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Das schwarze Schaf unter den Kindern der Kerntechnik ist die
chemische Wiederaufarbeitung. Der Grund dafiir ist verstiéndlich.
Frankreich hat demonstriert, wie iber die chemische Wiederaufar-
beitung des Kernbrennstoffes auch ein kleines Land in den Besitz
von nuklearem Sprengmaterial kommen kann. Andererseits aber stellt
die Wiederaufarbeitung des Kernbrenhstoffs fiir eine wirtschaftliche
Kernenergienutzung eine genauso unumgdngliche Notwendigkeit dar
wie der Kohleabbau und die Erdslfbrderung fur die konventionelle
Energlegewinnung.

Die Notwendigkeit der Wiederaufarbeitung entspringt der Hotwendig-

keit der Kernenergienutzung. Es sollen deshalb hier noch einmal

kurz die Griinde vorausgeschickt werden, warum die Kernenergie fiir
ein industrialisiertes Land wie die Bundesrepublik eine absolute
Notwendigkeit darstellt, wenn in der Zukunft der Lebensstandard
der Bevilkerung gegenﬁber heute vergleichbaren Léndern nicht zu-
riickfallen soll.

ﬁber'vielleicht eine Million Jahre hinweg lebte der Mensch mit
Hilfe seiner eigenen Muskelkraft, mit Hilfe der Muskelkraft seiner
Zug~- und Lasttiere und in seinem Wirmebedarf durch Verbrennen von
Holz. !1it diesen Energiequellen hatte er aber eine auf Dauer ge-
sicherte Energieversorgung, weil HMuskelkraft und Brennholz dem
naturlichen Wachstumsprozel auf der Erde entsprlngen und damit
direkt oder indirekt von der Sonne gespelst werden.

Im 18. Jahrhundert unserer Zeitrechnung gelang es ihm dann, die
Warmekraftmaschine sowelt zu entwickeln, dafk sie eine breite An-
wendung finden konnte. Seit diesem Zeitpunkt baut der liensch in
grofem Stil die geologisch gespeicherten‘ﬁnd damit einmaligen
Energievorrite der Erde in Form von Kohle und Erdsl ab, um sie in
Warme und mechanische Arbeit zu verwandeln.



Es ist éine volkswirtschaftliche Tatéache3 daﬁyder Lebensstandard
des Henschen‘von der ihm verfigbaren Energie bestimmt wird.’Der
Anstlef des Ehérgieverbrauchs pro Kopf der Bevﬁlkerung seit dem
ueglnn der 1ndustr1ellen Revolution ist in Abb. 1 dargestellt.
Heute. entfallt auf jeden einzelnen von uns ein Vielzehnfaches der
elﬁenen nechanischen Arbeitshraft° Pro Kopf unserer Bevolkerung
komnmt getzt an Arbeitsleistung mehr als das 60-fache der eigenen
fluskelkraft. In senr Ubertragenem Sinn kinnen wir sagen, jeder
von uns genleft. heute einen Lebenskomfort wie friher eln Herr von
mehr. als 60 Sklaven.

Dervkonkrete Verlauf dieser Entwicklung in den letzten 100 Jahren
ist in Abb. 2 dargestellt. Virtschaftliche Tiefpunkte wie die Zeit
nach den beiden Weltkriegen oder die Veltwirtschaftskrise wvor 1933
spiegeln sich in der Energiekurve deutlich als kinima wieder.
Weiterhin ist &ie Kurve in lihrem Charakter seit mehr als hundeft
Jahren ansteigend und es besteht kein verninftiger Grund filr die
Annahmé - aufer eine weltweite Katastrophe kommt iiber uns - daf
diese bntwicklung in den kommenden Jahrzehnten rasch abbrechen
sollte. | - |

Eine Extfapolatiom unseres Energiebedarfes Uber den verhéltnis-
méRig kleinen Zeitraum von heute bis in die 70-er Jahre, wie sie
in Abb. 3 dargestellt ist, stellt deshalb keine unbegrindete Spe-
kulation, sondern eine handfeste Realitlt dar. In derselben Unter-
suéhung wurde auch die Frage behandelt, womit die bevorstehende
Energie;Versorgungslﬁcke in der Bundesrepublik gedeckt werden soll.
Débei wurden die Brennstoffkosten verschiedener Energietriger
analysieft, Das Ergebnis ist in Tab. 1 dargestellt.



