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- Forschungsfeld Ressourcenodkologie am HZDR

Auswirkungen storfallbedingter
Schutz von Mensch und Umwelt radioaktiver Kontaminationen

vor den Gefahren des Eintrags
von (radioaktiven) Schwer-
metallen in die Biosphare

Langzeitsicherheit
von nuklearen
Endlagern

Entwicklung und Einschatzung
von Sanierungsmethoden im
Uranerzbergbau

= Wechselwirkung und Mobilitat von Actiniden (Th, U, Np, Pu, Cm und Am),
langlebigen Radionukliden und Schwermetallen in Geo- und Biosystemen

= Aufklarung molekularer Ablaufe flr ein makroskopisches Prozessverstandnis

.

und die angewandte Modellierung o )
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- Kernkraft in Deutschland seit 2000

= 2002: Ausstiegsbeschluss der Bundesregierung

» Gesetzesnovelle vom 22. April 2002 (,Energiekonsens” mit Betreibern)
* Verbot des Neubaus von KKWs & Ende der Wiederaufbereitung (ab Juli 2005)

* Befristung der Regellaufzeit auf 32 Jahre mit Strommengenbegrenzung
(2623 TWh ab 1.1.2000), Ubertragungen mdoglich

» Stand 2002: 19 Reaktoren in Betrieb (davon 2 bis 2005 abgeschaltet)

= 2010: Laufzeitverlangerung
» 7 Reaktoren: + 8 Jahre: 10 Reaktoren: + 14 Jahre

> Stand 2010: Altestes: 1975 (Biblis A), jingstes: 1989 (Neckarwestheim 1),
vollstandig rickgebaut (1987-95): KKW Niederaichbach

= 2011: ,Energiewende”

» Ausloser: Tohoku Erdbeben und seine Folgen auf
Reaktoren in Fukushima-Daiichi

» Stand 2011: 8 Reaktoren unmittelbar abgeschaltet, ol s
O Reaktoren bis 2022 in Betrieb = s e
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- Bundesdeutsche Gesetze der ,Energiewende”
Stand: 30.6.2011

Atomausstieg bis 2022

= Endlagererkundung Gorleben & Verfahrensfestlegung
= Steuer auf Brennelemente

= Okoenergieférderung (35% bis 2020)

= Okoenergie- und Klimafond

= Kraftwerksneubau (vorrangig Gas)

= Stromnetzausbau (ca. 4500 km neu)

= Forderung Gebaudesanierung

= Einheitliches Baurecht fur Windrader

= Ausgleich flr energieintensive Industrie




i e . .
EU Richtlinie: Entsorgung radioaktiver Abfalle

2011/70/EURATOM

Die Mitgliedsstaaten mussen:
= geeignete Vorkehrungen fir ein hohes Sicherheitsniveau treffen,

= eine fortlaufende Verbesserung ihres Entsorgungssystems erreichen
und aufrechterhalten,

= die Offentlichkeit Gber ihr Vorgehen informieren und

= den Blrgerinnen und Blrgern dabei die Moglichkeit geben, sich an der
Entscheidungsfindung im Zusammenhang mit der Entsorgung effektiv zu
beteiligen.

= ... der Kommission [...] spatestens bis zum 23.08.2015, ihre nationalen
Entsorgungsprogramme Ubermitteln.

- Endlagersuchgesetz 2013




- 2013: Koalitionsvereinbarung CDU/CSU/SPD

Nukleare Sicherheits- und Entsorgungsforschung

= ... Die Koalition wird die Nuklearforschung auf wichtige Zukunftsthemen
fokussieren. Durch die institutionell und projektgeforderte nukleare
Sicherheits- und Entsorgungsforschung werden wir einen wesentlichen
Beitrag zur Verbesserung der Sicherheit im In- und Ausland, zur
L6ésung der nuklearen Entsorgungsfragen und zum Kompetenzerhalt
iIn Deutschland leisten, der besonders auch flr die internationale
Zusammenarbeit erforderlich ist. Wir werden nach dem Neubeginn der
Endlagersuche die Endlagerforschung verstarken. ...”

