennstoffmatrix
Container

Geosphere

Host :
rock [ ] Repository

Geologische Barriere
Wirtsformation
Deckgebirge mit Aquifersystem

i Strackenlagerung
Geotechnische Barriere /
Verfullung der Bohrlocher /
Dammsystem i

Verfullung des Schachtsystems




Endlager — Mehrfachbarrierensystem

Multibarrierensystem / Multibarrier System

Geotechnische Bamsme

s ereatrrnatenal

| Untertdgizes Darnmsystem

- Bohrochverschiisse

Gecengincered banicr

- Backil

- Underground dam system
- Borehola plugs

mobile Spezies
Mobile species

Geologische Bariers

- Wirtsgestein (Satz, Grand

- A e stemim
Dackiebinge

Genlogical barmer

-t toma

- Grourdwater system
¥ Laprock

mobile Spezies
Mobile species

mobile Spezies
Mabile species
Technische Bamen Engineered hamer
- abgesbranmter Brennsto - Spent fudd
- HAW-Glas - \firifiad HLWY
- Behéter - Gantainer
maohile Spezies
Mohbile species




Langzeitsicherheitsanalyse: Zutritt von wassriger Losung

« Auch ohne Klufte
kénnen
Schadstoffe
diffusiv in das
Wirtsgestein
eindringen.

 Schliel’lich kbnnen
radioaktive Stoffe
Uber das
Grundwasser in die
Biosphéare
gelangen




Radiodkologie

- Wissenschaft von der Ausbreitung und dem Verhalten von Radionukliden in der Umwelt; beschreibt die
Freisetzung von Radionukliden (Quellterm), die Verteilung und die Ausbreitung.

Nutzpflanzen aus Beregnung mit Oberflichenwasser

TR A SaE

Nutzpflanzen Seregnung ,
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Transport der Radionuklide

- Eigenschaften des Grundwassers, bzw. des eindringenden Wassers
- Hydrogeologie (Flie3richtung, FlieRgeschwindigkeit)

- Eigenschaften des umliegenden Gesteins (Salzes)

- Einstellende chemische Gleichgewichte

Chemie der Actinide:

Thorium, Uran, Neptunium, Plutonium, Curium, Americium

* Ldslichkeiten (Abhangigkeit von lonenstarke, pH-Wert, Temperatur,
Druck, Redoxpotential)

* Kenntnis der Speziation (chemischer Zustandes des
Actinids / Radionuklids)

* Sorptionsgleichgewichte, Reaktionskinetik



Relevante geo- und biochemische (radiodkologische)
Prozesse

ger, Ubertagige Emrnichtungen

Standortunabhangige Daten Standortspezifische Daten
- Thermodynamik - Geomechanik
- Sorption - Gesteinsphysik
- Nuklidspezies - Geohydraulik
- Geochemie
Prozesse

- Auflésung/Ausfallung
- Grenzflachenreaktionen
- Redoxreaktionen

- Komplexbildung /‘._____I Daten und Prozesse betrachten
- Radi0|yse \\\ I_____l n Abhang|gke|t des

- Gasbildung ° - Wirtsgestein

- Kolloidbildung - Barrieren Nahfeld/Fernfeld

- Mikrobiologische Prozesse

- Warmetransport

U

I Prozessmodellierung/Stofftransport I >| Langzeitsicherheitsanalyse I




Endlager — Technologie

Erkunden — Auffahren (Schacht/Stollen) — Einlagerung der Abfallgebinde
(Behéalter mit Brennelementen/Behalter mit Glaskokillen) in Stollen bzw.
Bohrlécher von Stollensohle aus, Verschliel3en der Bohrl6cher/Stollen

Cin agarungsatalaul
iBalznergwerk, Strackeqlagaerung)

Einlagerungskammer (Modell)



Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf (HZDR)

e 8 Institute:

Institut fur lonenstrahlphysik und Materialforschung
Institut fur Ressourcenotkologie (friher: Radiochemie)
Institut fur Fluiddynamik (friher: Sicherheitsforschung)
Institut fUr Radiopharmazeutische Krebsforschung
Institut fur Strahlenphysik

