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Kurzfassung

Die Kemenergie stellt in den industrialisierten Wirtschafisriumen ein wichtiges
Energiesystem zur Elektrizitdtserzeugung dar. Voraussetzung fiir eine weitere intensive
Nutzung der Kernenergie ist eine nachweisbare Umweltvertriglichkeit dieses Energiesystems.
Ein Weg zur nachweisbaren Umweltvertréglichkeit hinsichtlich der Endlagerung, basiert auf
geforderte Abschlufizeiten fiir den radioaktiven Abfall von der Biosphdre in der
GrofBenordnung von ca. 1000 Jahren, da fiir diesen Zeitraum eine technische Barriere méglich
erscheint. Dieser Forderung kann nur durch eine drastische Toxizititsreduzierung der
Actiniden/ Transurane entsprochen werden. Um diese Toxizitdtsreduzierung zu erzielen
bedarf es einer Abtrennung (Partitioning) und kernphysikalischen Umwandlung
(Transmutation) der Actiniden.

In dieser Arbeit wurde der Grundgedanke eines thermischen unterkritischen Systems mit
fliissigem Blei als Brennstofftriger und Kithimedium zur Transmutation aufgegriffen und
weiterentwickelt. Durch Einfilhrung einer kontinuierlichen Brennstoffbeladung und
Spaltstoffextraktion konnte eine Brennstoffanordnung mit extrem geringen Actinidenanteilen
im fliissigen Blei erreicht werden. Hierbei kann die unterkritische Anlage iiber den gesamten
angestrebten Betriebszeitraum mit nahezu konstant hohem Multiplikationsfaktor betrieben
werden. Bei vergleichbaren offenen Fragestellungen zum Anlagenkonzept bietet die
optimierte Jillicher ADS Anlage das mit Abstand beste Leistungsbild im Vergleich zu anderen
Transmutationskonzepten.

Fiur diese Anlage wurde ein Gesamtkonzept entworfen und hinsichtlich der Toxizitit
bilanziert. Es zeigt sich, dafl ein einmaliger Einsatz der Actiniden in der Transmutations-
anlage die Toxizitét nicht wesentlich senken kann. Die Zwischenlagerung und mehrmalige
Reimplementierung des Curiums erweist sich als geeignetes Mittel, um die eingesetzte TRU-
Masse letztlich zu vernichten. Gleichzeitig konnte gezeigt werden, dass eine drastische
Reduzierung der Gesamttoxizitit a priori aber nur durch den Einsatz von Plutonium- Minor
Actinide Brennstoffen erfolgen kann, da ansonsten die endzulagernden Minor Actinides der
WAA-Verluste/Abfille die Toxizitit bestimmen.,

Werden die Betriebsverluste der dargelegten Anlage unter 0,1% optimiert und die
Abtrenngiite der Minor Actinides von 99,9% (Partitioning) weiter verbessert, erscheint eine
Umwandlung und Toxizitétsreduzierung radioaktiver Schwermetalle auf das Niveau von
frischem angereicherten Uran nach ca. 1000 Jahren mit der hier entwickelten und
vorgestellten optimierten unterkritischen thermischen Jiillicher Transmutationsanlage moglich.



Transmutation of Actinides in
thermal subcritical Systems

by
Michael Piontek

Abstract

The nuclear energy plays an important role in the power production of industrialised
economies. A plausible environmental compatibility will, however, be a prerequisite for a
further intensive use of the nuclear energy.

One approach for a plausible environmental compatibility in terms of the disposal is based on
a necessary exclosure time for the radioactive waste from the biosphere in the order of 1,000
years. In fact, a technical barrier seems possible for this time scale.

Such demand can only be met by a drastic reduction of the toxic potential of the actinides and
transuranium elements, respectively. In order to accomplish such reduction a separation
(partitioning) and nuclear transformation (transmutation) is necessary.

This doctoral dissertation is based on the general concept of a thermal subcritical system
using liquid lead as the carrier of the actinides as well as coolant. Through the introduction of
a continuous charging with fuel as well as a continuous extraction of the specific fission
products a fuel composition with an extremely low concentration of actinides in the liquid
lead could be achieved. By this, the subcritical system can be maintained at an almost
constant and high multiplication factor throughout the operation time. Compared to other
unsolved problems concerning the concept of the system the optimised Jiilicher Acceleration
Driven System shows a far better performance than other transmutation concepts.

For the system hereunder a general concept has been designed also striking a balance on
toxicity. It has been shown that a one through operation mode of the highly radioactive
actinides in the transmutation system can not reduce the toxicity significantly. The
intermediate storage and repeated implementation of curium appears to be the adequate
approach to eventually destroy the employed actinides. Simultaneously, it could be shown
that a significant reduction of the toxic potential is a priori only possible through the
utilisation of plutonium and minor actinide as fuel. Otherwise the disposal of the reprocessing
waste determines the toxicity.

Provided the operating losses of the transmutation plant can be brought below 0.1 % and the
separation ratio of the minor actinides of currently 99.9 % can be improved, a transmutation
and reduction of the toxicity of the radioactive actinides to the level of freshly enriched
uranium after 1,000 years seems well possible with this kind of subcritical thermal system
developed and described hereunder.
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1 Einleitung

Der Mensch setzt seit Jahrtausenden Energie ein, um die Bedingungen seines Lebens zu ver-
bessern und seinen Lebensstandard zu steigern /BUN 92/. Bis ins 19te Jahrhundert wurde die
bendtigte Energie zum Grofiteil durch den Energietrager Holz aufgebracht. Der mit zuneh-
mender Industrialisierung und anwachsender Weltbevolkerung steigende Energieverbrauch
wurde durch die im grofen Umfang einsetzende Forderung von fossilen Energietrdgern ge-
deckt. Ab den 50er Jahren des 20sten Jahrhunderts wird durch die Nutzung von Leistungsre-
aktoren zur Stromerzeugung ein neuer Energietrager zur Deckung des steigenden Strombe-
darfs erschlossen /BUN, 92/. Die Vorteile (hohe Energiedichte, Verfiigbarkeit, geringe
Transportkosten, lange zeitliche Lagerféhigkeit, etc.) des neuen Energietrigers fiihrten nach
der Einfiihrung konkurrenzfahiger Kernkraftwerke zu einem massiven Ausbau der Kernener-
gie in den 70er Jahren. In den 80er Jahren wandelte sich die Situation. Der Zubau an Kern-
kraftwerken stagnierte und wurde zudem durch eine zunehmende Akzeptanzkrise geprigt, die
ihren vorldufigen Hohepunkt nach der Reaktorkatastrophe in Tschernobyl 1986 erreichte.

Heutzutage stellt die Kernenergie fiir alle kernenergienutzenden Linder ein wichtiges Ener-
giesystem der Elektrizitdtswirtschaft dar /BMWi; 99/. So betrug beispielsweise der Kernener-
gieanteil an der Bruttostromerzeugung 1998 in der Bundesrepublik Deutschland 30%
/BMWi, 99/. Die Bedeutung der Kernenergie wird in der Zukunft noch wachsen, da mit
steigender Weltbevolkerung auch der Weltenergieverbrauch nach einer Studie des Welt-
energierates bis zum Jahr 2020 auf ca. 20 Mrd. t SKE/a ansteigen wird /VDI 99/. Gleichzeitig
gebietet die CO,-Problematik und die Freisetzung sog. Treibhausgase einen beschrinkten
Einsatz fossiler Energietrager /BMWi 98/. Voraussetzung fiir eine weitere Nutzung der Kern-
energie ist eine nachweisbare Umweltvertréiglichkeit dieses Energiesystems. Eine Schliissel-
rolle spielt dabei die Entsorgung der hochradioaktiven Abfallstoffe, die ein enormes Lang-
zeitgefihrdungspotential aufgrund der langlebigen Transuranelemente besitzen. Bei heutigen
Entsorgungsstrategien wird geologischen Formationen fiir mehrere hunderttausend Jahre eine
aktive Sicherheitsfunktion zugewiesen. Diese Zeitrdume stellen eine neue Dimension der
menschlichen EinfluBnahme auf die Biosphdre dar und begriinden in vielen Lindern die
vorhandene Akzeptanzkrise in der Bevolkerung.

Seit den 90er Jahren werden zunehmend Konzepte von Transmutationsanlagen erstellt, um
eine Alternative zu den bisherigen Entsorgungsstrategien zu erschlieBen. Ziel einer Trans-
mutation ist es, langlebige Transuranelemente, meist als Actinide bezeichnet, in kurzlebige
bzw. stabile Kerne umzuwandeln. Hierdurch wird es prinzipiell moglich, das Toxizitétspo-
tential hochaktiver Abfélle drastisch zu vermindern und eine Endlagerung auf beispielsweise
1000 Jahre zu begrenzen und einen technisch sichergestellten Einschluf} fiir diesen Zeitraum
zu ermoglichen. Zudem bietet sich die Moglichkeit das langzeit-toxische und politisch sensi-
tive Waffenplutonium zu zerstoren, indem es gespalten und so energetisch genutzt wird.
Zusammen mit ,.katastrophenfreien* Reaktortechniken konnte ein neues Mafl an Umweltver-
triglichkeit fiir die Kernenergie erreicht werden, wodurch eine erneute Akzeptanz und eine
weitere Nutzung der Kernenergie begriindet wire.



) 1 Einleitung

Ob eine bedeutende Toxizitdtsreduzierung durch Actindenumwandlung mittels einer thermi-
schen unterkritischen Transmutationsanlage mit fliissigem Blei als Brennstofftréiger erreicht
werden kann, ist Gegenstand dieser Arbeit. Die bisherige technische Realisierung der Trans-
mutationsidee orientierte sich fast ausschlieBlich an bestehenden kritischen Reaktoranlagen,
da diese sowohl das benétigte Neutronenspektrum bereitstellen, als auch einen umfangreichen
technischen Hintergrund aufweisen. Erst durch die Weiterentwicklung leistungsstarker Proto-
nenbeschleunigern gelangen auch Ideen zu unterkritischen Transmutationsanlagen in den
Bereich der Realisierbarkeit und geraten zunehmend in den Blickpunkt des Interesses. Da das
einschrankende Kriterium der Kritikalitdt wegfdllt, konnen génzlich neue Systeme zum Ein-
satz kommen. Dementsprechend existiert eine Vielzahl von Konzepten, die sich durch ihren
Aufbau, der Brennstoffart, dem benutzten Neutronenspektrum, etc. unterscheiden. Dennoch
kann keines dieser Konzepte eine drastische TRU-Vernichtung und Toxizitdtsreduzierung fiir
sich verbuchen. Wie in Abb. 1.1 anhand der Kriterien des TRU-Umsatzes pro GWy, und des
Verhiltnisses der Umsatzrate zum Endinventar dargelegt wird, zeigt bis dato keines der dar-
gestellten Konzepte einen entscheidenden Durchbruch in der Frage der Beseitigung hochakti-
ver Transurane.