Voraussichtliche Brennstoffkosten in den
70 er Jahren pro 106 Keal Energie

. e

In;éndische Steinkohle , _ 7390n11350 DiM/Mio Kecal
Importkohle - 6,70~ 6,70
Eeizdl 6,80~ 8.80
Gas : 5,00~ 9,00
Kernenergie 2,00- 3 20

Nach H. Mandel, Atomwirtschaft 1966, 27

Esyist daraus zu ersehen,; dah die Kernenergie mit Vorsprung die
ginstigsten Brennstoffkosten anzubieten hat und deshalb wird, beil
einem,natﬁrlichen Ablauf der wirtschaftlichen Entwickluhg5 die
Kernenergie zumindest einen Tell des Substitutionsbereiches aus-

flillen.

Wer uns deshalb bel dieser wirtschaftlichen -Situation in der Bun-
desrgpublik nicht die natlirliche Entwicklung des Lebensstandardes
streitig machen will, der muf uns auch die Hutzung der Kernenergie
zubilligen, denn sie wird in der Zukunft fiir die Bundesrepubklik
ebenso wie flir andere Linder die wirtschaftlichste Eneprgieform
iberhaupt darstellen.



T

Aus dieser lotwendigkeilt der Lernenergleverwertung folgt unaus-
weichlich ein Glied in der Xette der Kernenergienutzung, die
Notwendigkeit der VWiederaufarbeltung.

Mit einer wirtschaftlichen Ausnilitzung der Fernenergle ist aber
zwangsliufig und naturgegeben auch der Umgang mit dem chemischen
Element Plutonium verbunden, &hnlich wie mit den Sonnenstrahlen
auch das Licht und die Vdrme untrennbar verbunden sind. -

- Die Kernenergie wird bisher mum grofiten Teil durch Spaltung des
Uran-Isotops der Hasse 235 freigesetzt:

2%y + n, ——> Ba + kr + 2,51 + 5,3.10° kim

(pro Gramm-Atom)

Dieses Uranisotop kommt jedoch nicht fiir sich allein vor in der
Hatur, sondern von vornherein nur in Gesellschaft mit dem Uran-
isotop der lasse 238. Dieses andere Uranisotop-238, das mit
99,3 % den weitaus groften Tell des natiirlichen Urans ausmacht,
reagiert ebenfalls mit thermischen Neutronen, aber nicht unter
Kernspaltung. Die Reaktion bleibt beim Neutroneneinfang stehen.
Das Ergebnis ist letzten Endes Plutonium-239.

238y * ng, —: 239 2oe 2 ‘%3-—«5, 23%py («, 24 000 a)
Durch das lMengenverhdltnis der beiden Uranisotope und ihrer Re-
aktionswahrscheinlichkeit bestimmt, fihrt die Resktion zwischen
thermischen Heutronen und natiirlichem Uran mit 54 7 Ausbeute

zur energleliefernden Kernspaltung und mit 38 % zum Plutonium-239.
(Der Rest von 8 7 fihrt zu Uran-236). Die Erzeugung des Plutoniums
ist deshalb auch bei einer nur friedlichen Verwendung der Kern-
energie naturgegeben und unvermeicdlich. Grob 148t sich damit



rechnen, daR bei den heutigen Betriebsbedingungen der Kernkraft-
werke in einer Tonne abgebranntem Kernbrennstoff 5 bis 10 kg
Plutonium enthalten sind. '

Das Bundesforschungsministerium schédtzt, daf 1975 also in 8 Jahren,
aus deutschen Eraftwerksreaktoren 300 t verbrauchter Kernbrenn-
stoff pro Jahr kommen werden und 1980 sollen es schon 1 300 t sein.
Das bedeutet aber, daf 1975 in der Bundesrepubllk .zwischen 1,5

und 3 t Plutonium pro Jahr anfallen werden und 1980 mdglicherweise
schon 8 bis 13 t pro Jahr.