- Wissenschatftliche Forschung im Bereich der Endlagerung
von radioaktivem Abfall ist von aktueller Brisanz und
hohem gesellschaftlichen Interesse.
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- Woher kommen radioaktive Abfalle?

Kreislauf der
Kernenergieerzeugung

Aufbereitung
Konversion

Strom aus
anderen
Energie-
quellen

Energieverteilung

SO © AREVA | WKK

Endverbraucher
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- Die Menge radioaktiver Abfalle in Deutschland

Angaben in m3

Bestand Prognosen Summe
Ende 2001 2011 2021 2031
2000 -2010 -2020 -2030 -2040

Abfalle mit
vernachlassigbarer
Warmeentwicklung
(LAW, MAW)

Warmeentwickelnde
Abfalle (HAW) 8.400 9.200 5.700 700 ~27  24.000

76.000 58.000 54.000 76.000 33.000  297.000

= Warmeentwickelnde Abfalle
machen weniger als zehn
Prozent des Gesamt- ~180 X =
Volumens aus, setzen aber
99% der Radioaktivitat frei.

Quelle: de.wikipedia.org
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- Verbrauchter Kernbrennstoff (Spent Nuclear Fuel)

B Uran (95,5 %)

[ ] stabile Spaltprodukte (3,2 %)

B Plutonium (0,8 %)

[ lkurzlebiges Cs und Sr (0,2 %)

I minore Actinide (0,1 %)

[ llanglebiges | und Tc (0,1 %)

[ andere langlebige Spaltprodukte (0,1 %)

= Toxizitat:
» bestimmt durch Art und Energie der ausgesandten Strahlung
» hangt vom Radionuklid ab

= Radioaktivitat:
» nimmt nach physikalischer Gesetzmal3igkeit im Laufe der Zeit ab

» Halbwertszeit flr endlagerrelevante Radionuklide von wenigen
Jahren bis mehrere zehntausend Jahre
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- Radioaktive Abfalle: Zusammensetzung

= Kernbrennstoffe (Uran und Plutonium)
> U-234, U-235, U-236, U-238
» Pu-238, Pu-239, Pu-241, Pu-242

= Spaltprodukte

» y=Strahler. Ru-106, Sb-125, 1-129, 1-131, Cs-134, Cs-137,
Eu-154, Eu-155

» B—Strahler: Sr-90, Tc-99

= Aktivierungsprodukte
> Sb-125, Zr-93, Co-60, Fe-55, Ni-59, Ni-63
» Np-237, Am-241, Cm-242, Cm-244




- Wichtige Actiniden und Spaltprodukte
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- Radiotoxizitat als Funktion der Zeit
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% Radioaktive Abfille:

Prinzipielle M6glichkeiten der Entsorgung

= Oberflachennahe Lagerung

= Lagerung untertagig in geologischen Formationen
= Transport in den Weltraum

= Meeresverkippung / Versenkung

= Freisetzung / Verteilung / Verdlinnung

= Transmutation (Umwandlung) langlebiger Nuklide




- Gute Griunde, die fur Tiefenlager sprechen

= Realisierung der Isolation von der Biosphare Uber
geologische Zeitraume (~ 1 Mio. Jahre) wahrscheinlich

= Keine Gefahrdung durch

» Gesellschaftliche Veranderungen
> Anderungen der oberflachennahen Nutzung am Standort
» Klimatische Veranderungen

= Nachsorgefrei




- Entsorgung radioaktiver Abfalle:

Konzepte in Deutschland

= Kurzzeitlagerung beim Verursacher bzw. Abgabe an
Landessammelstelle (low level waste; kein Kernmaterial)

= Zwischenlagerung in zentralen Lagern
» Mehrere Jahrzehnte Abklingzeit

Gorleben (Salzstock) als potentieller Standort

» Ab 2000 Forschungsmoratorium ftr bis zu 10 Jahre

= Angestrebt: Endlagerung

» ... bedeutet ,Ent-Sorgung”: nachfolgende Generationen sollen nicht
durch austretende Schadstoffe gefahrdet werden

a0 M
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- Nukleare Abfalle in Deutschland heute