375 « - ‘ . ‘ —

] i LWR CAPRA ideales
LWR Th-MO Inert Matrix
1 Konzepte .
300 ;

Inert Matrix Systerm
FEA
Pu burner

e~ e R S
Th'MOXI HTR seed/breed : ‘ ‘

225

150 + -

Netto TRU Abbrand / (kg/GWy, y)
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W
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0

Abb. 1.1: Vergleich der Leistungsfihigkeit verschiedener Transmutationssysteme.
(LWR Konzepte /GRU 98/; LWR Th-MOX Zyklus /NEU, 99/; CAPRA
und EFR Konzepte /GRU 98/; HTR /RUT 98/; FEA System /RUB 95/,

Eine herausragende Grundidee, die sich ganzlich von bisherigen Anlagen unterscheidet und
das Potential besitzt, eine drastische TRU-Vernichtung und Toxizitétsreduzierung bei gerin-
gem TRU-Inventar zu erreichen, besteht im Finsatz von fliissigem Brennstoff. Dies ermog-
licht sowohl eine kontinuierliche Zufuhr an Transura: ' "

toffen. Zusiili © - nen, als auch eine Extraktion von Spalt-
stoffen. Zusitzlich kann der fliissige Brennstoff als Kiihlmedium eingesetzt werden. Beide
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Faktoren begiinstigen die Umsetzung eines Beschleuniger getriebenen Systems, da die Anfor-
derungen an den Linearbeschleuniger deutlich verringert werden kénnen. Zu dieser Grundi-
dee existieren erste Realisierungsansétze /LIZ 97/ und thermodynamische sowie thermohy-
draulische Auslegungen /LYP 96/, doch konnte das Potential einer unterkritischen Anlage mit
fliissigem Blei als Brennstofftréager noch nicht addquat umgesetzt werden.

Durch eine Ausarbeitung und Optimierung der Grundidee einer thermischen unterkritischen
Transmutationsanlage mit fliissigem Blei als Brennstofftréger gilt es zu kléren, ob eine drasti-
sche Toxizitdtsreduzierung anhand solch einer Anlage moglich ist. Die Transmutationsanlage
wird hierbei primér als System zur Toxizitdtsreduzierung des nuklearen Abfalles angesehen
und dementsprechend ausgelegt. Die Betrachtung beschrinkt sich dabei im wesentlichen auf
die neutronenphysikalische Auslegung und dem TRU-Abbrandverhalten. Das Erreichen der
Zielsetzung hinsichtlich der Toxizitdtsreduzierung wird anhand des Gesamtkonzeptes fiir den
Einsatz der thermischen unterkritischen Transmutationsanlage erortert.

Die Arbeit selbst beginnt mit einer Darstellung des Gefahrdungspotentiales radioaktiver
Abfille. So wird das radioaktive Gefdhrdungspotential charakterisiert und anschliefend
werden die Moglichkeiten der Entsorgung aufgezeigt. Dabei wird zwischen der direkten
Endlagerung, der Wiederaufarbeitung und dem Partitioning und Transmutation unterschie-
den. Als Konsequenz wird ein Profil fiir die gewiinschte kurze AbschluBzeit der Abfallstoffe
erstellt.

Kapitel 3 behandelt ausgearbeitete Systemvorschldage zur Transmutation um einen Einblick in
den Stand der Forschung zu geben. Hier bietet sich eine Unterteilung in kritische und subkri-
tische Transmutationsanlagen an. Wahrend bei den kritischen Systemen direkt auf Leichtwas-
serreaktorsysteme und schnelle Reaktorsysteme eingegangen wird, werden bei den subkriti-
schen Transmutationsanlagen zunéchst die Grundlagen und der Aufbau benannt und erléutert.
Als bedeutende Beispiele werden die Konzepte einer thermischen ATW Anlage aus dem
LANL und das Cerner Konzept einer schnellen ADS Anlage detailliert vorgestellt. Ein be-
sonderes Augenmerk wird auf die bisherige Umsetzung der Grundidee einer thermischen
unterkritischen Transmutationsanlage mit fliissigem Blei als Actinidentréger gelegt.

Kapitel 4 beschiftigt sich mit den Grundlagen des Jiilicher Konzeptes einer thermischen
unterkritischen Transmutationsanlage mit fliissigem Blei als Kithimittel und Trigermedium
der Transurane. Neben dem Grundaufbau der Transmutationsanlage stehen insbesondere die
moglichen Blei-TRU Brennstoffe als zentraler Punkt eines fliissigen Systems und die daraus
resultierenden Risiken (Sedimentation) im Blickpunkt des Interesses. Darauf aufbauend
werden verschiedene neuartige Brennstoffe entwickelt und diskutiert.

Eine erste Abschitzung der Leistungsfahigkeit des Konzeptes erfolgt durch die Betrachtung
eines ingenieurtechnisch einfacher umzusetzenden Batchbetriebs der Anlage in Kapitel 5.
Dabei wird bei diesem Betriebsverfahren auf eine kontinuierliche Zufiihrung von frischem
Transuranen und einer kontinuierlichen Extraktion von Spaltprodukten verzichtet.
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Kapitel 6 erortert explizit den Betrieb mit kontinuierlicher Spaltproduktextraktion und TRU-
Zufiihrung. Dabei wird von einem einjahrigem Dauerbetrieb ausgegangen, um die verschie-
denen Brennstoffe in Form einer Systemstudie bewerten zu konnen. Als Beurteilungskriterien
werden das Abbrandverhalten der Brennstoffe, das entstehende Inventar und der Multiplikati-
onsfaktor der Anlage herangezogen. Die geeigneten Brennstoffkanditen aus diesem Vergleich
werden in der optimierten Jiilicher ADS Anlage iiber einen Abbrandzeitraum von drei Jahren
analysiert.

In Kapitel 7 wird der Grundgedanken einer thermischen unterkritischen Transmutationsanla-
ge mit fliissigem Blei als Actinidentréiger konsequent umgesetzt. Dementsprechend wird eine
optimierte Transmutationsanlage zur Vernichtung von TRU bzw. Actiniden ausgearbeitet.
Bei der Optimierung der Anlage wird sowohl Art und Umfang der Spaltproduktextraktion,
der Aufbau von Cm als auch die kontinuierliche TRU-Zufiihrung beriicksichtigt, da die TRU
Zufiihrung maBgebend fiir den Multiplikationsfaktor und das Anlageninventar ist. Eine erste
Priifung der nuklearen Sicherheit anhand des Reaktivitétskoeffizienten und der Moglichkeit
eines Kritikalitétssprungs beleuchten das spezifische Sicherheitsverhalten des Brennstoffs
bzw. der Anlage. Die wesentlichen Charakteristika der optimierten Transmutationsanlage wie
Abbrandverhalten, TRU-Inventaraufbau wihrend des Abbrands, sowie Verlauf des Multipli-
kationsfaktors und des Neutronenflusses werden detailliert dargelegt. Ein Vergleich anhand

der erzielten TRU-Vernichtung mit denen alternativer Systeme und Anlagen beschlieBen
Kapitel 7.

Um das Leistungsvermdgen der Einzelanlage hinsichtlich der gewiinschten Toxizitétsreduzie-
rung beurteilen zu kdnnen, muB zunichst ein Gesamtkonzept erstellt werden. Dies geschieht
in Kapitel 8. Anhand des Gesamtkonzeptes kann die Transmutationsanlage iiber mehrere
Betriebszyklen bilanziert werden. Eine Massenbilanz, in der der zugefiihrte Pu- bzw. PuMA-
Brennstoff, der andernfalls endgelagert werden miifite, mit einbezogen wird, dient als Aus-
gangspunkt fiir die Toxizitétsbilanzierung, Ebenso werden die auftretenden Verluststrome mit
beriicksichtigt, um letztlich die verbleibende Gesamttoxizitit berechnen zu kénnen, die in ein
Endlager eingebracht werden musB. Erst ein Vergleich mit dem Toxizit4tsniveau von frischem
Uranbrennstoff ermdglicht die qualitative Beurteilung der Resttoxizitiit.

Ein Fazit und Ausblick in Kapitel 9 iiber die Moglichkeiten der optimierten Jiilicher Trans-
mutationsanlage bilden den Abschlug. Dementsprechend erfolgt hier eine Bewertung, ob und
unter welcyen Rahmenbedingungen die dargelegte optimierte unterkritische the,rmische
Transmutationsanlage mit fliissigem Blei als Actinidentréiger in der Lage ist, einen entschei-
denden Beitrag zur Entsorgung von hochaktiven Transuranen zu leisten. ’
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2 Gefahrdungspotential radioaktiver Abfille

Die Akzeptanz der Kernenergie héngt im wesentlichen vom sicheren Umgang mit radioakti-
ven Stoffen und deren Abschluf von der Biosphidre ab. Um einen Einblick in die
Gesamtthematik der Entsorgung radioaktiver Abfille aus kerntechnischen Anlagen zu geben,
wird zu Beginn das Gefahrdungspotential radioaktiver Abfille qualifiziert und quantifiziert.
Dabei wird auf die Menge und Art des radioaktiven Abfalls eingegangen, der durch die Nut-
zung in Kernkraftwerken erzeugt wird. Um ein Gefahrdungspotential bestimmen zu konnen,
werden die radioaktiven Abfallstoffe mit den Richtlinien der International Commision on
Radiological Protection (ICRP) in Beziehung gesetzt. Im weiteren Verlauf wird auf die Mog-
lichkeiten der Entsorgung radioaktiver Abfille eingegangen. Dabei werden die heute
praktizierbaren Wege der direkten Endlagerung und Wiederaufarbeitung charakterisiert sowie
auf das Prinzip des Partitioning und Transmutation eingegangen. Alle Verfahren werden
beziiglich der angestrebten Verringerung des Gefihrdungspotentiales verglichen.

Vorab bietet sich eine Begriffsbestimmung der Actiniden, Transuranen (TRU), und Minor
Actinedes (MA) an. Als Actinide werden zunidchst alle Elemente oberhalb der Ordnungs-
zahl 89 bezeichnet. Im Zusammenhang mit radioaktiven Abfillen wird der Begriff Actiniden
aber meist, insbesondere im englischsprachigem Raum, auf den Bereich der Elemente ab
einer Ordnungszahl von 92 bezogen. Minor Actinides (MA) bezeichnen die in hochaktiven
Abfillen weniger hdufig vorkommenden Actinide, und werden fast ausschlieBlich mit den
Elementen Np, Am, und Cm gleichgesetzt. In Bezug auf einen Thorium-Zyklus kommt noch
das Element Pa hinzu. Der Begriff der Transurane (TRU) bezeichnet alle Elemente oberhalb
der Ordnungszahl 92. Die entsprechende Nuklidtafel mit den Aufbauwegen findet sich in
Anhang A. Abb. 2.1 verdeutlicht diesen Zusammenhang und benennt einige Eigenschaften
der reinen Elemente.