Dieses Kraftwerksplutonium unterscheidet sich vom waffénféhigen
Plutonium wesentlich durch die nicht spaltbaren Plutoniumwléotppe
240 una 242,'die sich durch den verhdltnismdRig hohen Neutronen-
fluR und die lange Betriabszeit,der/Brennelementé in den Kraft-
werksreaktoren éntstehen. Trotz der nidhtspaltenden Verunreini-
gungen Pu 240 und Pu-242 ist die Spaltbarkelt des Kraftwerk-Plu-
toniums jedoch noch genagend hoch, um das Uran~235 in Kernbrenn-
stoffen zu ersetzen. Dar;n‘llegt die eine Bedeutung des Xraftwerk-
Plutoniums fir die friedliche Hutzung der Kérnenergie, Reines
Uran-235 als Kernbrennstoff wird mit DM 52.000/kg sehr teuer ge-

‘handelt, weil selne Gewinnung den Weg Uber die kostspielige Iso-

topentrennanlawe ehen mub. Hinsichtlich gleicher Neutronenbilanz
18t sich aber auch 1 kg U-235 curch 1,15 kg Plutonium 239 ersetzen.
Aus dlesem Substitutionsverhdltnis errechnet sich theoretlsch der
Pluton;umprels zu DM 45, 000/kg. Augenblicklich jedoch muf fir das
Kilqgramm spaltbares Plutonium noch D 170.000 bezahlt werden. Das
liegt an der Raritdt des liaterials im Kreislauf der friedlichen
Kernenepgiegewinnung. ‘

{jber diese Substitutionsmdglichkeit des Uran-235 in thermischen
Reaktoren hinaus ist in der Zukunft das. Plutonium der Brennstoff
der schnellen Brutreaktoren.



Diese Reaktoren sollen durch ihre Betriebsweise einerseits unsere
Energieversorgung auf eine nobh preisglinstigere Basis stellen,

als die thermlschen Reaktoren, andererseits kann dieser Reaktor-
typ durch allmihliche Selbstvermehrung seines urspringlichen Brenn-

stoffinventars (Briiten), die Energleversorgung der Welt auf mehr

als ein Jahrtausend hinaus sicherstellen. In der Bundesrepublik
ist derzeit geplant, schon innerhalb der nichsten 5 Jahre zwei
derartige Drutreaktoren zu bauen. Es sollen die Nafrium- und Dampf-
gekihlten Prototypen der schnellen oriiter sein.

Der Plutonium-gehalt dieser Reaktoren wird um 15 7 liegen. Das be-
deutet eine Gesamtmenge von ca. 1,3 t Plutonium pro Reaktorkern.
Zur Verwirklichung dieser Pléne ist die chemische Vérarbeitung
hochePlutonium-haltiger Kernbrennstoffe eine notwendige Voraus-
setzung.

Diese beiden Griinde sind die unmittelbare Ursache fiir unsere
chemischen Uﬁtersuchungen ber das Verhalten griferer Plutonium-
mengen. Die Gedankenfolge sei noch einmal zusammengefait.

1. Wenn die Entwicklung des Lebensstandards unserer Bevdlkerung
gesichert und eine entsprechende wirtschaftliche Konkurrenz-
féhigkelt mit vergleichbar industrialisierten Nationen erhalten
bleiben 5011, dann ist die Hutzung der Kernenergie eine Not-

‘Wéndigkeit.

2. Wird die Kernenergle ausgeniitzt, dann 411t Plutonium naturgege=

ben und unvermeidlich in grdReren llengen an.

3. Bei einer wirtschaftlichen Kernenergiegewinnung ist die chemi-
sche Isolierung des Kraftwerkplutoniums sowohl als Substitu-
tionsbrennstoff fiir herkdmmliche Reaktoren, als auch als Opri-
ginalbrennstoff fir schnelle Brutreaktoren eine notwendige
Bédingung,



Bei der Verarbeitung grdfRerer liengen Plutonium begegnet der Chemi-

ker zwei in der Technik ungewohnten Problemen: ' ' ‘

1. Extreme Giftigkeit die gewohnte chemische Gifte weit Uber-
trifft. - ) o

2. Kritikalitétsgefahr, d.h. nukleare Enérgiefreisetzung,qﬁenh
‘lfenge und Geometrie des Ilaterials bestimmte Granzen tiberschrei~
ten. , N o o v

Die Giftigkeit wird am besten dargestellt durch einen Vergleich

mit bekannten chemischen Giften: : -

Maximal zul&dssige Arbeitsplatzkonzentrationen: .