O Brennelementlager
Gorleben

© Zwischenlager
Ahaus

® Schacht Konrad
Salzgitter

® ERAM
Morsleben

07 A A g @ ZL Nord Greifswald
Quelle: www.mygeo.info oncent {, HZDR
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- Auswahlverfahren Endlagerstandorte

= Zielsetzungen (BMU an AKEnd):

Auswahlverfahren
fiir Endlagerstandorte

» alle radioaktiven Abfalle sollen in tiefe
geologischen Formationen im Land

» ein Endlager soll fur alle Abfalle ausreichen
» Betriebsbereitschaft ab 2030

= Drel mogliche Wirtsgesteine (BGR):

» Kristallinstudie, November 1994
» Salzstudie, August 1995

» Tonstudie, April 2007

» vergleichende Studie, April 2007

= Prioritdr missen geowissenschaftliche =%
Kriterien Anwendung finden wen ()
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- Mindestanforderungen an Endlagerstandort (I)

Vollstandiger Einschluss ohne Ruckholmaoglichkeit

= Mindestgrol3e des einschlusswirksamen Gebirgsbereichs
= Keine Gefahrdung durch Gebirgsschlag

= Keine Vertikalbewegungen

= Keine seismischen oder vulkanischen Aktivitaten

= Keine jungen Grundwasser nachweisbar
» Nachweis: kein Tritium, kein C-14

Gute Erkundbarkeit, gute Prognostizierbarkeit
= Voraussetzungen fur 1 Mio. Jahren gewabhrleistet.
> Geologische Stabilitat (Tektonik, Eiszeit, Uberflutung)

Quelle: Arbeitskreis Auswahlverfahren Endlagerstandorte - AKEnd




Mindestanforderungen an Endlagerstandort (II)

Tiefe: 2300 m
<1500 m
Machtigkeit: 2 100 m

/

Permeabilitat im
Wirtsgestein:
< 3 mm/a

(Bundesamt fur Strahlenschutz, 2010)

= Mindestgrol3e des einschlusswirksamen Gebirgsbereichs:
» 3 km? in Salzgestein
» 10 km? in Tongestein oder Granit

.

Quelle: Arbeitskreis Auswahlverfahren Endlagerstandorte - AKEnd "% \_) P

Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft




- Potentiell geeignete norddeutsche Formationen

Untersuchungswiirdige
Wirtsgesteinsformationen
Salzgesteine ! Tonsteing

April 2007
Dienslbersich Beddin / Referal B3.21

3 Ton

@ salz

@& Gorleben
B Kristallin

BG H Bundasansialt fir
Geowissenschafien

i a— ] Rohsiolte
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Potentiell geeignete suddeutsche Formationen

Seite 22
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Geologische Barriere:

= Wirtsgestein

<«

Mobile
Spezies

Mehrfachbarrierensystem; Nah- und Fernfeld

Geotechnische Barriere:

= Versatzmaterial

= Untertagige Dammsysteme
= Bohrlochverschlisse

Technische Barriere:
= Brennstabhtille

= HAW-Glas

= Behélter

,Worst case* Szenario erfordert

umfassende Sicherheitsanalyse -

ccccccc D HZDR
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- Mehrfachbarrierensystem; Nah- und Fernfeld

Quelle: endlagerung.de
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Risikoabschatzung von Strahlenbelastungen:

Compartment-Modell und Ausbreitungspfade

Beispiel: Sickerwasser aus Halden

+ Inhalation

»  Fisch
Uran 5| Trink-
wasser
S/;v;lggedr_ Fleisch /
i l Milch
Gesteln Getreide

+ Direkte

Kenntnisse der molekularen

Prozesse unabdingbar!

DDDDDDD
ccccccc
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Wechselwirkungen an der Grenze zwischen
Gestein und Wasser

. @ Mikroben Organische
< o Sorption an der Oberflache
Qeloste o © °

@)
lonen © o

Angelagerte © _g,-’o"'(fa

Kolloide = o _ |

N
Ao
A
(@) o (0]€®;
Einbau in Minerale

Ausfall Mi I

ustaliung von iineralen Biofilm
an Oberflachen %_\

.
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Mikrobiologische Prozesse mit Relevanz fur die
Endlagerung radioaktiver Abfalle

H,S Veranderungen der
Gasbildung geochem. Bedingungen
(pH, Eh,...)