Actinide
¢ Minor Actinides

v v I

Transurane (entspr. dem engl. Actinides)
* :

»
»

Gk

Ordnungszahl 89 % | 92 | 98 | 94 | 95 | 96 |
Element Ac Th Pead] u fanp | Pu [ Am | Om |
Rel. Atommasse 227 1232,03 231,03 |238,02 237,04 | 244 243 247
Dichte [g/cm”] 11,724 | 157 | 18,97 | 20,48 |19,73 |13,67 | 13,51

Schmelzpunkt [°C] | 1050 | 1755 | 1568 | 1132 639 1639,5) 1173 | 1350
Siedepunkt [°C] 3200 | 4800 | 4200 | 3900 | 3900 | 3200 } 2600 -
Normalpotential Keine | Keine | Keine | -1,789 | -1,856 |-2,031}-2,320] -2,31

[In-HCLO,] M/M** | Angabe | Angabe | Angabe

Abb. 2.1: Begriffsbestimmung von Actinide, Transurane und Minor Actinides sowie
deren Eigenschaften als Reinmetalle /HOL 85/.
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2.1 Charakterisierung des radiologischen Gefihrdungspotentiales

Ausgangspunkt aller nachfolgenden Betrachtungen ist die friedliche Nutzung der Kernener-
gie, welche fast ausschlieBlich bei der Stromerzeugung ihren Anwendungsbereich findet. Die
in den Kernkraftwerken entstehenden Abfélle konnen je nach ihrem Aktivitdtsinventar in
schwach-, mittel- und hochaktive Abfille unterteilt werden. Eine Schliisselposition halten
dabei die hochaktiven Abfille (HAW) inne, da diese fiir Jahrhunderttausende von der Bio-
sphire ferngehalten werden miissen. Diese treten im wesentlichen als entladene
Brennelemente eines Kernkraftwerkes, welche 99% der Aktivitit verursachen bzw. verglaste
Abfallstoffe nach der Wiederaufarbeitung auf /VOL 94/. 1998 wurde die Kernenergie welt-
weit in 437 Kernreaktoren mit einer installierten Leistung von ca. 351,8 GWg zur
Stromerzeugung eingesetzt /JAH 98/. Die erzeugte Strommenge zog die Produktion von ca.
9000 t Schwermetall (SM) in Form von abgebrannten Brennelementen nach sich /BAE 92/.
Bis zum Jahr 2010 wird mit einer kumulierten Gesamtmenge an abgebrannten Kernbrennstof-
fen aus zivilen Leistungsreaktoren von 316250 t Schwermetall gerechnet /ALB 93/.
Zusitzlich féllt noch ca. 100 t waffengridiges Plutonium und ca. 1500 t hoch angereichertes
Uran aus den Kemwaffenarsenalen der Atomméchte an. Die Masse der abgebrannten Bren-

nelemente aus militérischer Nutzung konnen nicht konkret angegeben werden und bleiben bei
der Betrachtung der Gesamtmenge an SM aufen vor.

Um das Geféhrdungspotential genauer qualifizieren zu konnen, werden die in einem Druck-
wasserreaktor (DWR) erzeugten langlebigen Spaltprodukte und Actiniden in Tab. 2.1
aufgefiihrt und néher betrachtet. Die exemplarische Darstellung der hochaktiven abgebrannten
Brennelemente eines Druckwasserreaktors mit 1300 MW, erfolgt nach einer Abklingzeit von
10 Jahren und einem Abbrand von 35
MWd/kg Schwermetall. Die Betrachtung
eines so spezifizierten Druckwasserreaktors

Tab. 2.1: Langlebige ~ Spaltprodukte und
Actinide im hochaktiven Abfall

etnes DWR je tow JAN95/. kann dabei als symptomatisch angesehen
lisotop Trz (@) Masse (g) werden, da die Zusammensetzung nur ge-
Tc - 99 210000 847 ringfiigig von der eines Siedewasserreaktors
[-129 1,57107 188 abweicht, beide Reaktorlinien aber ca. 83%
INp - 237 2,1410° 456 aller betriebenen Kernreaktoren reprisentie-
;ﬂ : zgg 2371,180 5165015 ren /PIO 96/. Es fallt sofort auf, da allein
Pu-540 5550 50 das Plutonium-239 Isotop ca. 48,4% der
[Pu-2a1 144 o5E Masse stellt. Wird die Summe der je t
IPu-222 376300 55 Schwermetall ~ anfallenden  langlebigen
Am - 241 433 551 Spaltprodukte und Actinide mit der Gesamt-
Am - 242m 141 0,7 summe der anfallenden hochaktiven
Am - 243 7370 84 Schwermetalle multipliziert, so ergibt sich
%:gig ;8,1 16,6 ein Gesamtmasse an langlebigen Spalt
= 5_00 112:795 produkten und Actiniden von weltweit ca.

2 104 t/a.,




2 Gefidhrdungspotential radioaktiver Abfille

Tab. 2.2: ALI Werte, Grenzwerte und Gefihrdungspotential
langlebiger Radionuklide fiir Ingestion.

Isotop ALI ICRP [10CFR| ICRP | Gefahr-
61 20 68 dungspot.
[Ba/a] | [Ba/Sv] | [Ba/Sv] | [Ba/Sv] [Sv/g]
Tc-99 310" | 1,5*10° | 1,9*10° | 1,6*10° | 4,1*10"
[-129 2*10° | 1*10" |[4,4*10°| 9,1*10° | 7,2*10"
U-234 7*10° | 3,5*10° | 2,2*10%| 2,0410° | 1,1*10'
U-235 710° | 3,5*10° | 2,2*10%| 2,1*10" | 3,8*10°
U-236 710° | 3,5*10° | 2,2*10%| 2,1*10° | 1,1*10"
U-238 8*10* | 4*10” | 3*10® | 2,2*10" | 5,6*10™
Np-237 | 3*10* | 1,5*10° [2,2*10"|.9,1*10° | 2,9*10°
Pu-238 | 4*10* | 2*10° |[3,7*10" | 4,4*10° | 1,5*10°
Pu-239 | 4*10* | 2*10° |[3,7*10"| 4*10° 5,7*10°
Pu-240 | 4*10* | 2*10° |3,7*10"| 4*10° 2,1*10°
Pu-241 | 2+10* | 1*10® {1,5*10°| 2,1*10° | 1,8*10°
Pu-242 | 4*10° | 2*10° |3,710"| 4,2*10° | 3,5*10'
Am-241 | 3*10* | 1,5*10° | 3*10° | 5*10° 2,5*10*
Am-243 | 3*10* | 1,5*10° | 310" | 5*10° 1,510°
Cm-243 | 5410* | 2,5*10° |3,7*10° | 6,7*10° | 2,8*10°
Cm-244 | 610 | 3*10° |5,2*10"| 8,3*10° | 3,6*10°
1E+11
=
A\

1E+10 |

1E+09

.;
m
[

8

1E+07

Gefahrdungspotential / Sv/GWael
m
3

1E+05 -

1E+04 |

1E+03

Actiniden ICRP-61 l

N o —— —~—
|Spaltprodukte ICRP-61 | N
~
~ S~
~
10 100 1000 10000 100000 1000000 10000000
Lagerzeit / Jahre
Abb. 2.2: Verldufe des Gefdhrdungspotentiales von

Spaltprodukten und Actiniden /PHL, 95/.

Das Gefidhrdungspotential
eines radioaktiven Stoffes
basiert aber nicht direkt auf
der  Halbwertszeit des
Stoffes, sondern auf seiner
Toxizitidt. Als Basis zur
Berechnung des Gefdhr-
dungspotentiales radio-
toxischer Stoffe dienen in
neueren Empfehlungen
Grenzwerte der zuldssigen
jéhrlichen  Aktivitétsauf-
nahme fiir beruflich
strahlenexponierte ~ Perso-
nen iiber den Ingestions-
pfad /PHL,95/. Diese
Grenzwerte werden als
sogenannte AlLI-Werte
(Annual Limit of Intake)
bezeichnet. Als Richtlinien
fiir diese Grenzwerte haben
sich die Empfehlungen der
International Commission
on Radiological Protection
(ICRP) etabliert. Teilweise
werden auch die dlteren im
Code of Federal Regula-
tions (CFR) festgelegten
Grenzwerte weiter verwen-
det. Im  Zuge der
Auswertung neuer Daten
unterlagen die Empfehlun-
gen der ICRP einem
drastischen Wandel. Dies
wird in Tab.2.2 angedeutet,
wo die neuen ALI-Werte
und die auf Bg/Sv umge-
rechneten  Empfehlungen
ICRP-61 von 1991 und
ICRP-68 von 1998 fiir
langlebige  Radionuklide
aufgefiihrt werden. Bezug
nehmend auf eine vorge-
schlagene  Vereinfachung
wird das resultierende
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Gefshrdungspotential nicht mehr in Form einer notwendigen Wasserverdiinnung angegeben,
sondern in Form einer effektiven Dosis /PHL; 95/. Eine ausfiihrlichere Entwicklung der
Grenzwerte wird in Anhang B dargestellt. Werden die gednderten Richtlinien am Beispiel der
ICRP-61 und der 10 CFR 20 bzw. das daraus resultierende Gefdhrdungspotential iiber der
Zeitachse aufgetragen (Abb. 2.2), so wird deutlich, da die Actiniden quasi von Beginn an
das Gefshrdungspotential bestimmen /PHL, 95/. Die Stellung der Spaltprodukte verliert
hingegen an Bedeutung. Aus dieser Tatsache heraus fillt den Actiniden eine entscheidende
Rolle zu, wenn das Geféhrdungspotential beherrscht bzw. sogar verringert werden soll.