Institut Hochfeld-Magnetlabor Dresden

Institut flr Ressourcentechnologie

Institut fur Radioonkologie

www.hzdr.de

.
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Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft



http://www.hzdr.de/

Institut flir
Ressourcen
Okologie

Gruppe Strahlenschutz

Chemie Grenz- Mole-
der f- HETL L E kulare Biophysik
Elemente prozesse Strukturen

Reaktiver Reaktor-

Transport

Biogeo-
chemie

sicherheit
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Member of the Helmholtz Association




Unser Team
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Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft
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Warum sind abgebrannte Kernbrennstoffe hochradioaktiv?

Neben unverbrauchtem Uran
enthalten sie

= Spaltprodukte

.

" T
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Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft




Spaltung

- Erhalt Kettenreaktion

- Produziert thermische Energie: 23 GWh/kg
(Kohle: 10 kWh/kg)
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Warum sind abgebrannte Kernbrennstoffe
lange Zeit radioaktiv?

Neben unverbrauchtem Uran
enthalten sie

= Spaltprodukte v

= weitere Actiniden

Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft



Neutroneneinfang

VI
ST DR (e
) "‘49 ’J »
e ' ) W ) Y,
%)Y & < S

SO )Y S

\ t,, = 24000 a

0

Produziert weitere Actiniden (, Transurane®)

.