Kohlenmonoxid (CO) 0.11 g/cm3
Blausfure (HCN) 0011

Cnlor (c1,) 0,003
Arsenwasserstoff (AsHB) 0 0002
Plutonium (Pu) . 3‘10”11

Die zuldssige Arbeitsplatzkonzentration bei Plutonium ist also um
den Faktor 10“8 geringer als beispielsweise bei Chlor. Das erfor-
dert eine besonders aufwendige Arbeitstechnik. Das Material darf
mit der Raumluft, die eingeatmet wird, nicht in Beriihrung kommen.
Es muB deshalb in einem geschlossenen System von Handschuhkésﬁen
gearbeitet werden, die bei leicdhtem Unterdruck und an einem mehr-
:mals gefilterten Liftungssystem betrieben werden. Uber Schleusen
und ev. Fdrderbinder stehen die Kisten in Kontakt. Das Bedienungs-
personal ist gezwungen, unter entsprechenden Sicherheitsvorkehm
rungen zu arbeiten. Dieser Sicherheitsaufwand, der jeden Handgriff
des Chemikers begleitet, erschwert und verzigert den Arbeitsab~-
lauf betréchtlich.

Das andere Broblem ist das Kritikalitédtsrisiko. Es tritt deshalb im
chemischen Laboratorium auf, well in wdRriger LOsung die kritische
Masse, d{ﬁfgainglutongaﬁﬁggée bei der die Kernspaltung exponen-
tiell anschwillt, betr&chtlich géringer ist, als beil einem kompak-
ten Metallstiick. Die minimal kritische Masse fiir Plutonium in wiB-

riger LOsung liegt bel 520 g. Diese relativ kleine kritische lMasse



kommt von der erhihten Abbremsung und Reflexion der Neutronen in
wdBrigen SyStemen.

Um nukleare Kritikalitdt im chemischen Laboratorium auszuschlies-
sen, lautet die einfachste Begel, es diirfen in einem Arbeitsbereich
nicht mehr als 220 g Plutonium verarbeitet werden. Die Beschrinkung
auf 220 g erfolgt deshalb, weil bei der versehentlichen Vereini-
gﬁng'von 2'Arbeitsplatzméngen kritische Bedingungen noch nicht er-
reicht werden dirfen. Hun laft sich diese einfache Regel der Massen-
begrenzung nicht immer erfiillen. Besonders bei anhaltenden Extrak-
tionsversuchen sind griblere Ansidtze von etwa 1 kg Ausgangsmaterial
gelegentlich notwendig. In aiesem'Fall 158t sich Xritikalitédts-
sicherheit auch noch durch geometrische Beschridnkungen in der
Dimension der Gerfabe und Apparate erreichen. Deispielsweise ist
auch eine Uberkritische lMasse wie 1 kg Pu unter allen Lonzentra-
tionsbedingungen kritisch sicher, solange sie sich in einer R&hren-
form befindet, deren Radius kleiner als 12,4 cm ist oder solange
sie in Apparaten verarbeitet wird, deren Schichtdicke 3,3 ecm nicht
Ubersteigt.

Diese geometrische Methode der Kritikalitdtssicherheit beruht
darauf’, dak die Leckrate der Neutronen aus dem System heraus dann
unter allen Bedingungen so grof ist, dah sich eine anschwellende
Kettenreaktion wegen des zu gro&en'Neutronenverlustes nach aublen
nie ausbilden kann.

Interessant, aber auch sehr folgenschwer, kann das Kritikalitdts-
phédnomen bei einem Aufllse- oder einem Fillungsprozef seln.

In Abb. 4 ist der prinzipielle Verlauf der minimal kritischen
Masse in Abhéngigkeit von der Plutoniumkonzentration wiedergegeben.
Das Minimim von 520 g liegt bei einer Konzentration von 28 g
Plutonium pro Liter (ca. 0,1 m). ‘



Eine Menge von 1 kg Plutonium ist beispielsweise bel einer Konzen-
tration von 240 g/l, das ist eine 1 molare Ldsung, durchaus kri-
tiseh sicher. Soll eine solche 1 molare LOsung jedoch durch Auf-
16sen von 1 kg Plutonium hergestellt werden, so kann der Fall ein-
treten, daR zwischenzeitlich, vielleicht bel einer Konzentration

30 g/l, der kritische Zustand durchlaufen wird, obwohl der An-
fangs- und Endzustand kritisch sicher gehalten sind. Ahnliches
kann auch beim umgekehrten Vorgang, bel elner Ausfdllung eintreten.