2.2 Moglichkeiten der Entsorgung hochradioaktiver Abfille

Im Prinzip stehen drei verschiedene Moglichkeiten an Entsorgungswegen hochaktiver Abfélle
zur Verfiigung. Die letztliche Entsorgung ist dhnlich, doch unterscheiden sich die Wege der
direkten Endlagerung, der Wiederaufarbeitung und des Partitioning mit Transmutation bis zu
diesem Punkt enorm. Alle Verfahren beeinflussen die Toxizitit und konnen durch ihre Ein-
fluBnahme auf das Gefahrdungspotential charakterisiert und verglichen werden. Als
Ausgangsbasis dient das Gefdhrdungspotential der abgebrannten Brennelemente eines 1300
MW, Druckwasserreaktors (vgl. Tab. 2.1). Abb. 2.3 zeigt die aufsummierten Gefihrdungs-
potentiale fiir die drei Isotopengruppen der Actinide, der Spaltprodukte und des

s Strukturmaterials iiber der Zeit
S “Actiniden| WA nach der ICRP-61 Richtlinie.

~ 35 GWdnt SM Im Sinne einer Bilanzierung
16408 | \\ des Gefdhrdungspotentials
‘\‘ sind die Abfille mit dem in

\ den Reaktor eingesetzten

\ Brennstoff zu vergleichen.
Eine ErhShung des natiirlichen
Gefdhrdungspotentiales  tritt
erst durch die Nutzung in
Reaktoren ein. Somit unter-

1E+08 -|

Sig074

1E+06 *

Gefihrdungspotential [Sv/GWa,]

1E+05 -]

Brennstoff

\
\
Vo
\
\
:

1E+04 -

1E+03

—— e A ~
Strukturmaterial ... . '

A )
\ \
L ébanpr&&ukfej
. o — ot
\ ~.

~, '\.

»

“

A
LY

10

100 1.000 10000 100000
Lagerzeit [Jahre]

Abb. 2.3:  Gefiahrdungspotential fiir abgebrannten

DWR Brennstoff nach ICRP-61 (Inge-
stion) /PHL,; 95/,

1.000.000  10.000.000

liegt nur die Nutzung in
Reaktoren, jedoch nicht die
Existenz des unverbrauchten
Brennstoffs dem menschlichen
Entscheidungsspielraum.

Deutlich wird, daB die hoch-
aktiven Abfille insgesamt fiir
mehrere hunderttausend Jahre
von der Biosphire abge-
schirmt werden miissen, bevor
sic wieder auf das Gefihr-

dungspotential natiirlichen
Urans abklingen.
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2.2.1 Direkte Endlagerung

Der Weg zur direkten Endlagerung beginnt wie der Weg der Wiederaufarbeitung mit der
Entladung der abgebrannten Brennstoffe und anschlieffenden Lagerung im Kompaktlager
(NaBlager), welches sich im Reaktorgebdude befindet. Dort werden die Brennelemente fiir
mehrere Jahre gelagert, bis die Nachzerfallswirme soweit abgesunken ist, dal luftgekiihlte
Transportbehélter genutzt werden kénnen /VOL, 94/. Dann erfolgt der Weitertransport in ein
Zwischenlager. Der Transport erfolgt zum Beispiel in einem CASTOR-Behilter, der an-
schlieBend auch zur Zwischenlagerung verwendet werden kann. Dabei wird die noch
vorhandene Nachzerfallswiarme durch Wiarmestrahlung und Naturkonvektion abgefiihrt. Die
Zwischenlagerung erfolgt fiir einige Jahrzehnte, bevor die Brennstébe schlieflich konditio-
niert, in einen Endlagerbehidlter umgelagert und in eine geologisch stabile Formation
eingelagert werden. Der langfristige Einschlu8 der hochaktiven Stoffe wird durch das Kon-
zept von mehreren Barrieren angestrebt. Abb.2.4 zeigt die einzelnen Barrieren auf. Die ersten
drei Barrieren (Pellet, Hiillrohr, Behilter) werden als ,,ingenieurtechnische Barrieren be-
zeichnet. Fiir diese kann aufgrund der angewendeten Fertigungstechniken und
Qualitétssicherungen eine Lebensdauer von ca. 1000 Jahren garantiert werden /NEU 96/. Die
langfristige Sicherstellung ( >1000 Jahre) des Abschlusses von der Biosphire erfolgt durch
die geologische Formation. Als geeignete Gesteine werden heute hauptséchlich Granit, Tuff,
Steinsalz und Ton angesehen.

i

Pellet Hiillrohr Behilter Salzstock u. Deckgebirge

Abb. 2.4: Barrierekonzept der Endlagerung.

Das Gefiahrdungspotential der direkten Endlagerung entspricht dem des unbehandelten, abge-
brannten Brennstoffs (vgl. Abb. 2.3). Dabei bestimmen die Actiniden bzw. Transuran-
elemente, explizit das Plutonium, faktisch von Beginn an das Geféhrdungspotential. Dieses
erreicht erst nach mehreren millionen Jahren das Vergleichsniveau des frischen Brennstoffs.
Die Spaltprodukte hingegen erreichen schon nach ca. 800 Jahren das Vergleichsniveau und
koénnen daher bei weiteren Betrachtungen auflen vor gelassen werden.



10 2 Gefihrdungspotential radioaktiver Abfille

2.2.2 Wiederaufarbeitung

Die Wiederaufarbeitung beginnt, nachdem die abgebrannten Brennelemente einige Jahre im
Zwischenlager positioniert waren. Im ersten Schritt werden die Brennstéibe aufgesdgt und das
Strukturmaterial vom Brennstoff getrennt (Head — End). Der eigentliche Kernbrennstoff wird
anschlieBend nach dem sogenannten Purex-Verfahren weiterbehandelt. Dabei wird der Brenn-
stoff in heiBer Salpetersiure aufgelost und durch chemische Verfahren in die drei
Komponenten Uran, Plutonium und Spaltprodukte/Actinide separiert /KUG 92/. Die Abtrenn-
raten fir Uran und Plutonium betragen dabei ca. 99,9%. Die hochaktiven und
wirmeentwickelnden Spaltprodukte und Actinide werden zwischengelagert, wiéhrend Uran
und Plutonium in Form von Mischoxid (MOX)-Brennelementen erneut dem Kernbrennstoff-
kreislauf zugefiihrt werden. Letztlich werden die Spaltprodukte/Actinide speziell
konditioniert und in ein Endlager eingebracht. Somit beinhaltet der Begriff Wiederaufarbei-
tung nur die Abtrennung von Plutonium und Uran. Die hochaktiven Elemente wie z.B. die
Minor Actinides (Neptunium, Americium und Curium) gelangen komplett als Wiederaufar-
beitungsverluste (WAA-Verluste) in den Abfallstoffstrom und stehen somit fiir eine
weitergehende Verwendung/ Umwandlung nicht zur Verfiigung.

Eine mengenméBige Betrachtung des Abfallstromes in einer Wiederaufarbeitungsanlage
(WAA) fiir den Jahresbetrieb eines 1300 MW, Druckwasserreaktors zeigt Abb. 2.5. Neben
der Abtrennung von Plutonium und Uran, ist insbesondere die immense Volumenreduktion
der hochaktiven Abfille (HAW > 104Ci/m3) zu beachten. Die 5 m> HAW enthalten die im
Reaktor erzeugten Spaltprodukte, weniger als 1% U und Pu, sowie die hoheren Transurane

wie Americium (Am) und Curium (Cm). Weiterhin stehen ca. 300 kg Plutonium zur weiteren
Nutzung in MOX-Brennelementen an.

_r 301 kg Plutonium

33t abgebrannter ( —
- Wiederaufarbeitungs- I s 3 Uran
Brennstoff in aniage 180m™ LAW
Hiilirohren — 130m®> MAW incl. Actinidenveriuste

und 13,5 t Strukturmaterial

T~ e

HAW verglast ( Reste U und Pu,
1,21 FP, 39 kg TRU)

Abb. 2.5: Jihrliche Entlademenge eines 1300 MW,, DWR und entsprechende in der WAA
erzeugte Fraktionen /KUG 92/,

Wird das integrale Gefahrdungspotential (Summe der Wiederaufarbeitungsabfille, der er-
setzten Uranfraktion und des abgebrannten Brennstoffs) von MOX—Brenneiementen
bet.rachtet, s stellt dies keine signifikante Verringerung des Geféhrdungspotentiales im Ver-
gleich zur direkten Endlagerung dar. Daher besteht bej den heutigen Brerlxjns

o 1 . N > toffzyklen keine
Méglichkeit der Gefihrdungsminimier ung. Werden hingegen in einer Wiederaufarbeitungs-
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anlage die Actinide nach heutigen Abtrennméglichkeiten separiert und gehen diese nicht in
die Endlagerung ein, sondern nur der verbleibende Brennstoff, so ergibt sich eine Verringe-
rung des Gefédhrdungspotentiales. Abb. 2.6 verdeutlicht dies, indem das Gefdhrdungspotential
der Actiniden, des Strukturmaterials sowie der Spaltprodukte aus abgebrannten DWR-
Brennelementen bei einer

DWR-U-zyklus direkten Endlagerung (ohne
ot er AL Actinidenabtrennung)  und
einer Pu-Abtrennung im

Rahmen einer Wiederaufar-
beitung iiber der Zeit
dargestellt wird. Nach der
Abtrennung wird das Ver-
gleichsniveau wesentlich
friher erreicht. Dennoch
handelt es sich aber um
Zeitrdume von Zehntausen-
den von Jahren, die einen

1E+10

1E+00 \ ~

1E+08 - \

Actiniden
heutige WAA l
feutige W/

\
‘

|_he
1E07| \

1E+06

Gefahrdungspotential [Sv/GWaq

1E+05 | \

N \ geologischen Einschluf3
\ [Spattproduiel erfordern.
\‘ '———-—--—~\
1E404 | \ \~\ ) . .
rgm.:,,;,;,r., e ~ Somit bleiben Kritikpunkte
——————— =~ ~, . "
. an einer Endlagerung fiir
1E+03 ' S geologische Zeitrdume wei-
10 100 1.000 10.000 100.000 1.000.000 10.000.000 .
i tethin vorhanden, da den
Lagerzeit [Jahre] . . .
Gesteinsformationen im
Abb. 2.6: Gefahrdungspotential der Actinide aus abge- Endlager eine aktive Sicher-
brannten DWR-Brennstoffen nach ICRP-61 heijtsfunktion abverlangt
(Ingestion) mit und ohne Pu-Abtrennung wird.

/GLO 95/.