e ) M

Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft




-
s en m der Elemente
| PR — Periodensyste e N aUE G nees
[
= I | Prntunemahl\\ /Nu,“m.:..,u:.. t T Matalle i v v Vi Vil | VIII
1 o (Ordnungszahi} iger pr Wt lalbmetalle . AW
1 H Elementaymbol — | Nichtmetalle HE
" |Wassiratol —Elemeantnams * radicaktive Elemente Hullum
-253 0,00 Schmel == —D0i i om?, 4 - .18
B bl e i ~Fossof o
3 G4 am = B e BlTiaaiatd 5 1081(6 12017 14018 16.00 % 19.00{10 20,18
& (0=C, 1013 mbar) r =Flissigkeit
l—i B Siedetemparatur ek B c N 0 F N
2 e (gerundeat) in °C Elektronegativitat H = Gasg e
“ | Lthism | Bepyitium ) Bor Kohlunstoff | Stickstaf! | Sausrsroff Fliiar Meon
11 0583|1377 188 Elektranugativil nach L Pauling. Grundiagen dor Chomie, Weinhoim 1573, (20301 235|(3550) 2212100 1.35(-219 143|220 17f-248 0@
1330 1.0 (2970 1.5 Alle endoron Werle nach Rimpps Chesmie-Laxibon, Stutigart, 8, Aufiags, 25500 2.0 | %830 75-136 30 |-183 3% _155 40248 =
11 ez 24T 13 ZEEE[14  ZHOSIS 30087 (16 32.06(1 354518 39.95
Engruppen H
. | Na | Mg It Al |si|P|s|cl|Ar
> Matrium  [Magnbsium Alimialuin | Silicium | Phosphar | Schwetol Chior Argon
2 oer|esa 174 [l v Vv Vi YiII |——VIll —— i M s 2|0 23a| a0 2| ve 2o 32lee 17s
892 05 [107 12 24500 157[2EE0 18] 280 24 | 445 25 |- 35 aploss -
W 380120 4008121 &485[22 47EE[Z3 094|274  ELO00(25 5404 26 GhiBh|27  GBOA|28 6670|280  GO55(30 0509 |3 EJ2|32  J259|33  7igi|3i Ghulss - G550 36 EILBD
(0 - -
- K|Ca | Sc | Ti |V | Cr|Mn|Fe |Co|Ni Cu|Zn Ga|Ge|As| Se| Br| Kr
i Kalium Coleium | Scandiwm Tan Vanadism Chram Mangan Eisemi Cabalt Migkn! Kupfor Tink Gallium | Garmanium Amon Salisn Brom Krypion
B4 OHB| B3R LER|153%  3.0|1668 4541900 61|65 7.8[1245 T.43[1536 T.RG[1495 091453  aolies B8l 470 7.3 30 59| 937 SaziSubi 72| 17 ama| =7 aaz|=asT ag
T80 08 |14 10 12730 1.3)3060 1.5 (3450 1.8[2200 0.8 |2087 1.5 (2000 18 [2000 18|2730 1902585 14 | 008  tE |223T. A6 (2830 16 - 20 |ess 24| B 28 |-162 -
37 EhAT[IR EVER ({3 EESI|40 912241 B2S1[42 U504 |43 (373 (44 10007 |46 1029145 T064Z[47 I07HT(48  11241(49 11482050 116.09|81 121.75|52 1276053 12550|64 13129
. Rb | Sr | Y | Zr Nb Mo Tc* Ru Rh |Pd | Ag | Cd | In |[Sn |Sb | Te | I | Xe
* | Rubsigiom | Strontivm | ¥wrium | Ziconiom Molybdan | Technetium | Auihvenlum | Rhodiem | Palladiem Bilbae Cadmlum Indium Zinn Anlimon Tallur lad ¥inon
33 153 768 28/1500° 4AT[1852 G40 zusa 3.5? 2610 10212740 11512500 12.£11968 124|1552° f20| 861 05| 3 665 6 731 232 720| 831 Ges| dE0 B34 114 sedlo11z eam
(B34 08 |1990  1.0j2937 1.2 [3580 1.4 (4827 16 |55600  1Bjsoan  1elmton. 2303330 22laven 232|230 19| TES 17 20800 17 |2290. 8 13800 19 | 8s0 21| @3 25 -8 -
B 132e0[BE 1333 [57-N 72 1784373 18085(74 H3BE(15 8621|716 1B0.20{77 1623378 195.09|70 19607|80 Z0053|B1 P0RIE|EE BT S0(E3 Z00.08|BA  (209)|89  (Zinl|86 i22d)
H 3* * *
é Cs | Ba |anha| Hf [ Ta W Re Os | Ir | Pt | Au Hg | TI | Pb | Bi [Po At Rn
* | Coesium Barium noide | Hafmlum Tanal Wellram | Bhapiem | Csmium Irfelium Platin Gl Oueckeilber | Thallium Hini Bigmut | Palorium Radon
28 180} Y14 378 2222 132996 1BE[I4I0 1031800 20013050 226I2454 22701969 2141063 1.3 .38 136308 anes| 3z mal @ el m e mzl —l=T1) ora
BB0 0.7 [1840 08 5400 1.3 |5435 1.5|5030  1.7/5500,  1.0|E500 224500 22(3m30  2Z{ave 24) 357 1s|msT 1B 1725 1m0 13l sez. o]z 22| -82 -
gl (223188  2JA03 | E3-103 04 (FET) |05 (262)] 06 107 168 108 110 m 1z
* * 3 * #*
, | Fr* |Ra* | aqxi- |Ku* | Ha
' | Francium | Radium noide | Fumdaniin| Habnium
27 =l Joo D = =yl 2
677 o7|1140 04 e S J
57 1388|188  140.120%9 14081[60 TedZq[61  [145)[82 71503663 15196|64 5735|665 15803]66 16250]67 VB453|E8 ETZE|EE 18BSATT0 - TTindFT iaE
#*
Lanthancide | K@ | G@ | Pr | Nd Pm* Sm | Eu |Gd | Tb Dy |Ho | Er [Tm Yb Lu
Lanthan Car Praseaitym | Neodym  |Promethism | Ssmorum | Europlum |Goadoiinium| Terbium  |Dysprosiom | Helmiim Erbilum Thullum | Yiterbium | Lutetium
920 BV 786 BET| 835 B.7V1024 7.00|(1037) T22|1072 754 m26 526[1312 THER1ISE B27|1407 Bs4lnam  san|u4er soslisse sca| amd wesliess  o.m
3670 10 [A4GE 1 [31E 19 (3027 1.2 | 2460 -11790 1.2 {1439 -§3000 1.0 [2800 1.2 |2600 -12800 220 jaE00 12 17RT 12 jvee a0 |aarr 12
89 (Z2TI (90 23204 (87 ZR04082 I30.00 s carunua 1Z88) 195 243} |96 [247) 7 1247 (98 [FA R i258) 100 {257j[107 (2BEV[102 - (25Ei[10@ (280)
* * * * #*
Actinoide  |/AC* | Th* |Pa* | U* Np*|Pu* Am* Cm* Bk* | Cf* | Es* |[Fm*|Md* No*| Lr
Actinium | Thorium: | Protaciinium | Uvsi Neptunium: | Flutonium | Americiom | Curlum Barkelism | Califarnium |Einstatnium | Fermium |Mesdelindiam | Mobelinm, | Lawrencium
10650 05750 1170002300 TE.4(1132 1807 G37 196 840 19.8%) 984 137|(ize0)¥3E - - |- = = - | = - 1= = = =|= -
e 1 i e = 4[3818 G4 o000 dalaes aw = Snlmaec T 2 = = i =1 Ik ] = L