Wechselwirkung
Mikroben-Actinide
Mikroben

a
Radiolyse

Fullmaterial

Container Korrosion




- Ausgewahlte Forschungsthemen

und -ergebnisse

= Analyse von Grenzflachenkomplexen —
In situ Schwingungsspektroskopie

= Rlckhaltung von Plutonium an Korrosionsprodukten —
Beschleunigerbasierte Rontgenabsorptionsspektroskopie

= Langzeitstabile Kolloide -
Sind Actinide mobiler als gedacht?

= Biofilme in Wirtsgesteinen —
Bakterien binden Schwermetalle

= Langzeitsicherheitsanalyse fur Uran —
yomarte® Gleichgewichtskonstanten fur bessere Vorhersagen

.

a0 M
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- In situ Infrarotspektroskopie

Anaerobic Box Desorption
(optional)
1 5A ariim e T |
20 uM UO,2* _ . :
: 0.1 M Nacl 0.1 M NaCl : Molekulschwingungen 5
I pHE | = Molekllsymmetrie = | Sorption
o . o
, l = Informationen Uber =
: : molekulare Umgebung 5
O
| I <C
e o o= e e e mm mm o = ul
Sorption Conditioning
) Conditioning
Desorption .
' ] ! | ! |
@ ..O..I.:lO?\.A.IOCOe.IO|00.. 1600 1400 1200 1000
Mineral film Wavenumber / cm’'
... (= 0.1 mg/cm?)
o e Waste
IRE o'oo“u’
ATR Crystal _ .
Infrared Source Detection z
Diamond ATR crystal >
Diameter of crystal surface: 4 mm e No. of reflections: 9 A = e g
Flow velocity: 0.2 mL/min e Time duration of one experiment: up to 24 h concert Nl H‘DR 5
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- In situ Infrarotspektroskopie

Information Uber:

Desorption —> Desorbierte Spezies
- Reversibilitat
- Art der

Komplexierung

Informationen Uber:
—> Molekllsymmetrien

Sorption

sorbierter Spezies
- Bildung ternarer
Komplexe
- Oberflachenausfallung
- Oberflachenmoden

Absorption / a.u.

Wichtige Information:
N/ - Referenzspektrum
Conditioning ) der aquatischen
Spezies

y T T T T T T
1600 1400 1200 1000

-1
Wavenumber / cm

= Molekulare Information auf der Nanometerskala
= (De)Sorptionsprozesse werden in Echtzeit verfolgt

.

= Einblick in dynamische Prozesse wen ()
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Unterscheidung der
Oberflachenspezies
durch zeitaufgeloste
IR Spektroskopie

U(VI) Oberflachenspezies an TiO, (Anatas)
O=U=02"*

Geringe Beladunaq:

» 1. Spezies
(v5 (UO,) ~ 899 cm™)
Innerspharischer Komplex
(chemisch gebunden)

sorption sum ‘L
NS Hme / min = 8 Al ‘ ﬂ
0 <t M o i
— < 1300 -360/ > Hohe Beladung: o ,
e e - = s
= - 240 - 300/ © > 2. Spezies CO‘-._ (
Ll N ; (v4 (UO,) ~ 915 cm-1) ‘
S - 180-_2_#\ AuBersphar_ischer Komplex
= Nt / (elektrostatisch — ————
o - S -
S w - 180/ . gebunden) -
=3 N '
| o ~~60-120/908 |
/\N\ ; | |dentifizierung der v4(UO,) bei
o : 908 cm™ al
JJ\O;_W . >
- . > Mix zweier Spezies
— I: llll v I I I 1
1600 1400 1000 900 950 900 850
Wavenumber / cm () Feor

Muller, K. et al. (2012) Geochim. Cosmochim. Acta 76, 191-205.
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- Aul3erspharische Se(VI)-Sorption |°| ‘

867

Aqueous SeO;

|
—| Sorption 880
S 2-
E. SeO4 [Anatase
c (0)
S e
= H H H H
= il T
@ \/ \/
g 8?9 T i

