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Wie bei anderen nukleartechnischen Prozessen kann es auch bei der Wiederaufarbeitung von
abgebrannten Brennelementen zu Unfdllen kommen. Insbesondere das Auflésen der zerkleinerten
Brennelemente gilt als besonders stéranfillig. Dabei werden die zerkleinerten Brennelemente im
sogenannten Aufloser in kochender Salpeterlosung aufgelést, wobei eine hochaggressive und
hochaktive Losung entsteht, die neben unzahligen Spaltprodukten auch Transurane enthalt, welche
beim Abbrand im Reaktor durch Neutroneneinfang aus Uran (iber mehrere Stufen entstanden sind /1/.
Unter diesen Transuranen befinden sich auch wieder spaltbare Substanzen, wie z.B. das Plutonium,
deren Gewinnung das Ziel bei der Wiederaufarbeitung sind. Die Entstehung von spaltbaren Materialien
aus dem Uran-238 durch Neutroneneinfang liber eine Kette von Zwischennukliden bezeichnet man
auch als Brutreaktion. Die Aggressivitdt der hochkonzentrierten salpetersauren Losung im Aufléser
flhrt unter anderem zu Korrosionsproblemen, daher gilt dieser Prozessschritt als besonders kritisch.
In der Vergangenheit kam es immer wieder zu Unfallen mit Freisetzungen solcher hoch-radioaktiven
Lésungen aus dem Aufléser von Wiederaufarbeitungsanlagen /6/, /7/.

Ein solcher Aufloser-Storfall wurde auch von der Wiederaufarbeitungsanlage in Karlsruhe (WAK) des
dort beheimateten Kernforschungszentrums Karlsruhe (KfK) aus dem Jahre 1980 berichtet. Da erst
kirzlich in der Umgebung des Kernforschungszentrums Americium-241 nachgewiesen wurde besteht
der Verdacht, dass dieses Americium nicht unmittelbar freigesetzt wurde, sondern erst in der Umwelt
aus dem bei dem Aufloser-Storfall freigesetztem Plutonium-241 entstand. Ziel dieser Betrachtung ist
die rechnerische Abschatzung der Aktivitatskonzentration des urspriinglich freigesetzten Plutonium-
241 aus dem heute noch nachweisbaren Americium-241 sowie die heute noch vorhandene Aktivitat
des Plutonium-241, das nur schwer nachweisbar ist.

Wahrend die Spaltprodukte im Aufloser-Konzentrat oft sehr kurzlebige Radionuklide sind, die zwar
hoch-aktiv und damit auch sehr radiotoxisch sind, aber doch auch relativ schnell wieder zerfallen,
enthalt die salpetersaure Losung auch Radionuklide, welche tiber Zerfallsketten sehr langlebige und
Okologisch sehr problematische Zerfallsprodukte generieren. Ein solches Zerfallsprodukt ist das
Americium-241 (Halbwertszeit 432 Jahre), welches aus dem Plutonium-241 (Halbwertszeit 14.5 Jahre)
durch einen Beta-Minus Zerfall entsteht. Wird also das sehr schwer nachweisbare Plutonium-241 in
die Umwelt freigesetzt, besteht die Gefahr, dass sich nach der Freisetzung in die Umwelt das
Plutonium-241 in das viel langerlebige Americium-241 umwandelt. Das Plutonium-241 ist ein reiner
Betastrahler mit einer sehr schwachen mittleren Strahlungsenergie von nur 5.2keV. Es kann daher nur
mit aufwandigen Methoden wie beispielsweise einer Fllissigszintillationsspektrometrie nachgewiesen
werden /2/. Das Plutonium-241 entsteht in Kernreaktoren aus dem Uran-238 im angereicherten
Natururan durch den fortlaufenden Einfang von Neutronen. Uber das Neptunium-237 bis Neptunium-
240 und das Plutonium-238 bis zum Plutonium-240 entsteht es auf verschiedenen Pfaden durch n, y-
Reaktionen /3/. Das Americium-241 hat eine hohe Radiotoxizitat, da es sowohl ein Alphastrahler ist als
auch eine durchdringende Gammastrahlung abgibt.

Das Tochternuklid Am-241 steht wahrend seines Zerfalls auf Grund der sehr viel langeren
Halbwertszeit nicht in einem Gleichwicht zu seinem Mutternuklid Pu-241. Dennoch kdnnen die
verketteten Zerfallsgleichungen dhnlich wie bei Gleichgewichtsberechnung verwendet werden um so
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die Aktivitdt des schwer nachweisbaren Pu-241 indirekt aus dem {ber die Gammastrahlung leicht
nachweisbaren Am-241 abzuschatzen. Dazu wird aus der einfach messbaren momentanen Aktivitat
des Am-241 mit Hilfe der verketteten Zerfallsgleichungen zunachst die momentane Aktivitat des Pu-
241 bestimmt werden. Damit kann dann auch mit Hilfe der normalen Zerfallsgleichung auf die
urspriinglich freigesetzte Pu-241 Aktivitat zurlickgerechnet werden.