10°
10° § Summe
[ \T\ \
s 10’ : PU \\\ Zerfallsketten
)] i
> 6l \
9, 107 ¢
e o \\
N I
3 10 /
PN
x 10*: ~ x
103 L \\
N .
, Spaltprool/l:kte .\. \
10
10' x \{

10" 107 10° 10 10° 10°
Zeit [Jahre]

.

" T
N A [

Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft




Veranderung der Radiotoxizitat mit der Zeit
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Zeitraume fur die Aussagen zur Langzeitsicherheit
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http://de.wikipedia.org/wiki/Bild:VenusWillendorf.jpg

Voraussagen zur Freisetzung von Actiniden Uber einen Zeitraum von mehreren
hunderttausend Jahren

- durch zeitliche Extrapolation makroskopisch
beobachteter Phanomene =P Unzulassig!

- durch Prozessverstandnis auf molekularer Ebene

.
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Entsorgung radioaktiver Abfalle

Direkte Endlagerung

Multibarrierenkonzept

Nahfeld : ' Fernfeld
Abfall ' Wirtsgestein
(technzigiltBe;rriere) | AT ' (geologische Barriere)
Verfullmaterial Behalter
eotechnische Barriere - .
(9 ) -1 Verfullmaterial

Wirtsgestein

.
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Grundlegende Prozesse auf molekularer Ebene

Metallion polynukleare

© Spezies/ C)g
Kolloide 98 S
outer-sphere
Sorption ~—
° h—!

T inne here Sorptlon

/]
/

Oberflachenfallung

m@‘

inbau

geochemische Barrieren
im Endlager

.
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Speziationsmethoden

Zeitaufgeldste Laserfluoreszenzspektroskopie (TRLFS)

Cm(lll), Eu(lll)  mmmp  TRLFS

Curium und Europium als atomare Sonden




f-Elemente

va vB vie T vin ]
| Br F e
G *E Mo CFe <[
117 1 [ [F 18 T
LAT 8 |34 i 2 o L] % 48 3
G 1T DTn 43 D.M'H1 n.&wu 5 :l:: l:l-ﬂ-*-l- a7 [BFamw 1o fozwem a1 leceees 1) 4 ThiE |2 | 981
DAl orma |G8M-s o4 [OERE uon. muo-r posi [08%sd Q00 |obles ode [Bbden 0 LLS [0AeSea @501 04Tt Q08 |odben oor (RS-
T - FE — s o1k 7.1 niE AT [ naz |2 = s ooat (714
1 L o a

II uiis

Tollel

LA ] 1Y 1,3k EEN 1=
1L&T ! Ta% E AU . - . -
Az |5 fadmog oTi 4.0 - ]

07Tk D051
hE a

( L I
) e

Seite 47 Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft




f-Elemente

va vB vie T vin ]
| Br F e
Ti |L}, e wE Hn e [
117 1 [ [F 18 T
LAT 8 |34 i 2 o L] % 48 £3
G 1T DTn 43 D.M'H1 n.&wu 5 :l:: l:l-ﬂ-*-l- a7 [BFamw 1o lorwem 43 e ThiE |2 | 981

