
43. Jahrgang - Januar-Heft 1971 - Heft 1 + 2 - Seite 1-96 CHEMIE 
INGENIEUR 
TECHNIK 
Verfa hrenstec hni k 
Technische Chemie 
Apparatewesen 

Die Chemie und die Kernenergie* 
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Farbwerke Hoechst AG, vormals Meister Lucius & Brunkg, Frankfurt/M.-Hochst 

Zwischen Chemie und Kernenergie bestehen vielfaltige Beziehungen und Wechsel- 
wirkungen. Die Kernenergie stellt einen Energietrager eigener Struktur neben den 
fossilen Brennstoffen dar, der der chemischen Industrie neue Moglichkeiten in Hin- 
sicht auf den Energiepreis und die Standortwahl eroffnet. Die Chemie ist an dieser 
Entwicklung unmittelbar beteiligt mit der Herstellung der Reaktor-Brennstoffe, 
Moderator-Substanzen und spezieller Reaktor-Baustoffe, ferner mit der Wiederauf- 
arbeitung der Brenn- und Brutstoffe sowie der Verarbeitung der in Reaktoren erzeug- 
ten radioaktiven Stoffe. Sie hat damit Aufgaben ubernommen, fur die eine neue 
Technologie erarbeitet werden muate. SchlieRlich gewinnt die Chemie durch die An- 
wendung radioaktiver Stoffe neue Methoden der Analyse, der verfahrenstechnischen 
Untersuchungen und der Betriebsmeatechnik. 

Mit der Entdeckung der 'Kernspaltung durch Hahn und 
Strapmann im Jahre 1938 begann eine neue Epoche der 
Naturwissenschaften, die in noch nicht zu ubersehendem 
AusmaR neue Wege zur Erzeugung von Energie eroffnete. 
Nachdem unter dem EinfluR des Krieges die ersten techni- 
schen Grundlagen in verschiedenen Staaten unter Geheim- 
haltung erarbeitet worden waren, wurden diese Erkennt- 
nisse zum ersten Ma1 auf der Genfer Atomkonferenz 1955 
in breitem Rahmen bekanntgegeben und ausgetauscht, so 
daa die Arbeiten zur industriellen Ausnutzung der Kern- 
energie in der ganzen Welt aufgenommen werden konnten. 
Erst zu diesem Zeitpunkt begann auch in der Bundes- 
republik Deutschland eine planmaBige Bearbeitung, die 
dadurch in ihrem allgemeinen und offentlichen Interesse 
verstarkt und gefordert wurde, daR gerade 1955 erstmals 
klar wurde, daR die Steinkohle nicht mehr ausreicht, um 
die schnell wachsende Chemie bzw. auch die Energiever- 
braucher zu einem gunstigen Preis zu versorgen. 

Fur die Chemische Industrie war die Energiesituation ge- 
rade zu diesem Zeitpunkt recht brennend geworden. An 
den alten Standorten der GroRchemie, die, soweit es 
Europa betraf, auf Kohle als Rohstoff und Energietrager 

* Plenarvortrag am 18. Juni 1970 anliil3lich der ACHEMA in Frank- 
furt/M. 

basierten, war die Energieversorgung eingeengt. Ein 
historisch gegebenes System von Vorrechten und Wege- 
rechten beeintrachtigte die Versorgungsmoglichkeiten 
und eine freiziigige Kostenentwicklung. Zur gleichen Zeit 
begann parallel zu der einsetzenden Entwicklung der 
Kerntechnik das Heizol auf den europgischen Markt vor- 
zudringen und ubernahm zunachst nach dem Bau von 
Raffinerien und der Errichtung eines Pipeline-Systems 
einen erheblichen Anteil der Energie-Zuwachsrate. Aber 
auch beim Heizol waren die Moglichkeiten zur Senkung 
des Energiepreises begrenzt. Die Kosten konnten ge- 
steuert werden und waren mit verschiedenen artfremden 
Einflussen verknupft, wie z. B. dem Verbrauch von Kraft- 
fahrzeug-Treibstoffen. 

Kernenergie als Energietrager 

Stromerzeugung 

Die Kernkraftwerke brauchten indessen eine Reihe von 
Jahren bis zur technischen Reife. Aber schon durch die 
ersten Angebote von Kernkraftwerken, die Strom zu 
einem konkurrenz fahigen Preis liefern konnten, trat eine 
fuhlbare Lockerung und Beweglichkeit der Energiepolitik 
ein. Inzwischen ist die Entwicklung so weit fortgeschritten, 
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daB im Jahr 1969 in der Auftragsvergabe zum ersten Ma1 
auch in der Bundesrepublik Deutschland mehr als die 
Halfte der Kapazitiitserweiterung an Kraftwerken auf 
die Kernenergie entfiel. 

Damit hat fur die Chemie eine neue .&a bezuglich ihrer 
Standorte und ihrer Versorgungsmoglichkeiten begonnen. 
Der Strom aus Kernkraftwerken ist mit etwa 2,5 DpfjkWh 
billiger als der Strom aus Steinkohle- und Olkraftwerken. 
Die Energiequelle ist echt kalkulierbar. Man kann ohne 
Abhangigkeit von Vorrechten oder Steuern Uran auf dem 
freien Weltmarkt kaufen. 

Besonders interessant ist fur die chemische Industrie die 
Eigenschaft des Kernkraftwerkes, daIJ der Brennstoff nur 
in groBen Zeitabstanden erneuert werden muI3. Die Unab- 
hangigkeit von der Brennstoffzufuhr bietet die Moglich- 
keit, das Kraftwerk an jedem beliebigen Standort zu er- 
richten. Ein erstes Beispiel hierfur ist die Stromversor- 
gung einer Produktionsstatte der Farbwerke Hoechst AG 
in VlissingenjNiederlande, fur die im vorigen Jahr ein 
Kernkraftwerk mit einer elektrischen Nettoleistung von 
400MW in unmittelbarer Nahe des Werkes von einer 
hollandischen Gesellschaft in Auftrag gegeben wurde. 

Strom- und Proze@dampf - Erzeugung 

Eine weitere Chance fur die Chemie besteht darin, ein 
solches an oder in einer Produktionsstatte liegendes Kern- 
kraftwerk neben der Stromerzeugung auch zur Lieferung 
des ProzeBdampfes fur die chemische Produktion zu 
nutzen. Der Bau von Kernkraftwerken mit gekoppelter 
Strom- und ProzeBdampf-Erzeugung wird z. Z. von ver- 
schiedenen Firmen der chemisxhen GroBindustrie, u. a. von 
der Badischen Anilin- & Soda-Fabrik AG, Ludwigshafen, 
und der Farbwerke Hoechst AG, Frankfurt/M.-Hochst, 
geplant bzw. diskutiert. Die Kalkulation hat gezeigt, daB 
Kernkraftwerke bei einer elektrischen Leistung von ca. 
600 bis 1000 Mw im Strom- und Dampfpreis Kohle- oder 
61-Kraftwerken uberlegen sind. Noch nicht vollstandig 
geklart ist bei einzelnen Reaktortypen das Problem, bei 
Brennelementschaden den ProzeBdampf frei von radio- 
aktiven Verunreinigungen zu halten. Auch mu13 selbst- 
verstandlich uberlegt werden, welche Sicherheiten bei 
einer solchen Anordnung gefordert werden miissen. 

Von der weiteren Entwicklung der Reaktoren erwartet 
man einen Strompreis, der den heutigen Verhaltnissen 
entsprechend weniger als 2 Dpf/kWh betragen soll. Diese 
Erwartungen gelten besonders fur den Hochtemperatur- 
Reaktor und den schnellen Bruter. Mit einer derartigen 
Senkung der Energiekosten eroffnen sich fur die Chemie 
ganz neue Perspektiven. Viele fruher entwickelte elektro- 
chemische Verfahren waren nicht nur an technischen 
Problemen, die inzwischen gelost wurden (Gleichrichtung, 
Membranzellen, Amalgam-Zellen, Elektroosmose, Lackie- 
rung, Wasserreinigung), sondern oft am Strompreis ge- 
scheitert. Auch die klassischen elektrochemischen Pro- 
zesse und elektrothermischen Verfahren, von denen sich 
jedes stiindig im Wettbewerb rnit einem anderen nicht so 
energieintensiven ProzeB befindet, wie die Carbid-, Ace- 
tylen-, Phosphor- und Phosphorsaure-Herstellung, ge- 
winnen mit einem so niedrigen Strompreis neues Inter- 
esse. 