Sorption 904

859 829
2 . .
SeO, /y-Fe O, : :

C2v

H H
ANV 0
¢ s
H H H H H .
||| | B “Classical” OS
e (11 1]
1000 950 900 850 . 800 750 Fe FeFe Fe Fe Fe
Wavenumber [cm™ AT
Jordan, N. et al. (2011) Geochim. Cosmochim. Algcta 75, 1119-1530. Poncent *v)‘ H‘DR

Jordan, N. et al. (2013) Geochim. Cosmochim. Acta 103, 63-75.
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- Plutonium: Wie reagiert es mit korrodiertem

Container-Material?

% = Korrosion von Behaltern im
“ Endlager
complex = Ruickhaltung durch Ww. der Korro-
sionsprodukte mit Kernmaterial
B 2 e P hier: Plutonium/Magnetit
(Fe'Fe'',O,)

=@ (). -Beladung an der Magne
aquocomplex Oberflache

» niedrig (1),(2):
Reduktion an der Oberflache

N @ mobile Aquo-Komplexe von PuY zu Pu""
Fettreim. g, ’ \ P+ & = Pu polymeriz. Bindung an der Oberflache
» hoher (3):

AL, S Bildung von PuvO, —Polymeren
Abl6sung von Oberflache, erhohte
Mobilitat von Pu moglich

= FUr Sicherheitsnachweis aufgeklart

/.
R. Kirsch et al., Environ. Sci. Technol. 45, 7267-7274 (2011) oresoen &\ H _=DR
gemeinsames Projekt mit der Universitat Grenoble — conee Pt R

Mitglied der Helmholtz-Gemeinschaft




Mobilisierung

Immobilisierung

Kolloide konnen Actinide(lV) mobilisieren

|deales Werkzeug:

Nah- und Fe”’.‘fe'd des Endlagers: Photon Correlation Spectroscopy
» pH von 6 bis 13 | -

. g : Altmaier, M. et al.; Radiochim. Acta (2004) 92, 537
» ,nhaturliche” Pseudo-Kolloide S I S A

- . . 0.1 M NaCIlO, (Nabivanets '64) |
> Silikate reichlich vorhanden ) -

0.1 M NaCIO,4 (Ryan, Rai '87)

&

x

+ 0.1 MNaCl (Raietal, 2000) |
© 0.5 M NaCIO, (Moon '89)
Py
.
v

0.6 M NaCl (Felmy, Rai'91)
0.5 M NaCIO, (Osthols et al '94)
0.5 M NaCl (Neck et al. 2002) |

4 without v ¥ ¥owo

log [Th(IV)]

r ® 0.5MNaCl 1
=10  LIBD: onset of colloid formation (Neck et al. 2002) -
| L | L |

2 3 4 5 6 7 8 9 10 M1 12 13 14

-log [H*]
- Thermodynamische Loslichkeit: 1078 M
- Th(IV)-OH Kolloide: 10 M
- Th(IV)-Silikat Kolloide: 103 M

Gegenwartige Migrations-Szenarien sind
vielleicht zu optimistisch !?

U-Si Kolloide in geschlossenen Kivetten sind I V‘i - -—DR
bereits iiber 1200 Tage stabil ! Ahnliche cancent g 4 ML
Beobachtungen fur Th(1V) und Np(IV)

vy
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" Riickhaltung von Actiniden durch Biofilme in

Granit-Kluften

Wirtsgestein Granit: wasserfuhrende Storungszonen mit Biofilm-Aufwuchs
Untergrundlabor Aspo (Schweden): Biofilme vorrangig aus Gallionella ferruginea
- Experimente zur Ruckhaltung von U(VI) und Np(V)