0dfits 007 |odben Gon A
= 'Q.' D003 (318

) o
N 'I'e|-

Hlll 1P (B3 11 1=

1,1
Bal=u ooge | B8%-a 004 DETem UW!- D\.ﬂo—r posd (048 Q10 |Sblen 00e (Db 0 LS [0S 0501
(I8 —_ L —_ 223 0is 134 Oim (AT o1 Ly naz 2

111 G134 158 AL Jina 11 II uiis

[FT
1L&T ! Ta% E AU . - . -
Az |5 fadmog oTi 4.0 - ]

07Tk D051
hE a

( L I
) e

Seite 48 Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft




TRLFS

wn
—
~d

35000 7

30000 -

.

—i

[T

111
IR T,

25000

(v

|
LI T

0TI~

I

em={ [ | TR I,

20000

—

rIIn

[T TR

J—l'l.lI.IiIIIIIII

]
energy (volt)

o O AT T

Ny
—

15000

—
[

wavenumber (cm™")

IR L ARRIR TR

100004 _ - =
i — - = —— rl
50004 — — S i
] —— = _ — — :
]s— 5 . — 7 7 . 15 15
0l 3= —30=—0l——I6——68——1Lo
2SmPu’ EuAm 2GdCm® Tb Bk 2Dy Cf °

.

" L I
N A [

Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft




.
DRESDEN ‘

concept
el

Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft



http://upload.wikimedia.org/wikipedia/commons/1/12/Fluorescent_minerals_hg.jpg

Fluoreszenz von Uran
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Fluoreszenz von Uran

Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft



Fluoreszenz von Eu,0O; bel Bestrahlung mit UV Licht
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Fluoreszenz von Curium
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Das Multibarrierensystem

Okosphare

Abfall

Behalter

Verfullmateria

Wirtsgestein
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Cm TRLFS
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Cm TRLFS
Spectrum Energy levels
30
H
G —
396.6 nm F Anregung Uber die intensivste
Absorptionsbande im UV.
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Cm TRLFS

1) Fluoreszenz-Emissions-Spektrum
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Emissionsspektren von 3 x 107 mol/L Cm(lll) in Kaolinit und

Smectit Suspension; pH-abhangig

0. 025 mol/L NaCIO

kaollnlt

1A 3x10" mol/L Cm(lll)

— pH1.89
—— pH 3.68
—— pH5.00
—— pH5.40
—— pH5.37
—— pH5.54
pH5.79
—pH6.18
——pH6.65
——pH7.22
—— pH7.68
—pH 822

580

0. 025 moI/L NaCIO Smectlt
3x10”7 mol/L Cm(lll)

—pH1.89
——pH3.75
—— pH4.60
——pH524
——pH5.40
——pH551
—— pH5.68
pH 5.85
——pH6.20
——pH6.54
——pH6.90
———pH7.15

— pH823

Wavelength / nm

pomiversite T. Stumpf, et al. Environ. Sci. Technol., 2001, 35, 3691-3694
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pH-Abhangigkeit der Cm(lll) Speziesverteilung

I I I I I
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0 6ol 3:0x107 moliL Cm(lll) e Complex 1 kaolinite
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,First principal“ Rechnungen (DFT) zum

iInner-sphere Komplex von La(lll) an der (110) Korundoberflache




Geochemische Barrieren im Endlager

Metallion polynukleare

o Spezies/ C)g
Kolloide g 8

outer-sphere N

Sorption
@

Oberflachenfallung

.