2.2.3 Partitioning und Transmutation

Bei dem Konzept des Partitionings (Abtrennung) und Transmutation (Umwandlung) steht
nicht nur der sichere Einschlu des bestehenden Gefdhrdungspotentiales im Vordergrund, wie
bei den bisherigen Endlagerungsansitzen, sondern es wird eine Reduktion des Langzeit-
gefdhrdungspotentiales auf technisch beherrschbare Zeitrdume (1000-2000 Jahre) angestrebt.
Um diese Zielsetzung zu erreichen, bedarf es der Abtrennung der Transurane, die das Gefahr-
dungspotential dominieren, sowie einiger langlebiger Spaltprodukte aus dem hochaktiven
Abfall und der anschlieBenden Umwandlung (Transmutation) in kurzlebige Nuklide. Somit
unterscheidet sich das Partitioning nicht nur in der qualitativen Abtrenngiite von der Wieder-
aufarbeitung, sondern insbesondere hinsichtlich der abzutrennenden Elemente. Sind dies bei
der Wiederaufarbeitung nur Plutonium und Uran, so beinhaltet das Partitioning auch die
Abtrennung der Minor Actinides wie Neptunium, Americium und Curium. Somit existiert
prinzipiell erst nach einem Partitioning die Moglichkeit die Minor Actinides gezielt umzu-
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wandeln. Erst wenn diese Elemente verfiigbar sind und somit dem endzulagerndem Abfall-
strom zunchst entzogen wurden, kénnen diese auch umgewandelt werden.

Kann zum Beispiel eine Abtrenntechnik angewandt werden, die mit Verlusten von
0,01 Gew.% Plutonium, sowie 0,1 Gew.% Uran, Neptunium Americium und Curium arbeitet,
so wird ein Unterschreiten des Vergleichsniveaus durch den verbleibenden DWR-Abfall nach
ca. 2000 Jahren erreicht. Der Verlauf des verbleibenden Geféhrdungspotentiales wird in
Abb. 2.7 den bisherigen Entsorgungsmoglichkeiten bzw. Abtrennraten gegeniibergestellt.

Mit solch beschriebener Abtrenntechnik (Partitioning) wire ein gesicherter Einschluf8 durch
»ingenieurtechnische* Barrieren moglich. Die geologische Langzeitstabilitit der Gesteinsfor-
mation ist somit nicht mehr relevant. Der Transmutation kommt dabei die Aufgabe zu, die
abgetrennten langlebigen, hochaktiven Transurane, insbesondere Plutonium; sowie Minor
Actinides (Cm, Am) und Spaltprodukte in kurzlebige Nuklide umzuwandeln. Dies bedeutet,
daB die Nuklide entweder durch Neutroneneinfang in schwerere, oder durch neutronen-
induzierte Spaltung in leichtere Nuklide umgewandelt werden.

1E+10

1
{ DWR-U-Zyklus
: 35 GWd/t SM
— 1
Sy ~— - -
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™ actiniden”
|heutige WA,
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Abb. 2.7: Gefahrdungspotential endgelagerter Actinidenabfille
aus abgebrannten DWR-Brennstoff nach ICRP-61
(Ingestion) fiir unterschiedliche  Verlustraten
[Gew.%] in der Abtrenntechnik /PHL, 95/,
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3 Systemvorschliige zur Transmutation

Bei den Vorschldgen zur Reduzierung der erforderlichen AbschluB3zeiten von hochradioakti-
ven Stoffen konnen prinzipiell zwei Wege beschritten werden. Zum einen kann die neu ent-
stechende Menge an Actiniden verringert werden und zum anderen konnen die in Leistungsre-
aktoren entstandenen Actinide nachtréglich umgewandelt werden. Dementsprechend zeichnen
sich international zwei Zielrichtungen ab.

e Entwicklung und Einfilhrung von alternativen Brennstofftrigern fiir den
Urankreislauf, wie zum Beispiel Thorium basierte Brennstoffe oder sogenannter
Inertmatrizen, fiir Leistungsreaktoren, bei denen kaum langlebige Transurane
aufgebaut werden. Werden diese neuen Brennstoffe im MOX-Kreislauf einge-
setzt, wire ein TRU Verbrauch von bis zu 375 kg je GWgpa in einem Reaktor
moglich.

e Entwicklung und Integration einer Transmutationsanlage in den Brennstoff-
kreislauf, mit der Zielsetzung bereits vorhandene Transuranmengen zu reduzie-
ren.

Eine Transmutation von Actiniden und Spaltprodukten 148t sich in verschiedenen Anlagen
realisieren. Im besonderen Blickpunkt des Interesses stehen dabei fiinf ausgearbeitete Studien
zur Transmutation, die nachfolgend charakterisiert werden. Dies sind auf der Seite der kriti-
schen Systeme der MOX und Thorium-MOX Einsatz in Leichtwasser- und Hochtemperatur-
reaktoren sowie die Anwendung eines schnellen kritischen Cores wie im CAPRA/CADRA
Projekt. Im subkritischen Bereich wird ein besonderes Augenmerk auf die thermische ATW
Anlage von Bowman et al. des Los Alamos National Laboratory und die schnelle FEA Anla-
ge der Forschungsgruppe um Rubbia et al. gelegt. Eine umfassende Ubersicht weltweiter
Aktivitdten und Vorschlige vermitteln /MAT et al. 94/ und /ADT 99/.

Ein bedeutendes Charakteristika fiir die Systeme stellt die Art des gewihlten Neutronenspek-
trums dar. Bei einem thermischen Neutronenspektrum konnen die groflen Wirkungsquer-
schnitte der TRU Isotope ausgenutzt werden /PFE 95/. In der praktischen Anwendung schlédgt
sich dieser Vorteil meist in einem sehr geringen Inventar an TRU in einer Anlage aus. Aller-
dings fiihren die Neutronen nicht immer zu einer direkten Spaltung, sondern gerade die MA
wie z.B. Curium sind nur sehr schwer im thermischen Spektrum spaltbar. Diese Isotope wer-
den durch einen Neutroneneinfang in hohere Isotope iiberfiihrt, welche dann meist thermisch
spaltbar sind. Als Indikator kann auch der ungiinstige (<<1) o - Wert (GL 3.1)

Gl.3o1 (X= O-f/(df+o-;),y)

einiger MA Isotope angesehen werden, der direkt ein Verhéltnis von Spaltung zu Einfang
widerspiegelt /KUG 94/. In einem schnellen Spektrum verschiebt sich dieser «- Wert mit
zunehmender Energie bei allen Actiniden unabhéngig vom Isotop Richtung 1 /BAE 93/.
Diesem giinstigen Verhdltnis von Spaltung zu Einfang stehen allerdings die sehr kleinen
absoluten Wirkungsquerschnitte von wenigen Barn gegeniiber. Als Konsequenz fiihren Anla-
gen mit einem schnellen Neutronenspektrum zu grofien TRU Inventaren, um einen adédquaten
Umsatz zu erzielen. Als ein qualitatives Vergleichskriterium fiir Transmutationsanlagen hat
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sich in den letzten Jahren die Masse der verbrauchten, also gespaltenen TRU je GWy, a erwie-
sen. Anhand dieser Kennzahl kann eine erste Einschitzung der Transmutationsrate erfolgen,
ohne die jeweiligen systembedingten Wirkungsgrade zu beriicksichtigen bzw. zu kennen.

3.1 Transmutation in Reaktoren

Als kritische Transmutationsanlage werden Systeme bezeichnét, in denen ohne externe Neu-
tronenquellen eine stabile Kettenreaktion (kesr = 1) ablduft und aufrecht erhalten werden kann.
Aus praktischen Erwédgungen heraus bieten sich daher zunichst bestehende bzw. in Betrieb
befindliche Kernkraftwerke an, um dort, durch spezielle Modifikation des Systems, Transura-
ne umzuwandeln bzw. die Erzeugung der ungewiinschten Actiniden im Vorfeld zu vermei-
den. Eine Studie liber die Transmutation in Candu (D,O) Reaktoren wird bei /LEE / vorge-
stellt. Die weitere Betrachtung beschrénkt sich auf die Reaktortypen LWR, HTR und SNR.

3.1.1 Leichtwasserreaktor

Weltweit wurden die meisten Erfahrungen mit Leichtwasserreaktoren gesammelt, so daB eine
mdgliche Nutzung dieses Reaktorsystems zur Transmutation naheliegt. So existieren eine
Vielzahl von Vorschléigen, um durch Verinderungen der Brennstoffzusammensetzung eine
Erhdhung der Umsatzrate an Transuranelementen zu erreichen. Als Beispiel sei das Konzept
von JAERI (Japan Atomic Energy Research Institute) genannt. Es sieht vor, in einem nur

leicht modifizierten Druckwasserreaktor bei einer erhhten Anreicherung des Urans, 3% Np-
237 dem Brennstoff homogen beizumischen /MAT et al. 94/.

Als eine praktikable Vorgehensweise hat sich der Einsatz von Uran-Plutonium Mischoxid
(MOX) Brennelementen erwiesen. Bei einer einmaligen Rezyklierung hat sich aber herausge-
stellt, daBl das Gefahrdungspotential nicht abnimmt, sondern zunichst sogar ansteigt /PHL;
?5/. Im Sinne einer Reduktion des Gefahrdungspotentiales durch Partitioning und Transmuta-
tlo.n waren eine Vielzahl von Rezyklierungen notwendig. Bedingt durch technische Probleme
bei der Brennelementherstellung sind heute aber maximal vier Rezyklierungen als moglich
anzusehen. Somit bleibt der Gesamtnutzen im Sinne der Transmutation sehr fraglich /LYP;
96/. So_llten dennoch weitergehende Rezyklierungen angestrebt werden, miifiten zusitzlich
noch die F.ragen der Reaktordynamik, der Radiolyse der wissrigen Extr,aktionsmittel in der
WAA so.ww der langeren Zwischenlagerung und der daraus resultierenden Veridnderung der
Pu Fral'ctlon (Aufbaus von Americium-241 aus Plutonium-241) geklirt werden. Daher miissen
auch die zukiinftigen Moglichkeiten der bisherigen MOX-Brennelemente in i3ezu auf eine
bedeutende Geféihrdungspotentialminimierung negativ beurteilt werden. Fiir eine %Jranrezy—

klierung gf:lten ghnliche Grundsitze, da auch hier die notwendige Anzahl von Rezyklierungen
aus vergleichbaren Griinden nicht durchgefithrt werden kann.

g:;::tﬁiteudl‘?tn;hlagen den kompletten Austausch von Brennstiben vor, so daB einige
werden Korrillzreteu]?mum und einem geringen Anteil von MA in einer Inertmatrix bestiickt
' erechnungen wurden beispielsweise bereits fiir Americium Brennstibe
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durchgefiihrt /MAL et al. 95/. Diese Brennstibe dienen dann zur Transmutation und kdnnen
an eine gewiinschte Stelle des vorhandenen Neutronenspektrums plaziert werden. Um aller-
dings die angestrebte Transmutationsrate zu erreichen, miissen diese Brennstibe mehr als 10-
mal rezykliert werden /LYP; 96/. Dabei treten die schon von der MOX-Fertigung bekannten
Probleme auf, so daf} auch dies keine Losung des Problems bringt.

