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Die Endlagerung radioaktiver Ab-
falle soll in Deutschland in tiefen ge-
ologischen Formationen erfolgen,
um sicherzustellen, dass diese Ab-
falle auch zukinftig zu keiner un-
zuldssigen Belastung der Biosph&-
re fihren. Die Verantwortung fir die
sichere Endlagerung liegt dabei
bei der Bundesregierung. Die FUE-
Arbeiten zur Langzeitsicherheit der
Endlagerung, die im Institut fur
Nukleare Entsorgung (INE) durch-
geflhrt werden, sind gesellschaft-
liche Vorsorgeforschung und lang-
fristig angelegt.

Die technischen Fragen flr den
Bau und Betrieb eines Endlagers

sind heute weitgehend geklart. Die
Langzeitsicherheit eines Endlagers
fir hochradioaktive Abfélle ist je-
doch durch technische Systeme al-
lein nicht nachweisbar. Vielmehr
muss das Verhalten langlebiger
Radionuklide unter den geoche-
mischen Bedingungen eines End-
lagers in tiefen geologischen For-
mationen verstanden werden, um
Werkzeuge und Daten fir eine be-
lastbare Langzeitsicherheitsana-
lyse bereitzustellen.

Dain Deutschland noch keine Ent-
scheidung Uber den Standort eines
Endlagers fir hochradioaktive Ab-
falle getroffen wurde, sind alle der-
zeit international diskutierten Wirts-
gesteinsformationen (Salz, Hart-
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Abb. 1: Verlauf der Radiotoxizitat von 1 Tonne abgebranntem Kern-
brennstoff (Anreicherung: 4,2 % 23°U; Abbrand: 50 GWd/t) mit der
Zeit. Beitrage von Spaltprodukten, Plutonium und Minoren Ac-

tiniden.

gestein, Ton) in die Untersuchun-
gen einbezogen. Die FuE-Arbei-
ten des INE fokussieren sich dabei
auf die Actiniden und langlebigen
Spaltprodukte (Abb. 1). Nach dem
Abklingen des Hauptteils der Spalt-
produkte (300 Jahre) bestimmen
die Actiniden das Radiotoxizitats-
potential der hochradioaktiven Ab-
falle Uber hunderttausende von
Jahren.

Grundlegende
Untersuchungen

Belastbare Voraussagen zur Ra-
dionuklidfreisetzung Uber groBe
Zeitrdume, wie sie fUr Langzeitsi-
cherheitsanalysen gefordert wer-
den, lassen sich nicht durch die
zeitliche Extrapolation makrosko-
pisch beobachteter Phdnomene
erhalten. Prognosen kénnen nur
auf Basis des Verstédndnisses rele-
vanter Prozesse auf molekularem
Niveau und der Anwendung der
Kenntnisse auf nattirliche Systeme
erfolgen. Das Konzept eines geo-
chemisch gefuhrten Sicherheits-
nachweises basiert auf der Identi-
fizierung und Quantifizierung der
fur die Mobilisierung oder Immobi-
lisierung von Radionukliden ver-
antwortlichen Reaktionen unter den
geochemischen Bedingungen des
Nah- und Fernbereichs eines End-
lagers. Der Vorteil dieses Ansat-
zes liegt darin, dass die Aussagen
weitgehend auf fundamentalen Ge-
setzméaBigkeiten (Gleichgewichts-
thermodynamik) basieren. Die Qua-
litdt der Aussagen hangt dabei in
erster Linie vom Grad des mecha-
nistischen Versténdnisses und der
Belastbarkeit und Verfugbarkeit
thermodynamischer Daten ab.