& T
DRESDEN { 2\ H‘DR

Manceau et al., Rev. Mineral. Geochem., 2002, 49,344 " Sy
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Das Multibarrierensystem
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Eu(lll) TRLFS
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— Eu* aquo ion

7
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°D, - F transition
eXC|tat|on at 394 nm

Normalized Eu(lll) fluorescence emission
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— Eu* aquo ion
F —— Eu(lll) complex 1

F

2

°D, - F transition
exutatlon at 394 nm

Normalized Eu(lll) fluorescence emission
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— Eu* aquo ion
F —— Eu(lll) complex 1
— Eu(lll) complex 2

°D, - F transition
eXC|tat|on at 394 nm

Normalized Eu(lll) fluorescence emission
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Mixed-flow-reactor Synthesen

= Synthesen in mixed-flow Reaktoren (MFR)

= "steady state" Bedingungen: konstanter
pH, lonenstarke, Temperatur

= Na* oder K* als Gegenionen

cmiEt||  cdt cox-

Solution Solution Solution
og-
E Stirrer
2 ./

Sample
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5 7
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Sorption
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Ln(l1)/An(lll) - Calcit

calcite
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Ca?* Austausch gegen Ln3*/An3*

Ladungsausgleich???

.
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2 x Ca®* Austausch gegen Ln**/An3* + Na*

Ladungsausgleich???
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lonenradien:

Ca2* 1.00 A

Cm3+ 0.97 A
Am3* 0.98 A
Eus+ 0.95 A

Nat 1.02 A

K+ 1.38 A

Shannon et al. Acta Crys. A, 1976, 32, 751-767
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Eu(lll) TRLFS
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Sorption (A) Einbau (B+C)
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' T<20K
Lifetimes:
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Eu(lll) Huorescence Emission
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Eu(lll) Einbau
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Site selective Cm TRLFS
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Site selective Cm TRLFS
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Intensitat

Cm Anregungsspektrum
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M. Schmidt, T. Stumpf, et al., Angew. Chem. Int. Ed., 2008, 47, 5846-5850
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DFT Rechnungen zum Cm(lll) Einbau in Calcit

Lokale Metallion-Metallion Abstande:
Zunahme um Na(l): von 398 pm (Ca?* - Ca?*) zu 401 - 407 pm (Na* - Ca?*)
Abnahme um Cm(lll): von 398 pm (Ca?* - Ca?*) zu 392 - 396 pm (Cm3* - Ca?*)

.
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EXAFS Messungen von Am(lll)/Calcit

—— EXAFS experimental data
o Fitdata

10 -
2 3 4 6 7 8 9
k()
Am?3* Aguo lon
Am-O 2.47 A
Koordinationszahl 9

T. Stumpf et al., Colloid Interface Sci., 2006, 302, 240-245
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Strukturvorschlag

Na* zur Ladungskompensation

Eine Sorptions-
spezies
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Zwei Einbauspezies




CaCOg;: Aragonit

Aragonite
9-fache Ca(ll) Koordination
3 mono-, 3 bidentate CO;*
C. Symmetrie

Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft



Aragonit
123
P
Direkte Herstellung nicht moglich. 10’ T,
Aragonit
3 P
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5 4 ? _,,,f"f
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Site selective Eu3* TRLFS
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Nur eine Spezies im Aragonit System.
TRLFS Signal der Aragonit Spezies zeigt groRe Ahnlichkeit zur
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Site selective Eu* TRLFS

—— Aragonite
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log(Eu(lll) fluorescence intensity)

Site selective Eu* TRLFS

m  Aragonite

t(Aragonit) = 1638 us

Verlust der Hydrathtlle—
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Strukturvorschlag

Im Aragonit System wird nur eine
Einbauspezies beobachtet.

Diese zeigt eine deutliche
Rotverschiebung des TRLFS
Signals, eine lange
Emissionslebensdauer und eine
niedrige Symmetrie.

(A | I
M. Schmidt, T. Stumpf, et al., Dalton Trans., 2009, 6645—6650. D ancept L} H‘DR
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Vaterit Fallung

o Vaterit Fallung nach der Methode von Turnbull 1973*.
 Fallung aus alkalischer CaCl, Ammoniaklosung.
* CO, Einleitung fur ca. 30 min.

 Niederschlag wurde gefiltert, mit Milli Q Wasser und EtOH
gewaschen und getrocknet.