Erzeugung hoher Temperaturen 

Der Hochtemperatur-Reaktor bietet auch die Moglich- 
keit, Warme bei Temperaturen bis etwa 1000°C und 
eventuell noch daruber zu niedrigerem Preis als konven- 
tionell erzeugte Warme vei-fugbar zu machen. Schon bei 
dem derzeitigen Prototyp betragt die Austrittstemperatur 
des Kiihlgases Helium 850 "C, kurzzeitig wurden schon 
1000 "C erreicht. Eine Steigerung der Austrittstemperatur 
auf 950 "C ist in naher Zukunft zu erwarten. Eine Weiter- 
entwicklung dieses Reaktortyps auf eine Austrittstem- 
peratur des Heliums von 1200 "C und mehr ist prinzipiell 
moglich, ist aber noch mit einer Reihe von schwierigen 
technischen Problemen verkniipft. Schon die Verfugbar- 
keit von Warme im Temperaturbereich von 1000 "C zu 
niedrigeren Kosten als konventionell erzeugte Warme so- 
wie die Unabhiingigkeit vom Standort machen diese 
Warmeerzeugung fur die Chemie und die eisen-erzeugende 
Industrie hochinteressant. Ausgehend von der Umwand- 
lung fossiler Brennstoffe in Gase (Methan-Spaltung, 
Hydrocracking von schweren Heizolen, Vergasung von 
Kohle mit Wasserdampf), bieten sich Verfahren zur Ver- 
wendung dieser Gase in der Chemie an. In  der eisen-erzeu- 
genden Industrie kann die Direktreduktion des Eisen- 
erzes, die Herstellung von Eisenschwamni zur Stahler- 
zeugung, zusatzlichen Auftrieb bekommen. 

Herstellung des Kernbrennstoffes 

Wahrend der Chemie durch die Kernenergie als Strom-, 
Dampf - und Warmeerzeuger neue Moglichkeiten eroffnet 
werden, erwachsen ihr andererseits aus der Kerntechnik 
neue Aufgaben mit der Herstellung der Brenn- 
elemente und Moderator-Substanzen sowie der Wieder- 
aufarbeitung des Kernbrennstoffes. Die auf diesen Gebie- 
ten auftretenden Probleme und Varianten sind eng ver- 
kniipft mit der Entwicklung der Reaktorkonzepte. 

Reaktorkonzepte 

Die heute in Betrieb und im Bau befindlichen Kraft- 
werksreaktoren sind ,,thermische" oder moderierte Reak- 
toren, d. h. die bei der Spaltung frei werdenden ,,schnellen" 
Neutronen werden in der Moderator-Substanz aus Gra- 
phit, Wasser oder schwerem Wasser auf thermische Ener- 
gie abgebremst und losen als ,,thermische" Neutronen neue 
Spaltungen aus. Die Kernspaltungsreaktion irn thermischen 
Reaktor ist nur mit den Nukliden U-233, U-235 und 
Pu-239 durchfiihrbar, von denen in der Natur nur U-235 
auf Grund seiner langen Halbwertszeit von 108 Jahren 
vorkommt. Die anderen beiden Nuklide konnen durch 
,,Bruten" im Kernreaktor, d. h. durch Neutroneneinfang 
mit anschlieRendem /3-Zerfall, gebildet werden ; ihre Ab- 
trennung von dem Brutstoff und den Spaltprodukten ist 
Aufgabe der Wiederaufarbeitung. 

Natur-Uran, d. h. Uran in der naturlichen Isotopen-Zu- 
sammensetzung mit 0,7% U-235, wird heute als Brennstoff 
fur Leistungsreaktoren nur im schwerwasser-moderierten 
Reaktor verwendet. Der graphit-moderierte Reaktor so- 
wie der heute iiberwiegend verwendete Typ des leicht- 
wasser-moderierten Reaktors (Druck- und Siedewasser- 
Reaktor), Abb. 1, arbeiten mit auf 2 bis 3% an U-235 ange- 
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reichertem Uran. Fur den z. Z. als Prototyp laufenden 
Hochtemperatur-Reaktor wird entweder Uran mit etwa 
6 Yo Anreicherung oder hochangereichertes Uran mit 
Thorium als Brutstoff verwendet. In  der nachsten Reak- 

m Jahr 

Abb. 1 .  I n  Kernenergie installierte Leistung in der Welt. 

a Schwerwasser-Reaktoren, b Gas/Graphit-Reaktoren, c sonstige 
Reaktoren, d Leichtwasser-Reaktoren, Druckwasser- und Siede- 
wasser-Reaktoren. 

torgeneration wird der schnelle Bruter mit Pu-239 als 
Brennstoff hinzukommen, der mit schnellen Neutronen, 
also ohne Moderator arbeitet. 

Urandioxid als Kernbrennstog 

Als Kernbrennstoff fur Leistungsreaktoren wird Uran 
heute nur in Form von Urandioxid (UO,) verwendet. In  
metallischer Form hat es sich als Brennelement fur den 
Reaktorbetrieb bei Temperaturen oberhalb 600 "C und 
langerem Abbrand nicht bewahrt, weil starke Formande- 
rungen beim uberschreiten der Umwandlungstempera- 
turen, bei Temperatur- Wechselbeanspruchung und bei 
Bestrahlung mit Neutronen auftreten. AuBerdem nimmt 
das Volumen des Urans durch Einbau der im Reaktorbe- 
trieb gebildeten Uran-Spaltprodukte, besonders der Edel- 
gase Xenon und Krypton, in das Gitter zu. Urancarbid 
andererseits ware durch seinen hohen Schmelzpunkt und 
seine gute Warmeleitfahigkeit sehr geeignet zur Verwen- 
dung als Brennstoff, scheidet aber wegen seiner Instabili- 
tat gegenuber Wasser fur den Betrieb von wassergekuhl- 
ten Reaktoren aus. Jedoch kommt es in Form des Misch- 
carbids (U,Pu)C als Brennstoff fur den natrium-gekuhlten 
schnellen Briiter in Frage. 

Urandioxid wird im allgemeinen in Form von Sinter- 
tabletten in metallische Brennelementhiilsen eingefullt. 
Im Hochtemperatur-Reaktor dagegen wird es in Form 
von beschichteten Partikeln verwendet, Kiigelchen von 
0,5 mm Durchmesser, die nach dem Sintern mit Pyrolyse- 
Kohlenstoff, Siliciumcarbid und Graphit beschichtet wer- 
den. Fur die in der Bundesrepublik Deutschland ent- 
wickelte Form des Hochtemperatur-Reaktors, den Kugel- 
haufen-Reaktor, werden die beschichteten Partikel mit 
einer Mischung aus Elektro- und Naturgraphit unter Ver- 
wendung eines Phenolharz-Binders zu Kugeln verpreBt, 
die ihrerseits mit einer Graphit-Schicht umgeben werden. 
AnschlieBend werden diese Kugeln graphitiert und me- 
chanisch bearbeitet. 

Zur Gewinnung des Urans aus dem Erz (Abb. 2) d' ienen 
die ublichen Methoden wie AufschluB, Ausfallen und 
Extraktion. AnschlieBend werden die Neutronen absor- 
bierenden Elemente bis auf Bruchteile von ppm durch 
ein weiteres Extraktionsverfahren entfernt (Extraktion 
der waBrigen Nitrat-Losung mit Tributylphosphat in 
Kerosin). 

Zur Herstellung von Natururan-Brennelementen gelangt 
man von der Uranylnitrat-Losung entweder durch Zer- 
setzen des Nitrates oder uber Calcinieren von Ammon- 
diuranat zum UO,, das mit Wasserstoff zu UO, reduziert 
wird. Fur die Calcinierung werden Drehrohrofen, fur die 
Reduktion Wirbelbetten verwendet. Die Verarbeitung 
von angereichertem Uran geht von dem aus der Anrei- 
cherungsanlage kommenden UF, aus, das nach Hydroly- 
sieren zur UO,F,-Losung entweder uber Ammondiuranat 
oder Ammoniumuranylcarbonat in UO, und durch an- 
schlieBende Reduktion in UO, ubergefuhrt wird. 

Uran-Konzenirai 
INa,U, 0, bzw. U308 ~L'erunreinipngenJ 

I 

HNOJ 

Abb. 2. Reinignng des Urans und Herstellungswege fur Uran- 
dioxid. 