Plutonium-IV-Ionen hydrolysieren bereits in saurer LOsung. Bel
einer ungewollten pH-Knderung kann es deshalb pass;eren3 daB durch
Ausfdllung, also durch elne Konzentrationsverminderung, sich das
chemische System dem kritischen Zustand ndhert. Dieses 1etzte
Kritikalitétsfisiko, hervorgerufen durch unkontrollierte Ausfidllung
von Plutoniumpolymer, ist beim chemischen Prozef das am meisten ge-
flirchtete Risiko, well es gelegentlich unbemerkt passieren kann.
Wenn dieses Risiko Uberhaupt in Betracht gezogen werden muB, wird
grundsdtzlich in geometrisch sicheren Anlagen gearbeltet. Wie weit
dabei der Degriff “geometrisch sichere Anlage” zu fassen ist, zeigt
folgéndes Belspiel: In Hanford, USA, kam es in einer chemischen
Anlage trotz geometrisch sicher dimensionierter Apparate und Lei-
tungen zu einem Kritikalitétsunfall. Ein Ventil war undicht geworden
und der Auslauf hatte sich in einem kritisch nicht sicher gehalte-
nen Sumpf des Gebdudes angesammelt.

Nun zu einigen chemischen Details der Wiederaufarbeitung hoch-Plu-
tonium-haltiger Brennelemente.

Der Zweck der chemischen Wiederaufarbeitung von unbrauéhbar»gewor—
denen Brennelementen ist, das unverbrauchte Uran und Plutonium
zuriickzugewinnen und von den radioaktiven Spaltprodukten zu reinigen.
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Grundsédtzlich gibt es fir diese Aufgabe verschiedene chemische NOg-
lichkeiten. Das einzige, heute in der Technik praktizierte Ver-
fahren ist jedoch die LiOsungsmittelextraktion mit Tributylphosphat
(TBP). Das Verfahren beruht auf der weitgehend selektiven Komplex-
blldung des Uranylnitrates und des Plutonium-IV-Nitrates mit Tribu-
tylphosphat unter Bildung eines organisch 1&slichen Komplexes. Abb.5
In der Praxis geniigt ein einziger Extraktionszyklus flir die Reini-
gung von den Spaltprodukten jedoch nicht.

Wenn das Uran und Plutonium nach der Spaltproduktabtrennung wieder
manuell verarbeitet werden soll, ist ein Trennfaktor von ca. 107
no%wendig. Un das zu erreichen, sind etwa 4 Extraktionszyklen not-
wendig. Die Reihenfolge der Zyklen, wie sie in einem technischen
Prozef aufeinanderfolgen, ist in Abb. 6 dargestellt.

Im 1. Zyklus wird Uran und Plutonium gemeinsam mit TBP zuerst ex-

trahiert und dann wieder gemeinsam rickextrahiert. Der Relnigungs-
faktor von den Spaltprodukten muf dabei in der 12~ bis 16-stufigen
Gegenstromextraktion ungefihr 103 erreichen.

Im 2. Extraktionszyklus erfolgt eine weitere Abtrennung von den
Spaltprodukten und gleichzeitig durch Reduktion des Plutoniums zu.
Pu-III auch eine stoffliche Trennung des Plutoniums vom Uran.