Als prinzipielle Moglichkeit der verringerten Transuranproduktion wird der Einsatz des Tho-
rium-Uran-Brennstoffkreislaufes diskutiert. Da bei der Nutzung von Uran basierten Brenn-
stoffen die Plutoniumproduktion im wesentlichen aus parasitiren Neutronenabsorptionen
innerhalb des 22U erfolgt, bietet sich die Substitution des Uran-238 durch ein anderes Nuklid
an. Als solches Nuklid bietet sich das Thorium-232 an, wobei das natiirliche Thorium fast zu
100% aus diesem Isotop besteht, da es dhnliche neutronenphysikalische Eigenschaften auf-
weist wie 2*U. Wie beim reinen Uranzyklus wiirde auch beim Thorium-Uranzyklus zunéchst
25U als thermisch gut spaltbares Nuklid zugesetzt werden miissen, um die Kritikalitdt zu
sichern. Statt des *°Pu, wie beim reinen Uranbrennstoff, wird bei der Verwendung des Thori-
um basierten Brennstoffes **U erzeugt. Die entsprechenden (n,y ) Reaktionsketten werden in

Gl. 3.2 (U —Pu) und Gl. 3.3 (Th — U) dargelegt.

Gl 3.2 sy _en o owy B ey, (B, 29py
T1/2=23,5min T1/2=2,355d

GlL 3.3 22, Y) o 238y (B, 2p, _(B) 2y
T, )2=22,3min T,),=27.0d

Dementsprechend fallen beim Thoriumzyklus auch keine héheren Actinide wie Am und Cm
an. Untersuchungen hierzu finden sich in /KLO 99/. Bei der Verwendung von Thorium mit
hoch angereichertem Uran als Spaltstoff wird somit die weitere Produktion von Plutonium in
Leistungsreaktoren unterbunden. Kommt an Stelle des 25U Plutonium als Spaltstoffraktion
zum Einsatz, so konnen mittels eines Th-MOX-Brennstoffes Transurane durch Spaltung
vernichtet werden, ohne neue zu erbriiten. Dies wire ein realer Nettokonsum an TRU und
wird mit 335 kg pro GWya angegeben /NEU; 99/. Somit kann die Einfithrung des Thorium-
kreislaufes sowohl als Moglichkeit der Vermeidung des Aufbaues von Transuranen, als auch
mittels des Th-MOX-Brennstoffes zur Vernichtung bestehender Plutoniummengen angesehen
werden. Eine umfangreiche Studie iiber den Einsatz des Thorium-Brennstoffkreislaufes fiir
den Typ des Druckwasserreaktors liegt vor und kann als sehr positiv angesehen werden
/NEU, 99/. Auch fiir den Thoriumzyklus gilt hingegen die einschrénkende Tatsache, da3 eine
hohere Anzahl von Rezyklierungen des Brennstoffes, welche zur Losung des Toxizitétspro-
blems notig wire, nicht moglich erscheint.

3.1.2 Hochtemperaturreaktor

Der Hochtemperaturreaktor bietet den Vorteil, dafl dieser mit einem hohen Anteil an Uran-
Thorium Brennelementen betrieben werden kann. So werden mit dem Hochtemperaturreak-
tor, der ein Teil seines Spaltstoffes (Uran-233) selbst erzeugt, sehr hohe Abbriinde von ca. 80
MWd/kg erreicht. Hinsichtlich des Gefihrdungspotentiales fiir die Transuranelemente ist der
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Verlauf gegeniiber dem DWR TRU Gefahrdungspotential um den Faktor zwel verringert
/PHL, 95/. Dies ist mit der grundsétzlich zu beobachtenden spezifisch geringeren TRU-
Produktion mit steigendem Abbrand zu erkldren. Somit besteht der signifikante Vorteil des
Hochtemperaturreaktors im wesentlichen in seiner hoheren nuklearen Sicherheit und weniger
in seiner Eignung zur TRU Reduzierung,

Weitergehend kann in einem Hochtemperaturreaktor auch mit Plutonium angereicherter
Brennstoff eingesetzt werden. Dabei sind die Plutonium Abbrandraten #hnlich hoch wie die
eines schnellen Reaktorsystems /HUG 95/. Innerhalb einer kompletten Brennstoffstandzeit
Kkonnten bis zu 75% des Plutoniums abgebrannt werden. Fiir einen solch ausgelegten HTR
wird eine Abbrandrate von 225kg TRU je GWya angenommen /RUT 98/. Weitergehende
Reduktionen erfordern aber zwangslaufig Rezyklierungen des Brennstoffs. Hierzu bedarf es

allerdings intensiver Forschungsarbeiten, da bisher nur geringe Erfahrungen mit der Aufar-
beitung von ,,coated particles* vorliegen.

3.1.3 Schnelle Reaktoren

Ein schnelles Reaktorsystem bietet gegeniiber einem thermischen System den grofen Vorteil,
daB ein effektiver Umsatz von Transuranelementen erreicht werden kann. Daher ist das Kon-
zept schneller kritischer Transmutationsanlagen Gegenstand vieler Studien /INT 95/. In Euro-
pa wird dieser Gedanke z.B. seid vielen Jahren in Form des CAPRA (Combustion Améliorée
du Plutonium dans les Réacteurs Avances) Programmes verfolgt. Die Auslegung des Cores
soll auch die Transmutation von Minor Actinides erlauben. Diesem Betrachtungspunkt wird
in dem zusitzlichem Programm CADRA (Consommation d’Actinides et de Déchets dans les
Réacteurs Avances) Aufmerksamkeit gewidmet /COS 98/. Als Brennstoff wird ein Uran-
Plutonium-Dioxid (UPuO,) vorgesehen. Angestrebt wird eine Anreicherung mit 45% Pu, was
einem Gesamtinventar von ca. 9 t entsprechen wiirde. Als CADRA Anlage wiren 1 t Np und
1,5t Am als Target im Core enthalten /SAL 98/. Die Abbrandrate solch einer Anlage wird fiir
einen U-Pu-MOX Brennstoff mit 230 kg TRU pro GWy,a angegeben. Sollte es moglich sein
auch bei diesem System Thorium als Brennstoffbasis einzusetzen und ein Th-Pu-MOX
Brennstoff zu nutzen, so konnte die Rate auf 305 kg TRU je GWya erhoht werden /GRU 98/.

Wird die Brennstoffgestaltung betrachtet, so hat sich neben den oxidischen Brennstoffen wie
im CAPRA Programm auch der Gedanke des metallischen Brennstoffes wie im IFR (Integral
Fast Reactor) bzw. ALMR (Advanced Liquid Metal Reactor) etabliert. Die japanische Vari-
ante, die Transurane in einer Nitridmatrix einzubetten /MAT et al. 94/ soll hier nicht n#her
betra.chtet werden. Aufgrund der guten Erfahrungen mit Oxidelementen in Wasserreaktoren
hat sich auch fiir den schnellen Reaktor mit Natriumkiihlung der Oxidbrennstoff durchgesetzt
/ZIE 85/. Vorteilhaft ist, daB mit dem etablierten PUREX-Verfahren hinlédngliche Erfahrungen
zur Rezyklierung oxidischer Brennstoffe bestehen. So befinden sich Pelletproben mit einem

maximalen Anteil an Plutonium von 50% im Bestrahlungstest /RIM et al. 98/. Zur Vermei-
dung des Aufbaus héherer Actinide aus dem Uran- .

238 richten sich die weiteren Bestrebun
. . . gen
auf eine Reduzierung dieses Stoffes z.B. durch Thorium-232 bzw. den Ersatz durch eine
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Inertmatrix. Bestrahlungsversuche mit innovativen oxidischen Brennstoffen konnten mit dem
Reaktor Superphenix/Frankreich durchgefiihrt werden /SAL et al. 93/. Gegeniiber oxidischen
Brennstoffen weisen metallische Brennstoffe (U, Re, Zr) eine wesentlich hthere Brutrate in
einem schnellen System auf /ZIE 85/. Die Ursache fiir dieses Verhalten liegt in der Auspri-
gung eines wesentlich hérteren Neutronenspektrums, da keine moderierenden Sauerstoffato-
me vorliegen. So bilden metallische Brennstoffe hinsichtlich einer reinen TRU Vernichtung
keine Alternative zu den oxidischen Brennstoffen. Nur im Hinblick auf eine gewiinschte
Kombination von TRU Vernichtung und Erzeugung von Spaltstoffen (U-233) bieten sich
metallische Brennstoffe an.

Diesen Weg greift die Konzeption einer Transmutationsanlage auf Basis eines Fliissigmetall-
reaktors auf. In den 70er Jahren wurde bereits im Rahmen eines Integral Fast Reactor (IFR)
Programmes solch ein System erstellt. Zu diesem Zeitpunkt wurde auch das pyrometallurgi-
sche Aufbereitungssystem (Actinide Recycle System ARS) entwickelt, womit metallische
Brennstoffe wiederaufbereitet werden konnen /EHR 95/. Somit sieht das Gesamtsystem den
Einsatz von metallischen Brennstoffen in einem Advanced Liquid Metal Reactor (ALMR)
und die pyrometallischer Aufbereitung (ARS) vor. Im Rahmen von Untersuchungen konnte
gezeigt werden, dafl das Sicherheitsverhalten des Reaktorsystemes wesentlich giinstiger zu
beurteilen ist, als ein vergleichbarer Reaktor mit oxidischen Brennstoffen /WAD 88/. Studien
in Bezug zur Transmutation fiihrten zu dem Ergebnis, daB} in einem modifizierten IFR Kern
die Transuranmengen gegeniiber einer direkten Endlagerung auf 0,32% reduziert werden
konnten /LYP, 96/.

Da der Erfahrungshintergrund fiir schnelle Reaktorsysteme nur begrenzt ist, miissen gegen-
iiber thermischen Reaktorsystemen noch umfangreichere Forschungs- und Entwicklungsar-
beiten geleistet werden. So bilden insbesondere die Reaktordynamik und das Sicherheitsver-
halten schneller Systeme je nach Auslegung grofie Problemstellungen (steigen des Doppler-
koeffizienten; positiver Dampfblasenkoeffizient) /JAN 95/. Verschirft werden die Probleme
durch die Tatsache, daB, wie z.B. im CAPRA/CADRA Projekt, thermalisierte Inselbereiche
geschaffen werden miiBten, um auch langlebige Spaltprodukte wie Technetium-99 oder Jod-
129 in groBeren Mengen umzuwandeln, da diese Nuklide sehr geringe Einfangsquerschnitte
im schnellen Bereich aufweisen.