Die GroBenordnung der Fertigungskapazitat geht aus 
einer Schatzung der Internationalen Atomenergie-Orga- 
nisation hervor, die den Bedarf an UO, in der westlichen 
Welt fur 1975 mit 45000 t/Jahr angibt, wobei der Anteil 
der Bundesrepublik etwa 1O0h betragen wird. Man kann 
davon ausgehen, daB die bekannten und geschatzten 
Uran-Vorrate ausreichen und daB sie auf Grund der viel- 
seitigen Bemiihungen auch der deutschen Wirtschaft zur 
Verfiigung stehen. 

Anreicherung uon U-235 

Das Problem der Anreicherung des U-235 im Isotopenge- 
misch mit U-238 war eine neue Aufgabe fur die Chemie. 
Die Isotopentrennung, s. Abb. 3, muB in der Gasphase 
vorgenommen werden, UF6, die einzige gasformige Ver- 
bindung des Urans, ist aber auBerst aggressiv. Es reagiert 
heftig mit wasserstoff-haltigen Substanzen unter Bildung 
von H F  und festen Uran-Verbindungen und greift die 
meisten Metalle an. Die Auswahl der Werkstoffe fur die 
Trennanlagen wird daher sehr eingeschrankt. Nur die 
Verwendung von hochpolymeren Fluorkohlenwasser- 
stoffen konnte dieses Problem losen helfen. 
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Abb. 3. Verfahren zur Trcnnung der Uran-Isotope. 

CG Heizung, b Kiihlung, sF schwerc Fraktion, IF leichte Fraktion. 

I n  den USA arbeiten drei grolje Anlagen nach dem Trenn- 
wanddiffusionsverfahren. Sie besitzen jeweils uber 10 000 
Trennstufen und verbrauchen iiber 50 Mrd. kWhlJahr. 
Wesentlich kleinere Anlagen nach dem gleichen Verfahren 
werden in Frankreich und England betrieben. 

Die kritischen Teile einer solchen Anlage sind die Membra- 
nen und Kompressoren. Als Material fur die 50 pm dicken 
Membranen, die 109 Poren/cm2 enthalten, wurde ge- 
sintertes Carbonylnickel verwendet, auch Polytetrafluor- 
athylen oder A120, kommen hierfiir in Frage. Als Kon- 
struktionsmaterial fur Rohre und Kuhler dienen Reinst- 
nickel, Monel-Metal1 und bestimmte austenitische Chrom- 
nickel-Stahle, als Kiihlflussigkeit kommen niedrige per- 
fluorierte Kohlenwasserstoffe, als Schmiermittel hohere 
mit Molybdandisulfid-Zusatz in Frage. 

Zwei andere Trennverfahren, bei denen Trenndusen bzw. 
Gas-Ultrazentrifugen verwendet werden, wurden in 
Deutschland entwickelt. Wahrend beim Trenndusen- 
Verfahren die Probleme der Technologie und der Wirt- 
schaftlichkeit noch nicht befriedigend gelost scheinen, 
zeichnet sich fur den Einsatz des Gaszentrifugen-verfah- 
rens eine europaische Zusammenarbeit ab. Das im Marz 
1970 mit den Niederlanden und Groljbritannien unter- 
zeichnete Abkommen uber die gemeinsame Weiterent- 
wicklung dieses Verfahrens bedeutet einen wesentlichen 
Schritt in Richtung auf die Erstellung einer europaischen 
Anreicherungsanlage. Zwei Versuchsanlagen in Almelo/ 
Niederlande und in Capenhurst/England sollen Erfah- 
rungen uber das fur diese Anlage zweckmaljigste Anrei- 
cherungsverfahren liefern. 

Fur die Trennleistung einer Zentrifuge sind Umfangsge- 
schwindigkeit, Rotorlange und die Erzielung einer Kon- 
vektionsstromung entscheidend. Die erreichbare Um- 
fangsgeschwindigkeit liegt bei 500 mls., die Lebensdauer 
des Rotors z. Z. bei etwa 3 Jahren. Der spezifische Ener- 
gieverbrauch wird vor allem durch Reibungsverluste be- 
stimmt. Die notwendige Stufenzahl ist geringer als bei 
anderen Verfahren. Fur eine Anreicherung auf 3% brau- 
chen nur 10 bis 20 Gegenstromzentrifugen hintereinander 
geschaltet zu werden. Wegen des geringen Materialdurch- 

satzes mussen aber in jeder Stufe viele Zentrifugen pa- 
rallel geschaltet werden. Fur eine Trennanlage in techni- 
schem iI4aBstab sind daher 105 his 106  Zentrifugen erfor- 
derlich. 

l'horium als Brutstoff 

Neben Uran wid ,  wie schon erwahnt, im IIochtempera- 
tur-Reaktor auch Thorium eingesetzt, das in der Natur 
nur in der Form des Isotops 232 (mit 1010 Jahren Halb- 
wertszeit) vorkommt. Aus diesem Isotop entsteht durch 
Neutronen-Anlagerung und 8-Zerfall uber Pa-233 das 
spaltbare U-233. Dieser ProzeB wird in der Fortentwick- 
lung des Hochtemperatur-Reaktors zu einem sogenannten 
Konverter fuhren, einem Reaktor, der nahezu ebensoviel 
U-233 aus dem Brutstoff erzeugt, wie er als Brennstoff 
verbraucht. So wird vermutlich Thorium, dessen Ge- 
winnung schon einmal als Material fur das Auer-Gaslicht 
eine Rolle spielte, in ganz anderem Umfang ds  Kernbrenn- 
stoff-Ausgangsmaterial fur U-233 eine Bedeutung zu- 
kommen, die der des Urans als Ausgangsmaterial fur 
Pu-239 im schnellen Bruter entspricht. 

Die chemischen Prozesse der Verarbeitung des Thoriums 
zum Brutstoff entsprechen weitgehend denen des Urans. 
Auch hier ist das Dioxid die bevorzugte Form der Ver- 
wendung, wahrend das Carbid als Brennstoff vor Feuch- 
tigkeit geschutzt werden muB. 

Moderator-Su bstanzen 

Ein weiteres Aufgabengebiet der Chemie fur die Kern- 
technik liegt in der Herstellung von schwerem Wasser und 
Graphit als Moderator-Substanzen, s. Tab. 1.  Die Atom- 
kerne der Moderator-Substanz sollen kinetische Energie 
der bei der Spaltung freiwerdenden schnellen Neutronen 
aufnehmen. Diese Energieuberh-agung ist um so groBer, 
je leichter der Kern ist. Von den leichten Kernen wieder- 
um scheidet die Mehrzahl als Moderator aus, weil ent- 
weder ihre Wechselwirkung mit dem Neutron zu klein 
oder ihre Neigung, Neutronen anzulagern, zu groR ist. 

Tabelle 1.  Moderator-Substanzen und Bremsverhaltnis. 

Die Einflusse aller dieser Eigenschaften auf die Modera- 
tion werden quantitativ durch das ,,Bremsverh&ltnis" 
wiedergegeben. Praktisch kommen als Moderator-Sub- 
stanz nur Deuterium in Form des schweren Wassers, 
Beryllium als Oxid oder Carbid, Kohlenstoff als Graphit 
oder Carbid und Wasserstoff in Form von Wasser in Frage. 
Von diesen liegt das schwere Wasser als beste Moderator- 
Substanz im Bremsverhaltnis um zwei GroBenordnungen 
iiber den ubrigen, wahrend das Bremsverhaltnis von 
Graphit nur rund doppelt so grolj ist wie das von natur- 
lichem oder Jeichtem" Wasser. 
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Fur einen Leistungsreaktor mit Nat ururan als Brennstoff 
ist zurn wirtschaftlichen Betrieb schweres Wasser als 
Moderator erforderlich. Der Versuch, graphit-moderierte 
Reaktoren mit naturlichem Uran als Brennstoff zu be- 
treiben, der in der ersten Generation der englischen 
Reaktorlinie unternommen wurde, hat sich nicht be- 
wahrt. Zur Erhaltung der Neutronen-Okonomie muBte als 
Material fiir die Brennstoff-Umhullung eine Magnesium- 
Legierung gewahlt werden, um an dieser Stelle moglichst 
geringe Neutronen-Absorption zu erzielen. Infolgedeesen 
war die Austrittstemperatur des Kuhlgases (CO,) auf 
410 "C beschrankt, der thermische Wirkungsgrad des 
Kraftwerkes entsprechend niedrig und damit der Strom- 
preis nicht konkurrenzfahig. In  der zweiten Generation 
(Advanced Gas cooled Reactor, AGR) ist man daher in 
England auf leicht angereichertes Uran (1,5%) uberge- 
gangen, konnte dadurch Stahl als Brennstoff-Umhullung 
verwenden , womit eine Austrittstemperatur des Kiihl- 
gases von 655 "C erreicht wurde. 