Von hier an folgt, fir Uran und Plutonium getrennt, ein weiterer
Reinigungszyklus, der die Dekontamination der Produkte auf 106 bis
107 erhdht. Zuletzt wird noch eine Feinreinigung flir Plutonium lber
einen Anionenaustauscher durchgefiinrt und flir Uran tber eine Sili-
kagels&ule, Filir Kernbrennstoffe herktmmlicher, thermischer Reaktoren
' mit sehr kleinem Plutoniumgehalt im Promille-Bereich und mit einem
Abbrand bis zu ca. 10.000 MWd/t ist dieses Extraktionsverfahren
schon erprobt. Beil Brennelementen mit hohem Plutoniumgehalt, im
zehn-Prozent-Bereich wie sie der schnelle Briliter liefert, treten
jedoch mehrere , flr die Anwendung des Prozesses schwerwiegende
Fragen auf.
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Eine Frage betrifft das gemeinsame Extraktionsverhalten von Uran
und Plutonium, wenn die Mengen einander Zhnlich werden. Eine Ex-
traktion des Plutoniums fiir sich allein mit TBP gelingt recht gut,
wie in Abb. 7 die obere Verteilungskurve zeigt. Aus einer reinen
0,1 m Plutonium-L8sung (25 g/l1l), wie sie in der Praxis auftritt,
werden in einer einzigen Extraktionsstufe mit TBP 21 g Pu, das
sind mehr als 80 % der wiBrigen Brase entzogen. Wenn jedoch gleich-
zeitig noch 190 g U pro Liter vorliegen, wie es ebenfalls in der
Praxis der Fall ist, dann gelingt es nur noch 5 g Pu in einer Stufe
zu extrahieren. 80 % des Plutoniums bleiben dann bei den Spaltpro-
dukten in der: wiBrigen Phase zurlick. Das Uran zeigt dem~entspre-
chend einen ausgesprochenen Verdréngungseffekt gegenﬁber dem Plu-
tonium. In kinetischen Untersuchungen des Extraktionsvorgangs von
Plutonium und Uran mit Tributylphosphat haben wir gefunden, dak
trotz des guten Verteilungskoeffizienten von Plutonium die Uber-
trittsgeschwindigkeit des Plutoniums in die organische Phase nur
halb so groﬁ ist wie die von Uran. Der Verdridngungseffekt kommt
also dadurch zustande, daf das Uran in die organische Phase voraus-
liuft. Als Folge davon wird die fiir das Plutonium effektiv zur
Verfigung stehende TBP-Konzentration betridchtlich erniedrigt und
der Verteilungskoeffizient sinkt ab gegeniiber dem reinen System.
Demnach muf sich aber auch der Verdrdngungseffekt des Urans durch
ein genligend grofes Uberangebot an TBP ausgleichen lassen. Das Ver-
teilungsprofil in einer entsprechend ausgesteuerten Vielstufenex-
traktion zeigt Abb. 8. Die Speiseldsung strdmt in der Mitte in die
Extraktionsanlage ein. Von rechts wird das organische Extraktions-
mittel‘entgegengefﬁhrt, von links eine WaschlOsung fir das organi-
sche Extraktionsmittel. Wie aus dem weitgehend gleichverlaufenden
Konzehtrationsverhéltnis von Uran und Plutonium zu ersehen 1ist,
148t sich der Verdrdngungseffekt praktisch abfangen. Die Extrak-
tion kann bei den angegebenen Fliefverhiltnissen mit einer Plutonium-
ausbeute von 99,97 % durchgefiihrt werden. Wenn es sich also nur um
das Problem der mdglichst quantitativen und gemeinsamen Uran-Plu-
tonium-Extraktion gehandelt h&tte, wire diese Aufgabe hiermit ge-
16st.
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Bei der gemeinsamen Uran-Plutonium-Extraktion im ersten Zyklus soll
aber gleichzeitig auch eine miglichst weitgehende Abtrennung von
den Spaltprodukten erreicht werden. Durch das Uberangebot an Ex-
traktionsmittel besteht die Gefahr, daf noch zu viele Spaltprodukte
mitextrahiert werden, so daR der eigentliche Zweck des Extrakticns-
zyklus damit nicht ganz erreicht ist.

Es wurde deshalb noch ein anderes FlieBf~Schema untersucht, bei dem
der Verdridngungseffekt des Urans auf eine verhdltnismiRig grobe
Art Uberwunden wurde. Das Ergebnis dieser Versuche ist in Abb. 9
dargestellt.

Die Bewegungsrichtungen der wiBrigen und organischen Phase sind
wieder dieselben wie vorher beschrieben: Einspeisung in der Mitte,
Extraktionsmittel von rechts, WaschlOsung von links.

An organischem Extraktionsmittel wird jetzt nur wenig mehr ange-
boten, wie stdchiometrisch filir die Extraktion von Uran und Plu-
tonium absolut notwendig ist. Dadurch verbleibt der grifere Teill
des Pu zuerst in der wdBrigen Phase und tritt erst spiter, im Uran-
drmeren Telil der Anlage in die organische Phase iliber. Am Speise-
punkt wird das Pu vom Uran wieder in die wiBrige Phase zurilickge-
dréngt. Dadurch kommt es zu einem Zyklieren und Aufkonzentrieren
des Plutoniums in einigen Kammern nahe des Speisepunktes. Schlief-
lich wird durch das Zyklieren die Plutoniumkonzentration in der
Extraktionsanlage so groB, daf das Plutonium am Speisepunkt jetzt
durch seinen MengenilberschuB dem Verdringungseffekt des Urans
widerstehen kann. Bel einer gentigend groBen Zahl von Extraktions-
stufen kann der Plutoniumverlust auch bel dieser Arbeltsweise ge-
nligend gering gehalten werden. Es wilirde in diesem Fall eine Plu-
toniumausbeute von 99,3 % erreicht. ’ ‘