3.2 Unterkritische Transmutationsanlagen

Eine Alternative zu Kritischen Systemen bilden die subkritischen Transmutationsanlagen, bei
denen die Aufrechterhaltung des Neutronenflusses durch externe Quellneutronen garantiert
wird. Diese Anlagen sind technisch sehr aufwendig, und es existieren noch keine praktischen
Erfahrungen, doch weisen subkritische Anlagen verschiedene sicherheitstechnische Vorteile
(insbesondere hinsichtlich von Kritikalitdtsstorfdllen) auf, so da es mehrere internationale
Konzepte fiir solche Systeme gibt. Die Grundidee einer unterkritischen Transmutationsanlage
bzw. eines unterkritischen Reaktors wurde bereits in den Anfangsjahren der Reaktorentwick-
lung aufgeworfen, doch wurden erst in den letzten Jahren so deutliche Fortschritte auf dem
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Gebiet der Teilchenbeschleuniger erreicht, daB die Idee in den Bereich einer technischen
Realisierung riickte. Im folgenden werden zunéchst Grundlagen und Aufbau solcher Anlagen
skizziert, bevor explizit auf die bekanntesten Systemstudien eingegangen wird. Dabei stehen
insbesondere die ATW Anlage von Bowman et al. aus dem LANL und das Konzept eines
schnellen Systems um Rubbia et al. aus Cern im Mittelpunkt des Interesses, da fiir diese
Konzepte ausgearbeitete Systemstudien vorliegen. Zwar existieren insbesondere aus dem
LANL aktuellere Entwiirfe, doch handelt es sich hierbei meist um Skizzen, die hinsichtlich
einer Anlagencharakterisierung nicht sehr aussagekréftig sind.

3.2.1 Grundlagen und Aufbau

Die wesentlichen Bauteile einer subkritischen Transmutationsanlage sind ein leistungsstarker
Beschleuniger fiir Protonen, ein Target aus schweren Atomkernen, welches in der Lage ist,
eine hohe Anzahl von Spallationsneutronen zu erzeugen, und ein umgebendes Blanket, in
dem die zu transmutierenden Stoffe eingebettet sind. Abb. 3.1 verdeutlicht die Anordnung.
Der Linearbeschleuniger erzeugt einen kontinuierlichen Protonenstrahl mit einer Energie von
ca. 1,6 GeV bei einer Stromstérke von 25 mA. Dieser Protonenstrahl muB gegebenenfalls um
90° umgelenkt werden, um ihn dem Target zufithren zu konnen. Fiir den Ubergang des Proto-
nenstrahls in das Target wird ein Protonenfenster benétigt, welches eine Vielzahl von Anfor-
derungen erfiillen muB. Dieses Anforderungsprofil wurde exemplarisch untersucht und zu-
gleich eine Losung fiir die erforderlichen Spezifikationen skizziert /JAN 95/.

Linearbeschleuniger ~ Unnlenkung des
® ~
Protonen Protonenstrahles
A
Protonenfenster

(. o ¢ o o ¢Turbo-Generator

——|

Spallations - Neutronen
., )
\ I ' ., ., '.‘...0"
W —— s | | o
I [ Yeer— - Target [ e
Wiirmetauscher ) )
Blanket Blanket

Zwischenwirmetauscher

Abb. 3.1: Beschleunigergetriebene Transmutationsanlage mit ihren wesentlichen Elementen
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Innerhalb des Targetmateriales, das aus einem Material mit hoher Massenzahl bestehen sollte,
wie zum Beispiel Wolfram, Blei oder Uran, kommt es zu einem Spallationsproze3. Abb. 3.2
illustriert den ProzeB der Spallation. Hochenergetische Primérteilchen (Protonen, Deuteronen
etc. von einigen 100 MeV) dringen in den Kern ein und 16sen eine intranukleare Kaskade aus.
Der hochangeregte Kern gibt dabei seine Energie durch Abdampfen von Nukleonen ab. Bei
den Nukleonen handelt es sich um Neutronen, sofern es sich um schwerere Kerne handelt.
Abhéngig von der Energie des Primérteilchens z.B. eines Protons und dem Targetmaterial
werden im Mittel zwischen 30 und 50 Neutronen abgedampft /JAN, 95/. Weitere Spallations-
neutronen konnen als Kaskade durch hochangeregte, abgedampfte Neutronen erzeugt werden.
Bei sehr hohen Massenzahlen des angeregten Kerns steigt die Wahrscheinlichkeit einer Spal-
tung. Diese zieht wiederum ein Abdampfen von Neutronen aus den Spaltprodukten nach sich.

Intranukleare Kaskade g internikleare Kaskode

RE WS 2

Primérteilchen

QO Neutron
@ Proton

Verdu_mpfung
Abb. 3.2: SpallationsprozeB in skizzierter Darstellung /BAU et al. 81/.

Eine Sonderstellung nehmen Konzepte ein bei denen der Protonenstrahl direkt das Blanket
trifft. Dies ist zum Beispiel beim JAERI-MS (Molten Salt) oder PHOENIX Konzept der Fall.
Eine bestimmte Anzahl der erzeugten Neutronen flieen iiber die Targetsystemgrenze in das
Blanket hinein. Diese Anzahl sollte naturgemiB moglichst hoch sein, um einen ausreichenden
NeutronenfluB zur Transmutation bereitzustellen. Neben der Optimierung der Neutronen-
ausbeute stellt auch die Wirmeabfuhr aus dem Target ein grofes Problemfeld dar. So wird
das Targetmaterial eine Warmemenge von ca. 50% der induzierten Energie aufnehmen und
weiterleiten miissen. Eine Kiihlung des Targets ist bei Beschleunigeranlagen hoher Leistung
somit unausweichlich. Innerhalb des Blankets werden die Transurane und/oder langlebigen
Spaltprodukte durch Spalt- oder Einfangsreaktionen transmutiert. Die dabei auftretende Wir-
me wird ebenfalls tiber einen Wirmetauscher abgefiihrt. Somit kann mittels eines Generators
Strom produziert werden, der zum Betrieb des Linearbeschleuniger dient dessen Uberschuf
abgegeben wird. Voraussetzung fiir diesen Energiegewinn ist aber ein Multiplikationsfaktor
kegs von mindestens 0,75 innerhalb der Blanketstruktur /LYP; 96/. Da gegenwirtig eine Reihe
von unterkritischen Systemen untersucht werden, folgt eine Skizzierung der charakteristi-
schen Vertreter der einzelnen Systeme.
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3.2.2 Bisherige Systemstudien

Bei den subkritischen Systemen existieren wie bei den kritischen Systemen eine Vielzahl von
Systemvariablen, die unterschiedlich ausgelegt werden konnen. Einzige Gemeinsamkeit bleibt
der Protonenbeschleuniger, wobei auch hier zwischen Linear- und Zirkularbeschleuniger
unterschieden werden kann. Wichtige Merkmale von unterkritischen Transmutationsanlagen,
wie auch von Reaktoren, sind das verwendete Neutronenspektrum und die Brennstofform.
Daher bietet sich eine Untergliederung der Systeme nach diesen Charakteristika an. Abb. 3.3
ordnet jeder einzelnen Gruppe eine typische Systemstudie zu, wobei der Gedanke der Toxi-
zititsreduzierung bzw. nuklearen Abfallbeseitigung als Kriterium im Vordergrund steht.
Dementsprechend finden hier bekannte unterkritische Konzepte zur priméren Stromerzeugung
und/oder dem Erbriiten von Spaltstoff (z.B. das ADEP Projekt) keine Beriicksichtigung.

Unterkritische
Systeme
Schnelles Thermisches
Neutronenspektrum Neutronenspektrum
Fester Brennstoff Fliissiger Brennstoff Fester Brennstoff Fliissiger Brennstoff
FEA-Waste Konzept | | JAERI-MS Konzept ITEP Konzept ATW Konzept
JAERI-MF Konzept Jiilich Konzept

Abb. 3.3: Gliederung unterkritischer Systeme nach Charakteristika,

A}s Beispiele fiir Systeme mit einem schnellen Neutronenspektrum und festem Brennstoff
konnen das Cerner FEA-Waste (Fast Energy Amplifier fiir

und die JAERI MF (Metall Fuel) Studien benannt werden.
erlangte eine hohe Aufmerksamkeit und wird dementsprech:
Konzept mit fliissigen Brennstoffen im schnellen Neutron
(Molten Salt) Studie herangezogen. Als Zwitter zwischen s

trum existiert die ITEP Idee eines unterkritischen Reaktors, der sowohl eine ausgeprigte
schnelle Zone, als auch eine thermische Zone mit festem Brennstoff aufweist, Als b§1<1;nnte~
ste.r Vertreter fiir thermische Systeme mit fliissigem Brennstoff dient die AT;N (Accelerator
Driven Transmutation of Nuclear Waste) Studie des Los Alamos National Laboratory

(LANL). Sie steht im direkten Verolej in di
gleich zu dem in dieser Arbeit weiterentwi
des Jiilicher Transmutationssystemes. pickelen Konzep!

»Waste Incineration®) Konzept
Insbesondere die Cerner Studie
end genauer dargestellt. Fiir das
enspektrum wird die JAERI MS
chnellem und thermischem Spek-
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Fast Energy Amplifier (FEA)

Eine Arbeitsgruppe unter Rubbia entwickelte in Cern mehrere unterkritische Systeme auf
Thorium-Basis, die unter dem Begriff des ,.Energieverstirkers (Energy Amplifier, EA)
weitreichende Beachtung er-
langten. Der bedeutendste
Vertreter dieser Konzepte ist
das schnelle bleigekiihlte Sy-
stem (F-EA). Hierzu wurden
Mitte der 90ger Jahre mehrere
Studien verdffentlicht, die auch .
heute noch Gegenstand der EBDV
Betrachtung sind /RUB et al.