Wegen der niedrigen Konzentration des U-235 im netur- 
lichen Uran steht man beim Betrieb von Leistungsreak- 
toren vor der Wahl, entweder durch Uran-Isotopentren- 
nung ein an U-235 angereichertes Uran herzustellen und 
gelangt damit zur Linie der Leichtwasser- und Gas/ 
Graphit-Reaktoren oder durch Wasserstoff-Isotopen- 
trennung Deuterium herzustellen und gelangt damit zu 
den Schwerwasser/Natururan-Reaktoren. 

Die Entscheidung hangt abgesehen von technologiechen 
Problemen der beiden Wege letzten Endes auch von 
Pragen der wirtschaftlichen Unabhangigkeit und der 
Moglichkeit der internationalen Zusammenarbeit ab. In  
Kanada, das durch seine groBen Uran-Vorkommen bei dsr 
Wahl von Natururan a!s Kernbrennstoff in der Brenn- 
stoffversorgung unabhangig ist, hat man von Anfang an 
die Linie der Schwerwasser/Natururan-Reaktoren konse- 
quent verfolgt. Das hat dazu gefuhrt, daB alle kanadi- 
schen Kernkraftwerke, deren elektrische Gesamtleistung 
1973 2500 MW betragen wird, mit  D,O-Natururan-Reak- 
toren ausgerustet sind und daB ferner Kanada Kernkraft- 
werke mit insgesamt uber 700 MW elektrischer Leistung 
an Indien und an Pakistan expxtiert hat. Bhnliche 
dberlegungen haben in Argentinien dazu gefuhrt, daW 
1968 bei der Auftragserteilung fur das 300-MW-Kraft- 
werk in Atucha das deutsche Angebot eines Schwer- 
wasser/Nctururan-Reaktors ausgewahlt wurde, bei dessen 
Projektierung man auf die Erfahrungen mit dem Mehr- 
zweck-Forschungsreaktor in Karlsruhe aufbauen konnte. 

Xchweres Wasser 

Fur die Herstellung von schwerem Wasser stehen drei 
Typen von Isotopen-Trennverfahren zur Verfiigung : die 
Elektrolyse, der Isotopenaustausch und die Destillation. 
Von diesen ist das Blteste Verfahren, die Elektrolyse, die 
auf der Anreicherung des Deuteriums in der Lauge in- 
folge eines mit der oberspannung des Deuteriums zu- 
sammenhangenden Effektes beruht , gegenuber anderen 
Verfahren unwirtschaftlich, wenn es auch die erste Quelle 
zur technischen Gewinnung von schwerem Wasser iiber- 
haupt war. 

Von den Isotopen-Austauschverfahren, die auf der Tern- 
peraturabhangigkeit der Gleichgewichtskonstanten irn 

Verhaltnis von Wasserstoff zu Deuterium beruhen, kom- 
men fiir die technische Gewinnung von schwerem Waseer 
der Austausch zwischen Wasser und Schwefelwasserstoff 
sowie der Austausch zwischen Wasserstoff und Ammoniak 
oder Wasser in Frage, Abb. 4 u. 5. Anlagen in der GroBen- 

Temperatur 

Abb. 4 (links). Iclealer Anreicherungefaktor von Deuterium- 
Austauschreaktionen. 

a: HDS + H2O Z HzS + HDO , 
b: H D + N H s Z  H z f  NHzD , 
C :  HD+HzO= H z f H D O  . 

Abb. 5 (rechts). Prinzip des Heifi/kalt-Verfahrens. 

a kalte Kolonne, b Warmeaustauscher, c heiIje Kolonne. 

ordnung von 1000 t/Jahr nach dem Schwefelaasserstoff- 
Verfahren, das bei 20at  und Temperaturen von 30 bis 
40°C in den kalten und 120 bis 140°C in den heil3en KO- 
lonnen arbeitet, wurden zeitweise in den USA betrieben, 
dann aber wieder zurn groBten Teil stillgelegt, weil ein 
ausreichender Bedarf nicht mehr vorlag. I n  der gleichen 
GroRenordnung sind Anlagen in Kanada im Bau, deren 
volle Inbetriebnahme jedoch durch verschiedene Schwie- 
rigkeiten, darunter vor allem auch Korrosionsprobleme, 
verzogert wird. 

Die anderen beiden Austauschverfahren bieten keine so 
groWen Korrosionsschwierigkeiten, benotigen aber einen 
in fliissiger Phase wirksamen Katalysator. Man verwendet 
Kaliumamid bei Ammoniak bzw. Platin auf fein verteilter 
Kohle bei Wasser. Das Ammoniak-Verfahren ist in der 
Form des Eintemperaturverfahrens als Anlage mit einer 
Kapazitat von 25 t/Jahr in Frankreich in Betrieb, das 
Zweitemperaturverfahren ist in halbtechnischem MaBstab 
erprobt worden. Bei diesen beiden Verfahren ist man auf 
groWe Mengen an wasserstoff-haltigen Gasen, in erster 
Linie Ammoniak-Synthesegas, angewiesen. An einer 
Ammoniak-Snlage mit einer Kapazitiit von 1000 t/Tag 
lassen sich et,wa 60 t D,O/Jahr gewinnen. 

Fur groBere D20-Kapazitaten muBte man vom Wasser 
als Deuterium-Quelle ausgehen. Die beim Austausch 
zwischen Wasser und Wasserstoff erzielten Austauschge- 
schwindigkeiten bedingen jedoch wesentlich groBere KO- 
lonnenvolumina als beim H,S-Verfahren, so daB dieses 
Verfahren trotz der geringeren Korrosionsschwierigkeiten 
bei dem derzeitigen Entwicklungsstand nicht mit dem 
€I,S-Verfahren konkurrieren kann. 

Von den Destillationsverfahren ist die Wasserdestillation 
wegen ihres grol3en Energiebedarfs und Kolonnenvolu- 
mens unwirtschaftlich. Sie wird deshalb nur noch fur die 
Hochkonzentrierung in Zusammenhang mit anderen Ver- 
fahren verwendet. Die Tieftemperaturdestillation von 
Wasserstoff hat zwar einen hohen Trennfaktor, ist aber 
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wegen ihres groBen Energiebedarfs bei der Verflussigung 
des Wasserstoffs nur dort von Interesse, wo billige elek- 
trische Energie zur Verfugung steht. Eine Anlage mit 
einer Kapazitat von 4 bis 6 t/Jahr war bei der Farbwerke 
Hoechst AG in Betrieb. Sie wurde gemeinsam mit der 
Linde AG entwickelt. Eine von der Linde AG auf Grund 
der Erfahrungen in Hoechst gebaute Anlage mit einer Ka- 
pazitat Ton 14 t/Jahr wurde 1962 in Indien in Betrieb ge- 
nommen. 

Graphit 

Graphit hatte eine uberragende Bedeutung als Modera- 
tor-Substanz in der ersten Generation der zunachst rnit 
naturlichem und dann mit angereichertem Uran betriebe- 
nen Gas/Graphit-Reaktoren in England und Frankreich. 
Nachdem der Anteil der Leichtwasser-Reaktoren auf uber 
80% aller im Bau befindlichen oder bestellten Kernkraft- 
werke angewachsen ist, Abb. 1, hat Graphit als Reaktor- 
Baustoff zunachst etwas an Redeutung verloren. Er wird 
aber als Strukturmaterial fur die Brennelemente des he- 
lium-gekuhlten Hochtemperatur-Reaktors und damit 
auch als Moderator-Substanz sowie als Struktur- und 
Reflektormaterial fur den Reaktor selbst mit der Ent- 
wicklung dieses Reaktortyps wieder an Bedeutung ge- 
winnen. 