Die Losung von Uber Zerfallsketten verknipften Zerfallsgleichungen verschiedener Generationen von
Radionukliden ist beispielsweise in /4/ beschrieben. Ein einfacher Fall entsteht bei nur einem instabilen
Tochternuklid. Ist Ao(t) die Aktivitat des Mutternuklids und Ai(t) die Aktivitat des Tochternuklids, dann
ergibt sich fur die Losungen der Zerfallsgleichungen:
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Hierin sind Ao und A; die Zerfallskonstanten von Mutter- und Tochternuklid. Die Zerfallskonstante A
kann auch mit der Halbwertszeit angegeben werden: A = In(2)/ T12. Umgekehrt kann man mit der
Aktivitat des Tochternuklids A;(t) zu einem Zeitpunkt auch die die Aktivitdt des Mutternuklids Ao(t)
bestimmen:
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Mit der Halbwertszeit des Pu-241 von 14.3 Jahren und der Halbwertszeit des Am-241 von 432.6 Jahren
kann nun beispielsweise ausgehend von einer momentan gemessenen Am-241 Aktivitdt von
beispielsweise A;(t=40 Jahre) = 500Bqg/kg 40 Jahre nach Freisetzung eine Aktivitidt des Mutternuklids
von Ao(t=40 Jahre) = 2650Bg/kg bestimmt werden.

Mit:
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kann dann schlieRlich auch die Anfangsaktivitat Ao bei Freisetzung des Pu-241 in Hohe von Ag =
18419Bq/kg von bestimmt werden.

Mit einem Excel Spreadsheet kann der Sachverhalt auch grafisch lGiber der Zeit dargestellt werden. Man
erkennt daran, wie sich die Am-241 Aktivitat allmahlich aufbaut, wahrend die Aktivitat des Pu-241
abnimmt. Eine messbare Aktivitdt von 500Bqg/kg an Am-241 infolge eines Storfalls, bei dem Pu-241
freigesetzt wurde folgt also, dass auch noch eine Pu-241 Rest-Aktivitdt von 2650Bq/kg vorhanden sein
muss, wenn der Storfall vor 40Jahren eigetreten ist und damals 18419Bg/kg an Pu-241 freigesetzt
wurden.

Allerdings setzt diese Annahme voraus, dass urspriinglich kein Am-241 freigesetzt wurde
(Anfangskonzentration des Am-241 = 0) und das Am-241 ausschlieBlich nach der Freisetzung aus dem
Pu-241 entstand. War dies nicht der Fall miisste der Zerfall dieser Anfangskonzentration an Am-241
separat behandelt werden und die Rest-Aktivitat nach 40Jahren bei der obigen Rechnung
entsprechend bericksichtigt werden.
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Kennt man nun die Anfangskonzentration des Pu-241 bei Freisetzung, kdnnen im Falle eines Aufléser-
Storfalls die Ubrigen Pu-lsotope aus dem typischen Isotopenverhaltnis eines abgebrannten
Brennelements, das der Wiederaufbereitung zugefiihrt wird, bestimmt werden. In /2/ ist das
charakteristische Aktivitatsverhaltnis der Plutoniumisotope fiir ein abgebranntes Brennelement
genannt:

Pu-241 : Pu-240 : Pu-239 : Pu-238 haben die Aktivitdaten von:

103000Ci : 48Ci : 32Ci : 307Ci . Dabei entspricht 1Ci 37GBq. Uber die spezifischen Aktivititen der
jeweiligen Plutoniumisotope von:

3.83298E+12Bq/kg : 8.41E+09Bg/kg : 2.30E+09Bq/kg : 6.34E+11Bg/kg
lasst sich daraus ein auf das Pu-241 normiertes Massenverhaltnis der Isotope bestimmen:
1.00:2.15:5.23:0.18

Ist daher die Aktivitat des Pu-241 bei der Freisetzung bekannt, kdnnen so auch zunachst die einzelnen
Massen und damit dann auch die Aktivitat der Gbrigen Pu-lIsotope zum Zeitpunkt der Freisetzung
bestimmt werden. Die Aktivitdten zum Zeitpunkt der Freisetzung bei einer Anfangsaktivitat des Pu-241
von 18419Bq/kg betragen im obigen Beispiel bei dem genannten Massenverhiltnis der Isotopen dann
flr Pu-241 : Pu-240 : Pu-239 : Pu-238

18419Bqg/kg : 86.7Bqg/kg : 57.8 Ba/kg : 549Bqg/kg zum Zeitpunkt der Freisetzung und
2660.6Bq/kg : 86.4Bqg/kg : 57.7Bq/kg : 400.2Bqg/kg nach 40 Jahren.

Bei dieser Betrachtung wird klar, dass auf Grund der kurzen Halbwertszeit des Pu-241 die Aktivitat
dieses Isotops im Vordergrund steht, besonders in Anbetracht der Tatsache, dass sich dieses Pu-241 in
der Umwelt allmahlich in das 6kologisch weitaus kritischere Am-241 umwandelt.

Es muss aber erwahnt werden, dass im Falle des in Karlsruhe am Hirschgraben gefundenen Am-241,
die Annahme des Aufloser-Storfalls eine Worst-Case Annahme darstellt und nur gerechtfertigt ist,
solange die Ergebnisse der vollstdndigen Pu-Analyse inklusive des Pu-241 nicht vorliegen. Es ware
ebenso eine andere Ursache fiir das Auftreten des Am-241 am Hirschgraben moglich, bei dem zum
Beispiel nur sehr wenig Plutonium freigesetzt wurde, sondern vor allem das Am-241, das dann in 40
Jahren auf Grund seiner langen Halbwertszeit nur sehr wenig zerfallen ist. Die Mobilitdt des
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Americiums (und auch des Plutoniums) in der Umwelt spielt natirlich auch eine Rolle und musste bei
einer genaueren Betrachtung ebenfalls eine Beriicksichtigung finden.
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