Biofilm Trockenmasse Ausfallungen von Fe-Mineralen sind
nach dem Experiment mit U(VI) = ; .
abhangig von:
[hg/g] di9
Na 1,17E+04 = Gesamtmenge an geldstem Fe(ll)
X',g ;‘jgijgj = Verflgbarkeit von Bindungsplatzen g
i 1,01E+03 (z.B. Carbonat- / Phosphatgruppen) \q/"‘ 1;
P 4,01E+03 '
K 7,71E+02 . 3 v
o o Beachtliche Aufnahme von U und Np mﬁkmo.()ksaw J W i oo
Co 2,29E-01 in Biofilmen bei:
Ni 3,54E+00 . .
cu 2 34E4+00 = hohem Anteil an Fe-Ausfallungen (70 %)
As <5 = neutralen pH
Br 1,55E+02
Sr 6,19E+02
sn 4,07€-01 Aufnahme von Uran (85%) und Neptunium (95%) durch
Ba 5,74E+02 R .. . .
Pb i,y,;.j Biofilme (dominiert von Gallionella ferruginea).
U 5,00E+02
™

Krawczyk-Béarsch E. et al. (2013) KIT Report, in press.
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- Extrem salzresistente Mikroben — erstmalig in

Salzsumpfen von ASSE Il nachgewiesen

Archaeen Diversitdt der Asse Il CREN- ermoprotei
ASSE I, Deutschland e e ooy Mors  mmermoyotel
) . . 100% xﬁ:::? | = Methanobrevibacter
» extreme Bedingungen (in 750m Tiefe), z.B. hoher oo | [ @ Salarchacum
. . M Natronomonas
Salzgehalt, niedriger pH (4,7), hohe Temperaturen (35°C) 80% e = Halosimplex
E 70% - R Halorubrum
S X Halo- Halorhabdus
g 60% 7 E bacteria ™ Haloplanus
g 50% - H Halomicrobium
a 40% - é w Halolamina
E 20% | g o Halobacterium
£ A ® Halomarina
5 20% 7 M Haloarcula
10% - m Halobacteria unclassified
0% - L - Euryarchaeota unclassfied
B Archaea unclassified
. Bakterielle Diversitat der Asse Il
. / Salzsiimpfe 750040 nTM7
> M et h 0 d en: . 7/ ' {l 100% - ) W Verrucomicrobia
DNA' EXtraktlon, 168 rD NA PCR, /. / 90% - Gammaproteobacteria
Pyrosequenz|erung ./. ./ g — g-% = Betaproteobacteria
7 / £ 70% - DQ_ 8  Alphaproteobacteria
> Erg eb n |S S e . /' /' § 60% - L m Proteobacteria unclassified
) ) . . T so% A 2 Negativicutes
Besiedlung durch salzresistente Archaeen und Bakterien| 3 : Clostridia
'E‘ % - i m Bacilli
. - - - 5 io% | B M Deinococcus- Thermus
Halophile Archaeen (Halobacteria) dominieren - e cteroidetes
Wie beeinflussen diese Mikroben die Mobilitat 0% . Ao

der aus den gelagerten Fassern freigesetzten
radioaktiven Elemente? oesoen ) e L)
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Sorption von UO,%*: Sensitivitat & Unsicherheit

15.000 berechnete Verteilungskoeffizienten K, (log K4 in m3/kg)
far UO,2* auf Basis eines Latin-Hypercube Sampling

800

700_— Histogramm Ei Sen.SitiVitétS' Rang
_ N Index
600 - NS Ny
> - [DIC] 0.665 1
2 500-_ %X
S o X [Cal 0.225 2
&) 1 N
= \ IS 0.194 3
200 A
100 N pH 0.156 4
o =N NN [U] 0.004 5
-4.0 -3.5-3.0-25-20-1.5 10 05 00 05 1.0 15 2.0 25
log Kd(U )
Mittelwert: —0.4 2G: 1.7
Minimum: =-4.1 Bisher [1]. =2.7

Maximum: 2.3 N n
- = DRESDEN h
[1] Suter, D. et al. (1998). Proceedings DisTec 98.  concert ol H‘DR
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- Prognosen der Schadstoffausbreitung

pPElastvare
[Datensatze:

Konsistente Z| el e.
Thermo- VieeUlatat

dynamik = H6here Genauigkeit
State-of-the- der Vorhersagen

art Modelle

zu Transport = UberprUfbarKEit

& Speziation

Nutzer- Fehler- - bessere Akzeptanz
freundlichkeit analyse . .. . .
In der Offentlichkeit

Verifizier-
barkeit

.
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