Die fur die Verwendung im Reaktor giinstigen Eigen- 
schaften des Graphits sind seine hohe Temperatur- und 
Korrosionsbestandigkeit. Forderungen, die bei der Gra- 
phit-Herstellung berucksichtigt werden mussen, sind ex- 
treme Reinheit von stark Neutronen absorbierenden Ele- 
menten, vor allem von Bor (0,2 ppm). sowie Bestandig- 
keit gegen Neutronenbestrahlung, die Volumenanderun- 
gen des Kristallgit,ters zur Folge haben kann. Als Aus- 
gangsmaterial wird vorwiegend kunstlich erzeugter Gra- 
phit verwendet. 

Ungenugende Reinheit des Graphits hatte bei der an- 
fanglichen Entwicklung eines Kernreaktors wahrend des 
zweiten Weltkrieges in Deutschland einen falschen Wert 
fur das Bremsverhaltnis ergeben, so dalj Graphit als 
Moderator-Substanz nicht in Frage zu kommen schien 

Np-237 4 0 0 9  
Am-241 1009 

im Reaktorbetrieb 
Pu -239. .. 42 gespa!ien 

I---- - - - - - - - - - - - - ---I---,-- 
Spdlfprodukie 

Pu -239.. .42 
dawn Cs-137 7 0 0 9  61 000 Ci 

Sr- 90 4509 63 000 Ci  
Pm-147 3009 300 000 Ci  

241 13% 
242 4% 

U-235 ? 
11-23 9 6 4 k g  
U-235 9kg 

I 
Wiederaufarbeifung des abgebrannien Kernbrenmtoffes - - -- - ___- - --- - - 

Abb. 6. Umwandlungsprodukte von 1 t Uran, 2,5% angereiohert, 
nach einem Abbrand von 20000 MWdjt ( 3  Jahre Reaktorbetrieb). 

und die Wahl damals auf das schwere Wasser fiel. In- 
zwischen lassen sich die geforderten Reinheitsgrade groB- 
technisch bei maBigen Reinheitsforderungen (fur Reflek- 
torzwecke) durch Erhohung der Graphitierungs-End- 
temperatur und hochste Reinheitsgrade (fur Moderator- 
Substanz im Reaktorkern und fur Brennelemente) durch 
gleichzeitige Halogen-Behandlung erreichen. 

Als Hullenmaterial fur die Brennelemente hat Zirkon als 
Komponente bestimmter Legierungen an Bedeutung ge- 
wonnen wegen seiner geringen Neutronenabsorption und 
Korrosionsfestigkeit im Strahlenfeld. Die starken Neu- 
tronenabsorber andererseits, wie z. B. Bor in Form des 
Borcarbids, dienen als Material fur die Regel- und Sicher- 
heitsstabe zur Regelung und Abschaltung des Reaktors. 

Wiederaufarbeitung des Kernbrennstoffes 

Ein weiteres wichtiges Aufgabengebiet fur die Chemie ist 
die Wiederaufarbeitung der ausgebrannten Brennele- 
mente. Aufgabe der Wiederaufarbeitung ist es, den Kern- 
brennstoff von den im Reaktorbetrieb gebildeten Spalt- 
produkten zu befreien und das im Brutstoff durch Neu- 
troneneinfang entstandene spaltbare Material zu ge- 
winnen. 

Die Spaltprodukte, die bei der Kernspaltung entstehenden 
Nuklide, sind z. T. sehr starke Neutronenabsorber. Da- 
runter sind einige mit langen Halbwertszeiten und auch 
stabile Kerne, die am Ende einer Zerfallsreihe liegen, die 
von einem bei der Kernspaltung gebildeten kurzlebigen 
Nuklid ausgeht. Die wahrend des Reaktorbetriebes an- 
wachsende Menge dieser Neutronenabsorber setzt in zu- 
nehmendem MaBe die Reaktivitat, den anfanglich vor- 
handenen NeutronenuberschuB, herab. In  der gleichen 
Richtung wirkt der Verbrauch an spaltbarem Material 
durch den Reaktorbetrieb, der nur z. T. durch das gleich- 
zeitig aus dem Brutmaterial neu entstehende Material 
(z. B. Pu-239 aus U-238) ausgeglichen wird. 

Ein Zahlenbeispiel, s. Abb. 6, sol1 diese Verhaltnisse er- 
lautern. I n  einem Leichtwasser-Reaktor rnit 2,5% ange- 
reichertem Uran ist ein Abbrand der Brennelemente von 
20000 MW/t, der etwa drei Jahren Betriebsdauer ent- 
spricht, bei dem heutigen Stand der Technik leicht zu er- 
reichen. Nach dieser Zeit befinden sich in 1 t Brennstoff 
von den ursprunglich darin vorhandenen 25 kg U-235 
noch 9 kg; hinzugekommen sind 7 kg Plutonium. Etwa 
4 kg Plutonium wurden wahrend des Abbrandes (neben 
16 kg U-235) zusatzlich als Spaltstoff verbraucht. Der 
Gehalt an U-235 ist damit nahezu auf den des natur- 
lichen Urans (7 kg/t) abgesunken, die verfugbare Menge 
spaltbaren Plutoniums (Pu-239 und Pu-241) ist rund halb 
so groB wie die Menge an U-235. 

Der Brennstoff mu13 also fur einen erneuten Einsatz im 
Reaktor regeneriert werden ; zugleich wird reines spalt- 
bares Material gewonnen. Das gereinigte Uran wird unter 
Berucksichtigung der noch verbleibenden Konzentration 
an U-235 wieder der Anreicherungsanlage zugefuhrt und 
beginnt dort von neuem den Weg zur Herstellung des 
Kernbrennstoffes. Das gewonnene Plutonium kann in 
Form des Dioxids PuO, mit Urandioxid gemischt als 
Kernbrennstoff eingesetzt werden. AuBerdem wird es als 

6 Chemie-Ing.-Techn. 43. Jahrg. 1971 / Nr. 1 + 2  



Brennstoff fur den in der Entwicklung befindlichen 
schnellen Bruter verwendet. Bei der Wiederaufarbeitung 
von Natur-Uran interessiert nur die Gewinnung des 
Plutoniums. 

Technologie der Wiederaufa*rbeitung 

Im technischcn MaBstab wird die Wiederaufarbeitung 
bisher ausschlieljlich iiber waBrige Losungen durchge- 
fuhrt (Abb. 7 ) ,  wobei sich zur Trennung des Brennstoffes 
von den Spaltprodukten die Extraktion mit bestimmten 
Losungsmitteln und besonders fur die Endreinigung 
Ionenaustausch oder Adsorption bewahrt haben. Neben 
diesen waBrigen Losungsmittel-Extraktionsverfahren wur- 
den zahlreiche nichtwaBrige Verfahren vorgeschlagen, im 
wesentlichen die Fluorid-Verfluchtigung und pyrochemi- 
sche Prozesse (Salz- oder Metallschmelzen). Trotz ver- 
schiedener Vortcile, die diese Verfahren in der Behand- 
lung des hochradioaktiven und spaltbaren Materials be- 
sitzen, sind sie infolge der schwierigen Korrosionsproble- 
me bisher nicht iiber den halbtechnischen MaBstab hinaus- 
gelangt. 

3Monafe lagern, 
Abklingen der k u n -  Pu -Reduktion 
lebigen Aktivitaten 

HNO, 

Pu-Exfrakf ion 
und Wbsche 

U- Ruckextraktion Pu-Rickextraklion 

181051.71 U- Produkt Pu-Produk t  

Abb. 7. Wiederaufarbeitung von abgebranntem Uran/Plutonium- 
Brennstoff. 

A Abtrennung der Spaltprodukte, B Trennung U/Pu, C Reini- 
gung von U und Pu, D Feinreinigung von U und Pu. 

Die Wiederaufarbeitung stellt aufierordentlich hohc An- 
forderungen an die Abtrennung der Spaltprodukte von 
Uran und Plutonium, sowohl wegen der schon erwahnten 
Neutronenabsorption als auch wegen der hohen Radio- 
aktivitat der Spaltprodukte. Die damit verbundene inten- 
sive Strahlung wiirde bei der Verarbeitung des gewonne- 
nen Kernbrennstoffes zu Brennelementen einc fernbe- 
diente Fabrikation sowie Transport und Lagerung unter 
Abschirmungsbedingungen erforderlich machen. Die Spalt- 
produkte mussen teilweise bis auf Antcile von 10-8 von 
dem Uran und Plutonium getrennt werden. 