Nun kodnnte man glauben, mit dieser noch relativ guten Ausbeute sel
das Problem der Koextraktion und Spaltproduktabtremnnung geldst.
Die urspringlich gestellten Aufgaben sind allerdings erfiillt.
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Mit dieser Art der LOsung kommt man jedoch mit der vorher geschil-
derten KritikalitZtssicherheit in Konflikt. Durch die Aufkonzen-
trierung des Plutoniums haben wir die kritische Plutoniumkonzen-
tration ilberschritten und wdren bel einer Durchfihrung im techni-
schen Mahstab der nuklearen Kritikalitdt. ausgesetzt gewesen. Aus
dieser neu entstandenen Schwierigkeit, die ein grundsitzliches
Problem darstellt, flihrt ein verfahrenstechnischer Weg heraus, der
spétér‘noch genauer eriéutert wird. Im Augenblick soll noch die
chemische Sltuatlon im 2. Zyklus besprochen werden, in dem die
Trennung von Uran und Plutonium erfolgt.

Die Abtrennung des Plutoniums von Uran geschieht aus der organi-'
schen Phase heraus. Durch Uberfiihrung in den 3-wertigen Zustand wird
Pu im organischen Medium unldslich und geht in die wéﬁrige Phase
zurlick. Bisher hat man in der Technik fiir die Reduktion des Pluto-- -
niums einen UberschuB an Fe+2'verwendet. Die konventionellen Brenn-
elemente enthalten aber nur einen Promillegehalt an Plutonium.

Der notwendige etwa 10-fache Uberschuf an Eisen ist deshalb auch
nicht besonders ins Gewicht gefallen. Er hat etwa 5 -~ 10 % des
Produktstromes ausgemacht. Bel hoch—Plutoniquhaltigen Brennstoffen
von etwa 15 - 20 % wdre das zugesetzte Reagens dann aber mit 150
bis 200 % mehr als das Produkt.

Die hier auftauchende Schwierigkeit beruht einerseits auf dem Be-
darf sehr grofer Reduktionsmittelmengen, aufgrund der grofen Pluto=-
niummengen. Andererseits sollen diese groBen llengen den ProzeB sub-
stanzgemidB nicht mit zu viel Fremdstoffen belasten. Als Ausweg blei-
ben entweder gasfdrmige Redox-Systeme oder ein elektrolytisches
Verfahren oder die Verwendung eines Prozefbestandtelles selbst als
Reduktionsmittel. Am einfachsten und schnellsten 14BRt sich das
letzte Verfahren dem herkCmmlichen ProzeB aﬁpassen, wenn Ufan-IV
als Reduktionsmittel verwendet wird. Ein Teil des Uranproduktes
wird dazu abgezweigt, elektrolytisch zu Uran—IV reduziert und als
Reduktionsmittel in den Trennzyklus zurlickgefiihrt. Abb. 10 gzeigt
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eine Stoffverteilung im Trennextraktor, die nach diesem Verfahren
mit Uran IV als Reduktionsmittel erhalten wurde. Die organische
Phase mit Uran und Pu beladen, wird in der lMitte der Extraktions-
anlage eingespeist. Das Upran-IV 106st sich gut im organischen Li-
sungsmittel und kann deshalb nicht wie Eisen-II-Sulfamat gegen den
organischen Strom bewegt werden. Es muf deshalb neben der Einspei-
sung des Produktes zugefihrt werden. Die Reduktionswirkung bei
diesem Verfahren ist aber ausreichend. Die letztlich verbleibende
Verunreinigung des Uranstromes mit Plutonium betrigt etwa 0,3 %.

Der restliche ProzeBverlauf im 3. und 4. Zyklus sind Reinigungs-
operationen an’den Einzelprodukten Uran und Plutonium. Sie werden
in herkOmmlicher Weise in einfachen Extraktionszyklen mit TBP
durchgefiihrt und stellen deshalb keine neuen Probleme dar. Sie
sollen hier deshalb nicht welter behandelt werden. |

Beim Koextraktionszyklus wurde erwdhnt, wie durch das extraktive
.Aufkonzentrieren des Plutoniums die Gefahr nuklearer Kritikalitit
entstehen kann. Bei Arbeiten im Labormafistab 18Rt sich diese Ge-
fahr dadurch umgehen, daf die Behdlter und Apparate entsprechend
nuklearsicher dimensioniert werden. Wollte man dasselbe Prinzip
der geometrischen Sicherheit auch bel der technischen Durchfihrung
benutzen, so mifte: man sich jedoch auf kleine Laborkapazititen
beschrénken.