So wurde beispielsweise mit der
Aufklarung wesentlicher Mecha-
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nismen zu den Redox-, Hydrolyse-
und Fest/Flissig-Reaktionen von
Plutonium (Pu) im letzten Jahr ein
Durchbruch erzielt (Abb. 2). Erst-
mals konnte die Bildung von amor-
phen Oxiden/Hydroxiden der all-
gemeinen Form PuO,,, (x < 0.25) in
wassriger Lésung eindeutig nach-
gewiesen werden. Ferner wurde
als wichtiger Reaktionspartner kol-
loidales Pu(IV)-Hydroxid identifi-
ziert. Die ablaufenden Reaktionen
der Pu-Spezies sind durchweg
Gleichgewichtsreaktion und las-
sen sich thermodynamisch quan-
tifizieren. Damit konnten seit Jah-
ren offene Fragen der Pu-Chemie
geldst und der Weg fir eine wei-
tergehende Aufklarung der Redox-
und Komplexierungsreaktionen
von Pu unter endlagerrelevanten
Bedingungen geebnet werden.

Anwendungsorientierte
Untersuchungen

Die Isolierung radioaktiver Abfélle
von der Biosphére in tiefen geolo-
gischen Formationen Uber Zeitrau-
me von mehreren hunderttausend
Jahren bietet ein Hochstmal an Si-
cherheit. Durch ein Multibarrie-
rensystem bestehend aus techni-
scher Barriere (Abfallprodukt, Be-
halter), geotechnischer Barriere
(Versatzmaterial, Dammbauwer-
ke) und geologischer Barriere
(Wirtsgestein, Deckgebirge) soll
die Radionuklidfreisetzung aus ei-
nem Endlager wirkungsvoll ver-
hindert werden. Die anwendungs-
orientierten Untersuchungen ha-
ben zum Ziel, die Radionuklidmo-
bilitat bzw. -rGckhaltung in den
verschiedenen Barrieren als Funk-
tion der geochemischen Bedin-
gungen zu quantifizieren und durch
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Abb. 2: Léslichkeits- und Redoxpotenzial bestimmende Gleich-
gewichtsreaktionen (Pfeile) der geldsten (aq), festen (s) und kol-
loidalen (coll) Pu-Spezies (Wertigkeitsstufen Ill bis V) in saurer L6-

sung an Luft.

geeignete MaBnahmen zu opti-
mieren.

Die Freisetzung von Radionukli-
den aus Abféllen in einem Endla-
ger hangt entscheidend davon ab,
welches geochemische Milieu sich
nach einem Wasserzutritt einstellt.
Das INE untersucht diese Frage-
stellung in einem Langzeitversuch
im Forschungsbergwerk Asse, ei-
nem ehemaligen Salzbergwerk, in
dem zwischen 1967 und 1978
schwach- und mittelradioaktive
Abfalle eingelagert wurden. Bei
den Experimenten wurden zement-
haltige Abfallprodukte Uber viele
Jahre konzentrierter Salzlauge aus-
gesetzt (Abb. 3a) und die Korrosion
des Zementproduktes ebenso ver-
folgt wie die Entwicklung der L&-
sungszusammensetzung und die
Anderung physikochemischer Ei-
genschaften, wie etwa pH-Wert
und Redoxpotenzial. Die experi-
mentellen Ergebnisse zeigen, dass

sich die ablaufenden chemischen
Reaktionen relativ schnell Gleich-
gewichtszustdnden anndhern
(Abb. 3b), was durch Modellrech-
nungen bestétigt wurde. Dies eroff-
net die Méglichkeit, durch ther-
modynamische Gleichgewichts-
rechnungen die Wirksamkeit der
(geo-)technischen Barrieren im
Nahbereich der Abfélle belastbar
abzuschatzen. Auf der Basis die-
ses Ansatzes wurde flir das For-
schungsbergwerk Asse ein Ver-
flllkonzept erarbeitet, das Be-
standteil des Langzeitsicherheits-
nachweises ist.

Entwicklung und

Anpassung von
Speziationsmethoden

Die Mobilisierung und Immobili-
sierung von Radionukliden im Nah-
und Fernbereich eines Endlagers
wird durch eine Vielzahl komplexer
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Abb. 3: Langzeit-Korrosionsexperimente mit zementierten schwach- und mittelradioaktiven Abfallsimulaten:
a) Versuchsanordnung auf der 490-Meter-Sohle im Forschungsbergwerk Asse;
b) Entwicklung der L6sungszusammensetzung bei Korrosionsexperimenten mit MgCl,-reicher Salzlésung: die
Symbole kennzeichnen die gemessenen pH-Werte sowie die L6sungskonzentration an Calcium, Magnesium und
Schwefel, die Linien kennzeichnen die durch geochemische Modelle vorhergesagten Verdnderungen des pH-Werts
sowie der Lésungskonzentrationen.