Man geht bei der Losungsmittel-Extraktion allgcmein von 
der wBBrigen Nitrat-Losung des Rrennstoffes aus und 
trennt im ersten Extraktionszyklus Uran und Plutonium 
gemeinsam von den Spaltprodukten ab, die in der waBri- 
gen Phase bleiben. I n  diesem Zyklus wird ferner Pluto- 
nium nach Reduktion vom Uran getrennt in die waBrige 
Phase ubergefuhrt. Danach werden Uran und Plutonium 

einzeln in einem weiteren Extraktionszyklus gereinigt. 
SchlieBlich wird zur Erzielung der geforderten hohen De- 
kontaminationsfaktoren eine Feinreinigung fur Pluto- 
nium i. a. iiber Anionenaustauscher und fur Uran iiber 
Silicagel vorgenommen. Die einzelnen Zyklen enthalten 
mehrstufige Extraktoren mit Extraktions- und Wasch- 
zonen. Als Extraktionsmittel wird fast ausschliel3lich 
Tributylphosphat in gesattigten Kohlenwasserstoffen ver- 
wendet. Das Uran kann auch nach aberfiihrung in UF,, 
bevor es in die Isotopentrennanlage gelangt, durch frak- 
tionierte Destillation oder Absorption an Fluorid-Betten 
weiter gereinigt werden. 

Analog zur Wiederaufarbeitung der Uran-Brennelemente 
verlkuft die Aufarbeitung der Brennelemente von Tho- 
rium-Brutreaktoren, die vorlaufig noch mit u-235 (spater 
mit U-233) als Spaltstoff hergestellt werden. Hierbei wird 
der verbliebene Anteil von U-235 gemeinsam mit dem neu 
entstandenen U-233 gewonnen, das bei der weiteren Ent- 
wicklung allein als Spaltstoff in diesen Brennelementen 
dienen wird. 

Die Losungsmittel-Extraktion ermoglicht eine hohe Aus- 
beute an den zu gewinnenden Spaltstoffen und hohe Ab- 
trennungsgrade von den aus einer Vielzahl von Elementen 
bestehenden Spaltprodukten. Als kontinuierlicher ProzeR 
mit fernsteuerbaren Regelgliedern ausgelegt, kann der 
ProzeB, wie es die Verarbeitung des hochradioaktiven 
Kernbrennstoffes erfordert, in Zellen, die mit dicken Be- 
tonmauern abgeschirmt sind, fernbedient betrieben wer- 
den. 

Der Zugang zu den Zellen ist erst nach Abstellen dcs Be- 
triebes, Entleeren der Apparate und langwierigen De- 
kontaminationsarbeiten moglich. Man vermeidet daher 
moglichst bewegte Teile wegen ihrer Storanfalligkeit oder 
installiert solche Gerate doppelt. Zum Flussigkeits-Trans- 
port verwendet man vor allem Membranpumpen, deren 
Antrieb sich auBerhalb der Abschirmung befindet. Ferner 
muB die Gefahr der Kritikalitat, d. h. der Ansammlung 
von kritischen Massen an Spaltstoff, die zu einer un- 
kontrollierten Kernspaltungs-Kettenreaktion fiihrt, durch 
eine Reihe von MaBnahmen mit Sicherheit ausgeschlossen 
werden, z. B. besondere Formgebung und Dimensionie- 
rung der Apparate und Behalter, in denen sich Spaltstoffe 
befinden, zu schlanken Rohren und Flachtanks. 

Bei der Durchfuhrung des Prozesses im technischen Ma& 
stab treten noch weitere neue technologische Problcme 
auf. So fuhrt z. B. die von den Spaltprodukten herriihren- 
de hohe Strahlungsintensitat durch strahlenchemische 
Reaktionen zur Radiolyse, d. h. zur Zersetzung der Lo- 
sungs- und Verdunnungsmittel. Zur Beseitigung der 
Radiolyseprodukte mussen daher Waschvorgange einge- 
schaltet werden ; man bemuht sich auch, geeignete 
Schnellextraktoren zu entwickeln, um die Verweilzeit ab- 
zukurzen. 

Weitere Probleme ergeben sich im Hinblick auf die hohen 
Anforderungen an die Reinhaltung der Luft sowohl im 
Bereich der Anlageteile selbst als auch in bezug auf die 
Abluft. Die hohe Radiotoxizitiit der x-Strahlen aussenden- 
den Substanzen und die Entstehung erheblicher Mengen 
radioaktiver Spaltgasc, vor allem 5-131, machen ein mehr- 
stufiges Beliiftungssystem und die Entwicklung spczieller 
Hochleistungsfilter erforderlich. 
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Behadlung des rudioaktiven Abfalls 

Die bei der Wiederaufarbeitung anfallenden Spaltproduk- 
te mussen, soweit sie sich nicht fur die Herstellung von 
Strahlenquellen eignen, als radioaktiver Abfall behandelt 
werden. Die Lagerung in Tanks kommt nur fur Radio- 
nuklide in Frage, deren Halbwertszeit hochstens einige 
Monate betragt, so daB in einigen Jahrzehnten die Radio- 
aktivitat praktisch vollstandig abgeklungen ist. Die Tanks 
mit den konzentrierten Losungen, die zuniichst Aktivi- 
taten bis zu Megacurie enthalten, mussen gekuhlt und 
beluftet werden, da die Strahlung durch Selbstabsorption 
zur Erhitzung und durch Radiolyse zur Knallgas-Bildung 
fiihrt. Langlebige Spaltprodukte werden fur die Encllage- 
rung z. B. durch Calcinieren und Einschinelzen in Plios- 
phat-Glaser in eine verfestigte Form mit geringer Aus- 
laugrate uberfithrt. 

Wiederaufarbeitungsanlagen 

In  Europa und in den USA sind insgesaint 10 Anlagen 
zur Wiederaufarbeitung in Betrieb, von denen die groBten 
einen Durchsatz bis zu 2000 t/Jahr haben. Sie arbeiten 
groBtenteils unter staatlicher Regie, es werden aber An- 
lageri auf privatwirtschaftlicher Basis mit Kapazitaten 
bis zu 3000 t/Jahr vor allem in den USA errichtet. Eine 
kleinere Anlage in der GroBe von etwa 100 t/Jahr wird als 
gemeinsame europaische Anlage in Mol/Belgien betrieben. 
Wegen ihrer Zweckbestimmung als Versuchsanlage ge- 
stattet sie kaum eine echte wirtschaftliche Kalkulation. 
Die deutsche Anlage mit 40 t/Jahr in Karlsruhe, die in 
diesem Jahr ihren Betrieb aufnehmen wird, sol1 dazu 
dienen, kalkulatorische Erfahrungen fur den Bau und Be- 
trieb einer industriellen GroBanlage zu sammeln. Solche 
Anlagen sind besonders dann, wenn sie iiber das Ver- 
suchsstadium hinausgehen, recht kostspielig, so daB man 
auf diesem Gebiet fur die Zukunft eine Zusammenarbeit 
zwischen den europaischen Landern anstrebt. Man mu6 
dabei allerdings berucksichtigen, daB dern Transport der 
hochaktiven Brennelemente gewisse Grenzen gesetzt sind. 

Allgemeine Radiochemie 

Wahrend die q'iederaufarbeitung im technischen MaB- 
stab stattfindet, wird die VerarFeitung der dabei anfallen- 
den nutzbaren Spaltprodukte und Transurane, die zum 
Aufgabengebiet der allgemeinen Radiochemie gehort, bis- 
her nur in Einzelfertigung im vergrohrten Laborato- 
riumsmaBstab durchgefuhrt. 