-~ | [ ————]
*A. G. Turnbull, Geochim. Cosmochim. Acta, 37, 1973, 1593-1601. oResoen "‘ < irs
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Eu(lll)/Vaterit nach 24h Kontaktzeit

| —o— Vaterite, 24h, vacuum ﬁ
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Eu(lll)/Vaterit nach 48h Kontaktzeit

[ —— Eu, 48h

| —o— Vaterite, 24h, vacuum

085us
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Normalized Eu(lll) fluorescence intensity
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Eu(lll)/Vaterit nach 72h Kontaktzeit

——Eu, 72h, 578.4nm
B - - - - - Eu, 72h, 579.4nm
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Eu(lll)/Vaterit nach 96h Kontaktzeit

,,,,,,,, Eu, 96h, 578.1nm

S 624us
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Normalized Eu(lll) fluorescence intensity

580 600 620 640
Excitation wavelength /nm Emission wavelength /nm

T T T T T T T T T
576 577 578 579 580 581

—— EuVaterit, 53h Vakuum + 66h CaCO3-Lsg
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I Calcite, red. Intensities

? © 0 50
M. Schmidt, T. Stumpf, et al., J. Colloid Interface Sci., 2010, 351, 50-56. BN MU
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Hochauflosendes AFM: Calcitoberflache

P\

ECOLE POLYTECHNIQUE
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Calcit in Gegenwart von Spuren von Nitrat

Calcit in
aquilibrierter Calcit + Calcite +

CaCO, Losung 10" M NaNO;, 103 M NaNO,

— — B -

— -

e —

. . ‘(A‘ T
S. Hofmann, T. Stumpf et al. Geochim. Cosmochim. Acta, 125, 2014, 528-538. () P " [
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Eu(lll)/Calcit in Gegenwart von Spuren von Nitrat (10-°M)
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Grundlegende Prozesse auf molekularer Ebene

Metallion polynukleare

o Spezies/ Ogs
— Kolloide o
outer-sphere -—
Sorption
—— hﬂ’

o —
T inner- sphere Sorption
. 899,

@ IS OO

Einbau

Oberflachesr

/

geochemische Barrieren
im Endlager

.
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Das Multibarrierensystem

Okosphare

Biosysteme

—> Abfall
> Behalter

Verfullmaterial

Wirtsgestein
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http://idw-online.de/pages/de/image?id=157550&display_lang=de_DE
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H. Moll, T. Stumpf, et al., Environ. Sci. Technol., 2004, 38, 1455-1459
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Cm(lll) Einbau in biogenen Hydroxyapatit

Cm(lll) Intensitaet (Arb. Units)

580 585 590 595 600 605 610 615 620 625 630
Anregungswellenlaenge (nm)

Fluoreszenz “line narrowing” von einer Cm3*/Bioapatitprobe nach direkter Anregung als
Indiz fUr einen ungeordneten Einbau in eine amorphe Mineralphase

.
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Cm(lll) Einbau in biogenen Hydroxyapatit

® Dopant Atom
@ Grain Boundary

O Crystalline Atom

MANCHESTER

1824
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K. Holliday, T. Stumpf, et al., Langmuir, 2012, 28, 3845-3851 et N <~ R
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Cm(l1)/Ca(ll) Austausch: f-Elemente als atomare Sonden

calmodulin

calcium ion
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t, =69 £ 4 m fur das Cm?3*-Aquoion
und t, = 180 + 10 ms fur CaM-Spezies 1

CaM-Species 1
603.5nm .~
A

/

605.2 nm

Intensity

CaM-Spezies2 betragtt = 204 + 20 ms

CaM-Species 2

pH
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—4,04
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—5,55
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— 6,55
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— 1,56
—8.02
— 8,96
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600
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Fazit

Die Endlagerung in tiefen geologischen Formationen ist die sicherste Methode
der Entsorgung hochradioaktiver /nuklearer Abfalle

Fur die Tiefenlagerung missen die wissenschaftlichen und technischen
Grundlagen geschaffen werden.