Der Gedanke ist naheliegend, dem Problem der kleinen Anlage in der
Technik dadurch zu begegnen, daf man in grofen, geometrisch zwar
nicht sicher dimensionierten Anlagen aber daflir mit entsprechender
Verdinnung arbeitet. Hinsichtlich der Kapazit&t wére damit aber
kaum etwas gewonnen. Ob in einer grofien Anlage verdinnt oder in
einer kleinen, geometrisch sicheren Anlage entsprechend konzentriert
gefahren wird, im Durchsatz h#lt sich das die Waage. Kritikalitdts-
sicherheit und grofe Kapazitdt sind offensichtlich Widerspriiche.
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Diese Feststellung ist jedoch wesentlich an die bisher angewandten
Extraktortypen, ndmlich Mischabsetzer und Kolonne gebunden. Grund-
sdtzlich bleibt noch die Hbglichkeit offen, durch einen schnelleren
Ablauf des Extraktionsvorgangs auch bel kritisch sicher dimensio-
nierten Anlagen die gewlinschte hohe Kapazitdt zu erreichen. Wir
sehen diese M8glichkeit in schnell laufenden Trommelextraktoren.
Die bisher in der Technik iiblichen Zentrifugalextraktoren berilick-
sichtigen in ihrer Konstruktionsweise nicht dle Kritikalitédtsbe=-
dingungen. Ein Schnitt durch einen solchen Trommelextraktor ist
in Abb. 11 gegeben. In kritisch sicherer Bauweise mit 8 cm Durch-
messer erreicht dieser Extraktor eine Leistung von ca, 10 1/sec.
Mit dieser Kapazitdt fillt er trotz seiner geringen geometrischen
Gréfe unter die technischen Extraktoren. Vergleichsweise arbeiten
die mit 16 cm Durchmesser fiir Plutonium-reiche L®sungen nicht mehr
kritikalit&tssicheren Extraktionskolonnen der Wiederaufarbeitungs-
anlage Eurochemic mit einem Durchsatz von nur ca. 6 1l/sec. Bel
einer Durchsatzsteigerung um mehr als 1,5-fache gegeniiber den
Eupochemic-Kolonnen ist bei den Trommelextraktoren das Apparabe-
volumen pro Stufe auf ca. 1/12 reduziert. Abb. 12 gibt einen an-
schaulichen Vergleich der Dimensionen eines herkOmmlichen [Hischab-
setzers und eunes Trommelextraktors gleicher Kapazit&dt. Darilber .
hinaus bringt der Trommelextraktor noch zwel welftere Vorteile mit
sich. Bel seiner Erprobung hat sich gezeigt, dahB durch die hohe
Tourenzahl des Mischers die Extraktionswirksamkeit praktisch hun-
dert Prozent erreicht. Gegenlber verglelchbaren Mischabsetzern

mit 70 bis 80 % Stufenwirksamkeit ergibt sich damit auch eine Ein-
sparung in der Stufenzahl.

AuBerdem ist unmittelbar mit der Steigerung des Durchsatzes im
Trommelextraktor eine Verklirzung der Kontaktzeit verbunden. Fiir die
Wiedergufarbeitung von Kernbrennstoffen ist das von besonderer Be-
deutung. Das organische Extraktionsmittel erleidet widhrend des
Misch~ und Trennvorgangs durch die stark radioaktive Strahlung der
Spaltprodukte eine strahlenchemische Zersetzung, die proportional
der Strahlungsdosis ist. In dieser radiolytischen Zersetzung wird
vielfach die Grenze Uberhaupt flr die Anwendung eines widBrigen Ex-
traktionsprozesses flir die Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen
gesehen,
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Mit einer Verkiirzung auf 1/10 der bisherigen Kontaktzeit erweitern
die Schnellextraktoren die Anwendbarkeit des widBrigen Extraktions-
prozesses auf Brennelemente mit der zehnfachen Standzeit; das be-
deutet, bis an die Grenzen der heute denkbaren MNéglichkeiten. '

Damit sind die wichtigsten Fragen beantwortet, wie welt das widfR--
rige Extraktionsverfahren mit Tributylphosphat auch zur Wiederauf-
arbeitung hoch-Plutonium-haltiger Brennelemente und bei hohem Ab~-
brand beibehalten werden kann. Die Antwort ist grundsidtzlich posi-
tiv, wenn gewisse Gesichtspunkte im chemischen und verfahrenstech-
nischen ProzeRablauf beriicksichtigt werden. Zur praktischen Durch-
flhrung sind jedoch noch weitere chemische und verfahrenstechni-~
sche Detailprobleme 2zu l1l6sen, die im einzelnen hier nicht ange-
schnitten wurden.
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