Arbeitsmethoden 

Soweit die verarbeiteten Substanzen, wie es bei den Spalt- 
produkten der Fall ist, hochaktiv sind, mussen auch 
hierbei aufwendige MaBnahmen zur Abschirmung der 
Strahlung und zum Schutz gegen Inkorporation fluchtiger 
oder staubender Substanzen getroffen werden. Zur Ver- 
arbeitung /I- und y-strahlender Substanzen im Kilocurie- 
MaBstab und dariiber dienen die sogenannten IIeiDen 
Zellen, mit starken Retonmauern abgeschirmte Arbeits- 
platze, die mit einem eigenen Beluftungssystem ausge- 
stattet sind. Die Gerate werden uber Ferngreifer bedient, 
deren nbertragungsmechanismus gasdicht durch die Ab- 

schirmwand gefiihrt wird. Die Fenster sind mit einer 
Zinkbromid-Losung gefiillt oder bestehen aus Bleiglas ; 
a-strahlende Substanzen, die keine y-Strahlung emittieren, 
konnen auch in Handschuhkasten verarbeitet werden, da 
die a-Strahlung schon in diinnen Folien vollstandig ab- 
sorbiert wird. Fur Arbeiten mit mittleren und geringen 
Aktivitaten werden in der Radiochemie mit Blei abge- 
schirmte Boxen, Handschuhkasten und schlieBlich auch 
konventionelle Abziige verwendet. Entsprechend abge- 
stuft ist der technische Aufwand fur die Dekontamination 
des Abwassers sowie fur die Beluftung und Abluftreini- 
gung. 
Ein wichtiges Hilfsmittel der Radiochemie ist die Strah- 
IenmeBtechnik, die sich mit der zunehmenden Bedeutung 
der Kerntechnik zu einem eigenen Industriezweig ent- 
wickelt hat. Wegen der auBerordentlich hohen Empfind- 
lichkeit der Gerate zum Nachweis radioaktiver Strahlung, 
die eine Identifizierung unwagbar kleiner Mengen ermog- 
licht, wurde die Aktivitatsbestimmung die charakteristi- 
sche MeBmethode der Radiochemie. Eine Vielzahl ver- 
schiedenartiger MeBeinrichtungen ist fur die nach Strah- 
lenart, Zustand der Probe und Zweck der Messung unter- 
schiedlichen Aufgaben entwickelt worden. Hinzu kommen 
die im Rahmen der StrahlenschutzmaBnahmen erforder- 
lichen Gerate zur Dosismessung und zur Bestimmung der 
Konzentration radioaktiver Substanzen in der Luft. 

Gewinnung der nutzbaren Spaltprodukte und Transurane 

Bei der Wiederaufarbeitung erhalt man auBer den Kern- 
brennstoffen zahlreiche weitere Substanzen. Einige der an- 
fallenden Spaltprodukte und Transurane mit liingeren 
Halbwertszeiten konnen als Strahlenquellen technisch ge- 
nutzt werden. Von den Spaltprodukten wird vor allem der 
y-Strahler Cs-137 als GroBstrahlenquelle in der Medizin 
und als technischer Strahler zur Fullhohenkontrolle und 
Dichtemessung in der Regeltechnik verwendet. Die reinen 
/3-Strahler Kr-85, Sr-90 und Pm-147 werden vorwiegend 
als Strahlenquellen zur kontinuierlichen Schichtdicken- 
messung verwendet. Sr-90 wird auch als Energiequelle fur 
die thermoelektrische Stromerzeugung benutzt. 

Das gasformige Spaltprodukt Kr-85 entweicht bei der 
Auflosung der Brennelemente in der Eingangsstufe der 
Wiederaufarbeitung zusammen mit dem radioaktiven 
Xenon. Zur Gewinnung des Kr-85 aus den Abgasen des 
Losekessels werden nach Entfernung der Stickoxide und 
Begleitgase die beiden Edelgase bei tiefer Temperatur an 
Kohle oder Silicagel adsorbiert und anschlieBend bei 
hoherer Temperatur durch selektive Elution mit Helium 
getrennt. Auf diese Weise gewinnt man Kr-85 mit einer 
Ausbeute von 99%. Zur technischen Anwendung wird das 
Edelgas entweder in Festkorpern, z. B. in Form der Ein- 
schlufiverbindung inkorporiert oder gasformig in einer 
mit einem diinnen Fenster versehenen /I-Strahlen-Quelle 
verwendet. 

Die anderen Nuklide gewinnt man aus der waBrigen Lo- 
sung der Spaltprodukte, (3-137 durch selektive Fallung 
oder Ionenaustausch, Sr-90 und Pm-147 durch Losungs- 
mittel-Extraktion. Korrosionsbestandige Praparate von 
Cs und Sr erhalt man durch Gluhen geeigneter Verbin- 
dungen oder durch Einschmelzen in Glaser. Pm-147 wird 
in Form des Oxids verwendet. 
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Weitere Abfallprodukte bei der Wiederaufarbeitung 
sind die Transurane, die in den Brennelementen aus U-238 
durch wiederholten Neutroneneinfang und /I-Zerfall ent- 
stehen und von denen nur Pu-239 und das in geringerer 
Menge gebildete Pu-241 neues spaltbares Material dar- 
stellen. Von den Transuranen werden die a-Strahler 
Pu-238, Am-241 und Cm-242 ebenso wie der vorher er- 
wahnte /I-Strahler Sr-90 als Warmequellen fur die thermo- 
elektrische Stromerzeugung benutzt. Diese viele Jahre 
lang wartungsfreien sogenannten Nuklid-Batterien werden 
in unbemannten Wetterstationen und Satelliten als Ener- 
giequelle eingesetzt . In  spezieller Ausfuhrung werden sie 
auch in der Medizin als Kleinstbatterien fur Herz-Schritt- 
macher verwendet. 

Americium und Curium verhalten sich wie die seltenen 
Erden und bleiben daher in der Wiederaufarbeitung zu- 
sammen mit den Spaltprodukten in der wa5rigen Losung. 
Sie werden durch Losungsmittel-Extraktion gewonnen. 
Np-237, der Ausgangsstoff zur Gewinnung von Pu-238, 
wird bei der Wiederaufarbeitung gemeinsam mit U und 
Pu extrahiert und durch geeignete Reduktionsmittel ab- 
getrennt. 

Herstellung radioaktiver Stofje icncl inarkierter 
Verbindungen 

Die Verarbeitung der Spaltprodukte und Transurane ist 
ein spezieller, mit der Wiederaufarbeitung zusammen- 
hangender Teil der Radiochemie. Der weitere Aufgaben- 
kreis umfafit die Gesamtheit der Radioisotope der Ele- 
mente des Periodischen Syst,ems, die durch Kernum- 
wandlung aus den stabilen Isotopen erzeugt werden. 
Diese Aktivierung wird zum uberwiegenden Teil in spe- 
ziell fur diesen Zweck konstruierten Reaktoren und teil- 
weise auch in Beschleunigern durchgefuhrt. Von den rund 
1000 Radionukliden haben etwa 50 mit Halbwertszeiten 
zwischen wenigen Stunden und einigen 1000 Jahren prak- 
tische Bedeutung. 

Zur Herstellung von y-Strahlen-Quellen fur die Medizin 
und Technik dient in erster Linie Co-60. Es wird in me- 
tallischer Form aktiviert und erfordert keine weitere 
radiochemische Verarbeitung. Das gleiche gilt fur das zur 
Werkstoffprufung haufig benutzte Radionuklid Ir-192. 

Ein weiteres Aufgabengebiet ist die Herstellung radioaktiv 
markierter Verbindungen und ihre Anwendung bei analy- 
tischen Methoden und Indikator-Untersuchungen. Zur 
direkten Markierung organischer Verbindungen fur che- 
misch-analytische und pharmakologische Untersuchungen 
stehen nur die /3-Strahler Tritium, C-14 und 5-35 zur Ver- 
fugung. Da sie keine y-Strahlung emittieren, erfordert 
ihre Handhabung relativ geringe StrahlenschutzmaBnah- 
men. Die Markierungsverfahren sind jedoch aufwendig 
durch vielstufige Synthesew ege, die von dem jeweiligen 
Aktivierungsprodukt ausgehen mussen. Tritium liegt gas- 
formig vor, C-14 als Bariumcarbonat und S-35 als Schwe- 
felsaure. Wegen der langen Halbwertszeiten von Tritium 
und C-14 (12 bzw. 5700 Jahre) ist die Lagerfahigkeit die- 
ser Verbindungen nur durch radiolytische Zersetzung be- 
grenzt, wlihrend die Halbwertszeit des S-35 von rund 3 
Monaten nur kurzere Lagerzeiten erlaubt. 

Die Markierung mit y-strahlenden Radionukliden, die als 
Radioisotope von etwa 40 Elementen zur Verfugung ste- 
hen, dient einmal zur Herstellung von Indikator-Substan- 
Zen fiir eine Vielzahl von wissenschaftlichen und techni- 
schen Untersuchnngen, z x n  anderen zur Herstellung der 
Radiopharmaka fur dia,gnostische und therapeutische 
Zwecke. Die Verarbeitung von Aktivitaten bis zum Curie- 
MaDstab erfordert hierbei z. T. aufwendige Strahlenscnutz- 
MaBnahmen in Form von blei-abgeschirmten und gege- 
benenfalls auch gasdicht verschlossenen Arbeitsplatzen 
niit Fernbedienung. 