Ein Multibarrierensystem aus technischer, geo-technischer und geologischer
Barriere ernoht die Sicherheit

Radiookologische Untersuchungen sind zwingend erforderlich, um zur
Langzeitsicherheit des Endlagers und somit zum Schutz von Mensch und
Umwelt vor den Gefahren zuséatzlicher Radioaktivitat beizutragen

Neben den standortunabhangigen Daten sind je nach Wirtsgestein
standortspezifisch unterschiedliche Untersuchungen und Daten natig,

Sowohl die Brennelemente (direkte Endlagerung) als auch die Glaskokillen (nach
Wiederaufarbeitung) werden in Castoren transportiert und sollen letztlich in ein
Endlager verbracht werden.

Deutschland besitzt noch kein Endlager fir Nukleare Abfalle, deshalb werden
bisher alle beladenen Castoren in Zwischenlagern (zentral) oder an den
Kernkraftwerksstandorten selbst zwischengelagert.

Forderung an Politik, Wirtschaft und Wissenschatft:
abgestimmter Zeit- und Arbeitsplan fur die Endlagersuche und die
Errichtung (Genehmigung) eines Endlager



	Slide Number 1
	Slide Number 2
	Slide Number 3
	Slide Number 4
	Ausstieg: �Stilllegung kerntechnischer Anlagen
	Slide Number 6
	Radioaktiver Abfall (Charakteristik)
	Slide Number 8
	Slide Number 9
	Beseitigung von radioaktiven und Nuklearabfällen 
	Slide Number 11
	Slide Number 12
	Slide Number 13
	Slide Number 14
	Slide Number 15
	Slide Number 16
	Konzept zur Entsorgung von radioaktiven und�Nuklearabfällen (D)
	Slide Number 18
	Slide Number 19
	Slide Number 20
	Slide Number 21
	Slide Number 22
	Endlager- Mindestanforderungen
	Slide Number 24
	Endlager – Mehrfachbarrierensystem
	Langzeitsicherheitsanalyse: Zutritt von wässriger Lösung
	Slide Number 27
	Transport der Radionuklide
	Slide Number 29
	Endlager – Technologie
	Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf (HZDR)
	Slide Number 32
	Slide Number 33
	Slide Number 34
	Slide Number 35
	Slide Number 36
	Slide Number 37
	Slide Number 38
	Slide Number 39
	Slide Number 40
	Veränderung der Radiotoxizität mit der Zeit
	Slide Number 42
	Slide Number 43
	Slide Number 44
	Slide Number 45
	Slide Number 46
	Slide Number 47
	Slide Number 48
	Slide Number 49
	Slide Number 50
	Slide Number 51
	Slide Number 52
	Slide Number 53
	Slide Number 54
	Slide Number 55
	Slide Number 56
	Slide Number 57
	Slide Number 58
	Slide Number 59
	Slide Number 60
	Emissionsspektren von 3 x 10-7 mol/L Cm(III) in Kaolinit und Smectit Suspension; pH-abhängig
	pH-Abhängigkeit der Cm(III) Speziesverteilung
	Slide Number 63
	Slide Number 64
	Slide Number 65
	Slide Number 66
	Slide Number 67
	Slide Number 68
	Slide Number 69
	Slide Number 70
	Slide Number 71
	Slide Number 72
	Slide Number 73
	Slide Number 74
	Slide Number 75
	Slide Number 76
	Slide Number 77
	Slide Number 78
	Slide Number 79
	Slide Number 80
	Slide Number 81
	Slide Number 82
	Slide Number 83
	Slide Number 84
	Slide Number 85
	Slide Number 86
	Slide Number 87
	Slide Number 88
	Slide Number 89
	Slide Number 90
	Slide Number 91
	Slide Number 92
	CaCO3: Aragonit
	Aragonit
	Slide Number 95
	Slide Number 96
	Slide Number 97
	Slide Number 98
	Slide Number 99
	Slide Number 100
	Slide Number 101
	Slide Number 102
	Slide Number 103
	Slide Number 104
	Slide Number 105
	Slide Number 106
	Slide Number 107
	Slide Number 108
	Slide Number 109
	Slide Number 110
	Slide Number 111
	Slide Number 112
	Slide Number 113
	Slide Number 114
	Slide Number 115
	Fazit	