Reaktionen kontrolliert, zu denen
beispielsweise Auflésung, Hydro-
lyse, Redox- und Komplexierungs-
reaktionen, Sorption, Bildung von
sekundaren Phasen oder Kolloid-
bildung gehoren. Zur Quantifizie-
rung und Charakterisierung der
Radionuklide und zur Aufklarung
der Reaktionsmechanismen wer-
den hoch sensitive und selektive
Speziationsmethoden eingesetzt.
Die am INE verfugbaren spektro-
skopischen Methoden zur Ac-
tinidenspeziation stellen moderns-
te, sich ergédnzende Techniken dar,
die flr die Vielzahl von Problem-
stellungen der nuklearen Entsor-
gung kontinuierlich weiterentwi-
ckelt und angepasst werden. Im
Jahr 2005 erfolgte die aktive Inbe-
triebnahme der INE-Beamline zur

Actinidenforschung an der ANKA,
die international groBe Beachtung
fand, und bereits im ersten Jahr zu
einer Vielzahl an Kooperationen
mit in- und auslandischen Wis-
senschaftlern fuhrte. Durch die
Kombination mit den experimen-
tellen und analytischen Einrich-
tungen in den aktiven Laboratori-
en des INE wurde damit eine in
Europa einmalige Einrichtung zur
Actinidenforschung geschaffen
(Abb. 4).

Zusammenfassung und
Ausblick

Die FuE-Arbeiten im INE zur Si-
cherheitsforschung der Endlage-
rung radioaktiver Abfélle liefern
Beitrdge zu einem geochemisch

fundierten Langzeitsicherheits-
nachweis. Sie sind so ausgerich-
tet, dass grundlegende Untersu-
chungen zur aquatischen Chemie
der Actiniden und langlebigen
Spaltprodukte mit anwendungs-
orientierten Untersuchungen an
realen Systemen (z. B. in Unterta-
gelabors) synergistisch verknUpft
werden. Unverzichtbar ist dabei
die konsequente Nutzung und Wei-
terentwicklung hochempfindlicher
und selektiver Speziationsmetho-
den.

Der Zeithorizont fir die Standort-
findung, die Errichtung und den
Betrieb eines Endlagers fur hoch-
radioaktive Abfélle reicht bis tUber
die Mitte des Jahrhunderts hinaus.
Die geochemisch orientierten
grundlegenden und anwendungs-
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Abb. 4: INE-Beamline zur Actinidenforschung an der Synchrotronstrahlenquelle ANKA:

a) Blick in die Messhiitte; b) Beispiel eines Uran-Réntgenabsorptionsspektrums in der Korrosionsschicht eines
simulierten hochradioaktiven Glasproduktes. Durch die spezielle Aufnahmetechnik - streifender Einfall des
Rontgenlichtes (grazing incidence x-ray absorption fine structure, GI-XAFS) wurden nur die Uranatome in der
bei der Korrosion entstandenen Gelschicht detektiert.

orientierten Arbeiten des INE wer-
den die Bewertung und Erkundung
von Standorten und Wirtsforma-
tionen flr ein deutsches Endlager
mit hochradioaktiven Abfallen un-
terstitzen. Nach Auswahl des End-
lagerstandortes wird eine konse-
quente Fokussierung auf stand-
ortspezifische Untersuchungen er-
folgen und die Errichtung und der

Betrieb des Endlagers werden wis-
senschaftlich begleitet.

Der Beibehaltung der Kompetenz
und der internationalen Spitzen-
stellung auf dem Gebiet der geo-
chemisch orientierten Endlagesi-
cherheitsforschung kommt dabei
entscheidende Bedeutung zu. Die
Férderung des wissenschaftlichen

Nachwuchses wird eine der Zen-
tralaufgaben sein, wobei die schon
jetzt bestehende enge Einbindung
des INE in Lehre und Ausbildung
an den Universitaten verstarkt wird.