Sowohl fur die Indikator-Untersuchungen als auch f t r  die 
Radiopharmaka werden Radionuklide mit Halbwertszei- 
ten von Stunden bis zu Tagen verwendet, damit die Akti- 
vitat nach Erfullung der Aufgabe moglichst rasch ab- 
klingt. Da die Produkte nicht lagerfahig sind, miissen sie 
kurzfristig und mit dem Abnehmer termingebunden her- 
gestellt werden. Damit ergeben sich fur den rasch wach- 
senden Produktionszweig der Radiopharmaka Schwierig- 
keiten hinsichtlich der Fertigung und Auftragsabwicklung. 

Anwendung radioaktiver Stoffe in der Chemie 

Strahlenchpmie 

Die Verfugbarkeit grofier y-Strahlen-Quellen hat es nahe- 
gelegt, den Einsatz dieser Strahlung zur Aixslosung che- 
misrher Reaktionen als Erweiterung phgtochernischer 
Verfahren zu untersuchen. Der Vorteil der y-Strahlung 
gegenuber dem UV-Licht liegt in der groBen Durclidrin- 
gungsfiihigkeit, die es erlaubt, grofie Materialschichten 
und starkwandige Behalter zu durchstrahlen, so da5 die 
Reaktionen unter beliebigen Diuck- und Temperaturbe- 
dingungen durchgefuhrt werden konnen. 

Obwohl in den letzten Jahren eine Reihe interessanter 
strahlenchemischer Prozesse gefunden wurde, huben sie 
sich als technische Verfahren unter dem Gesichtspunkt 
der Wirtschaftlichkeit noch wenig durchsetzen konnen. 
Es handelt sich dabei vor allem urn Polymerisationen, 
Halogenierungen und Oxidationen sowie die Vernetzung 
von Kunststoffen. Im ProduktionsmaBstab werden bisher 
die Synthese von Athylbromid aus Athylen und Brom- 
wasserstoff und die Vernetzung von Polyathylen zu war- 
mefesten, verschaumbaren oder hochschrumpfbaren Pro- 
dukten durchgefuhrt. Im halbtechnischen MaBstab liegen 
Erfahrungen vor uber die Sulfochlorierung und die Sul- 
foxidation von Alkanen sowie die Polymerisation von 
Trioxan und Athylen. In  der pharmazeutischen Industrie 
werden bereits gro5e y-Strahlen-Quellen zur Her- 
stellung steriler oder keimarmer Praparate ohne Warme- 
behandlung eingesetzt. 

M e g -  und Regeltechnik 

Breite Anwendung haben die radioaktiven Stoffe als 
Strahlenquellen fur die Me5- und Regeltechnik in der 
chemischen Industrie gefunden. Die durchdringende y -  
Strahlung benutzt man z'ur Kontrolle der Fullhohe von 
Rehaltern und zur Bestimmung der Dichte von Losungen 
oder kornigen bzw. pulvrigen Substanzen. Die weniger 
durchdringende P-Strahlung wird zur Schichtdicken- 
Kontrolle und -Regelung bei der Herstellung von Folien 
eingesetzt. Der Vorteil dieser radiometrischen Nethoden 
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liegt darin, daB die Dickenmessung beruhrungsfrei und 
die Fiillhohenkontrolle und Dichtemessung ohne mecha- 
nische oder elektrische Verbindung mit dem MeBgut z. T. 
durch dicke Stahlwande hindurch erfolgen. 

Analytische, pharm,akologische und verfahrenstechnische 
Anwendungen 

Radioaktive Stoffe in Form von markierten Verbindungen 
werden als radioaktive Tndikatoren in zunehmendem 
MaBe in der chemischen Forschung verwendet. Sie dienen 
zur Aufklarung von Reaktionswegen sowie bei der Unter- 
suchung des Stofftransports in kontinuierlich durchstrom- 
ten Reaktionsapparaten zur Ermittlung des Verweilzeit- 
verhaltens, der Stromungsverteilung und der Durchmi- 
schung. Auch hier ist es der Vorteil der y-Strahlung, daB 
Bewegungs- und Stromungsvorgange durch dicke Stahl- 
wande hindurch ohne Einbauten und Eingriffe in die 
Reaktionsapparate unter echten Betriebsbedingungen 
verfolgt werden konnen. 

Bei der Entwicklung neuer Pharmaka ist die radioaktive 
Markierung ein unentbehrliches Hilfsmittel geworden, 
urn Aufnahme, Verteilung, Metabolismus und Aus- 
scheidung der zu untersuchenden Substanz im Tierver- 
such aufzuklaren. 

Mit dem Problem der Kernenergie und ihrnr technischen 
und wirtschaftlichen Gewinnung ist fur den Chemiker ein 
groBes Arbeitsgebiet entstanden. In  dem MaBe, in dem es 
gelingt, alle im Reaktorbau befindlichen Stoffe wirtschaft- 
lich zu gewinnen und den Kernbrennstoff nach der Nut- 
zung durch Wiederaufarbeitung der Energieerzeugung 
wieder zuzufuhren, kann die Chemie selbst zur Verbilli- 
gung der fur sie so wichtigen Kosten maRgeblich beitragen. 
Die Verwendung der Spaltprodukte und die damit neu- 
entstandenen Chancen der Radiochemie stehen noch im 
Anfang ihrer Bearbeitung. Gerade in diesem Bereich bie- 
ten sich dem Chemiker neue Nutzungsmoglichkeiten, die 
nicht nur zur Erniedrigung der Energieerzeugungskosten 
beitragen, sondern auch ihrerseits neue W'ege eroffnen. 

Eingegangen am 27. J u l i  1970 [B 30651 

Hydrodynamische Berechnung von 
Schlaufenreaktoren fur Einphasensysteme 

Prof. Dr.-lng. H. Blenke, DipLlng. K. Bohner und DipLlng. W. Pfeiffer 

lnstitut fur Chemische Verfahrenstechnik der Universitat Stuttgart 

Herrn Prof. Dr.-Iag. F .  Kneule zum 70. Geburtstag 

Es werden Berechnungsgrundlagen fur Xchlaufenreaktoren, deren Inhalt entweder 
durch Treibstrahlforderer oder durch Schraubenpropeller umgewiilzt w id ,  angegeben. 
Druckverlust und Fliissigkeitsurnwalzung werden als Funktion der charakteristischen 
Abmessungen sowie der Stoff- und BetriebsgroBen beschrieben. Fur mehrere unter- 
schiedlich gestaltete Schlaufensysteme wurden die stromungstechnisch optimalen 
Abmessungen experimentell bestimmt. Mit den Versuchsergebnissen konnen derartige 
Reaktoren bemessen und ihr Stromungsverhalten vorausberechnet werden. Die Be- 
rechnungsunterlagen werden durch Beispiele erlautert. 

Der Schlaufenreaktor ist ein spezieller Chemie-Reaktor, 
der bezuglich seines Orts-, Zeit- und Verweilzeitverhaltens 
zwischen dem idealen Ruhrkessel- und dem Rohrreaktor 
liegt [l]. Nach Abb. 1 wird der Reaktorinhalt urn ein kon- 
zentrisch eingebautes Rohr umgewalzt . Der Umlauf kann 
hydrodynamisch (z. B. durch einen Treibstrahlforderer), 
hydromechanisch (z. B. durch einen Propeller im Ein- 
steckrohr) oder hydrostatisch (durch Dichteunterschiede 
zwischen Einsteckrohr und Ringraum) bewirkt werden. 
Der zugefuhrte Massenstrom ml wird um so gleichmafiiger 
mit dem Reaktorinhalt vermischt, je intensiver die Um- 
walzung ist. Wahrend eines Umlaufs tritt in der Stromung 
der Druckverlust d ps auf. Im Beharrungszustand mu13 
daher die der Verlustleistung entsprechende Antriebs- 
leistung N zugefuhrt werden. 

Wirtschaftliche Bedeutung hat das Schlaufenprinzip vor 
allem fur chemische Reaktionen, in zunehmendem MaBe 
jedoch auch fur die Abgasreinigung und die Behandlung 
von Industrieabwassern. 

Die Stromungsvorgange in einem Reaktor beeinflussen 
die Verweilzeitverteilung, die Stoff- und Warmeubertra- 
gung und somit den Ablauf und das Ergebnis der chemi- 
schen Umsetzung entscheidend. Daher sind die Kenntnis 

Abb. 1. Prinzip des Schlaufenreaktors. 
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