93; RUB et al. 94/. 1995 wurde

das Konzept in /RUB; et al. 95;

/RUB; et al. 95/ konkretisiert. Main vessel
Zentraler Kern des Konzeptes
ist der Energy Amplifier, wie
er in Abb. 3.4 dargestellt wird.
Ein wesentlicher Gesichtspunkt H'O, air fiser
dieser Anlage sollte seine
Multifunktionalitit sein, so daf3

die Anlage sowohl zur Strom-  cold air downcomer
erzeugung 1im Sinne eines
Leistungsreaktors, als auch zur Main silo
Vernichtung von hochaktiven
TRU eingesetzt werden kann.
Die unterschiedliche Zielset-
zung sollte nur durch einen
gednderten Brennstoff realisiert
werden. Im Bezug auf die
Plutoniumverbrennung soll in
dieser Anlage ein Thorium- Abb. 3.4: Allgemeine Darstellung des Energiever-

Plutonium  Brennstoff ver- stirkers (EA) /RUB; et al. 95/.
brannt (im Gegensatz zu einem

Th-U Brennstoff als Leistungs-

reaktor) und gleichzeitig Uran-233 erbriitet werden. Dies wird durch ein zwei Zonen Core
unterstiitzt, wobei in der ersten Zone der Th-Pu Brennstoff mit eine Masse von ca. 28,41 t und
in der zweiten Zone ein reines Briiter Core mit 5,6 t Th zum Einsatz kommt. Dabei liegen
beide Stoffe als Oxide vor. Mit einer Leistungsdichte im inneren Bereich von 523 MW/m?,
was zu einer Brennstofftemperatur von 908°C fiihrt, liefert die Anlage eine thermische Lei-
stung von 1500 MWy, und eine elektrische Leistung von 675 MWe. Dabei wird wihrend des
Betriebs von einem Multiplikationsfaktor von keg = 0,98 ausgegangen /RUB, et al. 95/. Ge-
kiihlt wird das System mit fliissigem Blei mittels Naturumlauf. Das Blei wirmt sich dabei von
400°C auf 600°C auf, wobei es mit einer mittleren Geschwindigkeit von 1,5 m/s durch das
Core flieBen soll. Ein Cyclotronbeschleuniger liefert 1 GeV Protonen bei einer mittleren

+ Proton Beam

Secondary coolant

Overflow path

Normal Coolant level

Heat exchanger

Themal insulating wall

Contaiment vessel

Plenum region

Fuel region
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Stromstéirke von I = 12,5 mA. Dieser Protonenstrahl trifft durch ein Wolfram Protonenfenster
in das Target, welches als fliissiges Bleitarget ausgelegt und identisch mit dem Kiihlmittel ist.
Ein Betriebsstoffzyklus erstreckt sich iiber 5 Jahre, womit innerhalb dieser Zeit bei einem
Abbrand von 120 GWd pro t SM innerhalb eines Jahres 420 kg Plutonium umgesetzt werden
/RUB;3 et al. 95/. Eingegliedert wird der Energieverstérker in einen Gesamtkomplex der in
Abb. 3.5 schematisch charakterisiert wird. Anhang C 1 beschreibt den Gesamtmassenstrom
fiir das integrale Konzept des FEA zur Plutoniumvernichtung.

A
A

(30MW)
Beam N | Generator
. ‘
’ oy
Intermediate 18 m v
. ‘ gl 5
Accelerator Complex |3 §| Power Generation
: g g (675 MW)
Energy i =i o _
Amplifier Hiilji 3 -
I! Pum
_ - Fuel Discharge B P
& " @zep ~
‘|' Repfoéé&e’mg , Achmdee ‘ ' : Fresh
] ‘ (Partition) 227 > Fuel fabrication {g— . Thorium
@47y ‘ 29y Supply -
Spentfuel
. . Fission Fragments | y . ‘
Reprocessing Complex o " o e - ToSecular
(every 5 years) o . o pository.

Abb. 3.5: FEA Anlagenkomplex in der Plutoniumvernichtung /RUB, et al, 95/.

Diejse farste Auslegung hinsichtlich einer Plutoniumvemichtung mittels des FEA von 1995
weilt jedoch eine Vielzahl von offenen Fragen bzw. Unklarheiten (z.B. Sicherheitsrelevanz
des I%oh'en Pu Inventars von mindestens 5600 kg; die Bedeutung der Si)altprodukte fiir den
Multiplikationsfaktor; reicht der U-233 Aufbau, um den k-Faktor zu stabilisieren; bleibt die
Pu Umsatzrate trotz hohem U-233 Anteiles konstant bei 420 kg/a) auf, ’

Eine spezifischere Darstellung des Ener
(FEA-Waste Incinerator) wurde 1997 v

Konzeptes dar /RUB 97/. Hierbei wurde
chen Punkten gesindert.

g}f Amplifiers als ein Mittel zur TRU Verbrennung
erdffentlicht und stellt den aktuellen Stand des FEA
der FEA gegeniiber dem 95 ger Konzept in wesentli-
¢ Der Thorium basierte Brennstoff besteht nicht mehr aus

sondern liegt in metallischer Form vor, Dementsprechen
Reprocessing fiir die Wiederaufarbeitung angestrebt

Oxidverbindungen
d wird ein Pyro-
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e Das Core wurde verkleinert, eine reine Briiterzone fiel weg und die Brennstoff-
masse wurde auf ca. 10 t im Mittel verringert.

¢ Die Brennstabgeometrie wurde veréndert, das hohe Plenum wurde verringert.

e Die Zykluszeit wird auf 2 Jahre verringert.

Diese Anderungen zeigen deutliche Auswirkungen auf alle anderen Systemparameter wie z.B.
der Leistungsdichte im Core, die sich von 523 MW/m® auf 176 MW/m® absenkt. Als Multi-
plikationsfaktor wihrend des Betriebes wird ein nominaler Wert von 0,97 angegeben. Wie

auch in den vorhergehenden Studien wird auch

Tab. 3.1: Relative Zusammensetzung des hier an das Einbringen der langlebigen Spalt-
verwendeten TRU Abfalls. produkte in spezielle Corebereiche gedacht.
, _ Ausgangspunkt der TRU Betrachtungen sind
Nuklid K Rtelatt_we % die abgebrannten Brennelemente eines spani-
Np-237 onzens,raaalon[ d schen LWR nach 15 Jahren Abklingzeit. Die
Pu-238 164 relative Zusammensetzung der wesentlichen
Pu-239 51,499 Nuklide kann anhand der Tab. 3.1 angegeben
Pu-240 21,358 werden.
Pu-241 6,614 . -
Pu242 4.968 Im Mittel soll das Core aus 70% “““Th und
AT-241 7,382 30% TRU bestehen,.welches nach 2 .Jahrein
Am-243 0,08244 komplett entladen wird. Abb. 3.6 zeigt die
Cmoad 0,169 prozentuale Zusammensetzung des Brennstof-

fes jeweils zu Beginn eines Zykluss nach
Elementen gruppiert. Deutlich wird, da3 weder
die relative Zusammensetzung noch die absolute Gesamtmasse des Brennstoffes konstant
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Abb. 3.6: Relative Zusammensetzung des FEA Brennstoffs nach Rubbia zum Zyklusbeginn.
100% entsprechen im Mittel 10 t.
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bleibt. Diese verringert sich von 11,9 t auf 9,1 t. Die Abbrandrate wird mit 402 kg TRU pro
Jahr angegeben. Nach dem Entladen erfolgt eine Wiederaufarbeitung der Stoffe und ein Ver-
schnitt mit frischen TRU, um dann in einem neuen Brennstoffzyklus eingesetzt zu werden.
Die Gesamtmasse an Pu betréigt innerhalb der Zyklen iiber 2000kg. Die Gesamtlebensdauer
des FEA wird mit 60 Jahren angenommen.

JAERI Molten Salt (MS) Konzept
Ein weiteres Konzept mit schnellem Neutronenspektrum aber auf Basis fliissigen Brennstof-
fes in Form einer Salzschmelze (Molten Salt) als Transurantréger ist der JAERI-MS Entwurf.
Dabei trifft der Protonenstrahl mit

einer Energie von 1,5 GeV und 25 Kihlmitte]
mA nach dem Protonenfenster nicht Antriebsmotor (Salz)
auf ein separates Target, sondern 1 Protonenstrahl =
direkt auf die transuranhaltige Chlo- ﬂ ‘ L <=
ridsalzschmelze, die sich dabei von

Protonen-

550°C auf 650°C aufheizt. Die / .

Schmelze wird mittels Pumpen

durch das System zu den im Core Sipumpe

befindlichen Wirmetauschern ge- *""‘“" o

pumpt, wo die Wirme abgefiihrt _,1'_. X

wird. Das Gesamtinventar an Tran- % |

suranen betrégt fiir die spezifizierte % = X \//\ Kompakt-
Schmelze  (NaCl-MACL-PuCly) % = // wimeuseher
5400 kg im Kreislauf. Dies fiihrt zu /// Reflektor //

einer Leistungserzeugung von 800 . //////////////////// g

MWy, Abb. 3.7 verdeutlicht die e eleer

Grundzlige des Konzeptes. Abb. 3.7: JAERI-MS Konzept /KAT et al. 92/.
Die Salzschmelze fungiert als Tri-
germaterial und wird aus neutronen-
dynamischen Griinden aus Chlorid- Molten-Salt
salzen bestehen. Dies garantiert ein Fume
moglichst hartes Neutronenspek-

trum. Als grundlegende Zusammen- a , ‘
: . - as Separator | i
setzung wird sowohl eine NaCl- sparator | He Injector

MACI3-PuCl; als auch eine PbCl,-
MACI;-PuCl;  Losung vorgesehen.

Proton Beam

4

Cold Trap

.....

500 - 550°C
So steht eine Transmutation von e Molten-Salt Flow
Minor Actinides (MA) also Neptu- Extractor [~ .
nium, Americium und Curium im /)
Vordergrund. Plutonium wird aus 4°°°°i
.

neutronendkonomischen  Gesichts-
punkten heraus zugegeben und dient
im wesentlichen der Stabilisierung

Abb. 3.8: Extraktionssystem des JAERI-MS
des Multiplikationsfaktors, Beji der

Konzeptes /TAK 97/.
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NaCl-MACI;-PuClz Schmelze kann dieser mit ke = 0,92 veranschlagt werden /KAT et al.
92/. Der NeutronenfluB erreicht einen maximalen Wert von @ = 1-10"° n/(cm?*s). Die Umsatz-
rate fiir die betrachtete Schmelze wird mit 250 kg Transuranen pro Jahr angegeben. Die ma-
ximale Leistungsdichte in der Target/Blanket-Region wird mit 1660 MW/m®, die durch-
schnittliche mit 310 MW/m® abgeschitzt. Diese Systemparameter konnen nur durch eine
kontinuierliche Reinigung des Salzes sichergestellt werden, das somit ein zentrales Element
des Konzeptes darstellt. In Abb. 3.8 wird die prinzipielle Vorgehensweise der kontinuierli-
chen Separation dargestellt. So durchflieft die Salzschmelze verschiedene Baugruppen aufer-
halb des Cores, um die gewiinschten Spaltprodukte zu extrahieren /TAK 97/. Als Problem-
stellung wird der Umgang mit der Salzschmelzentechnologie (z.B. Korrosion) genannt, da
hierfiir nur geringe Erfahrungswerte vorliegen.

ITEP Konzept
Als unterkritisches System, welches sowohl ein schnelles als auch ein thermisches Neutro-
nenspektrum mit festem Brennstoff aufweist, wurde vom ,,Institut fiir Theoretische und Expe-
rimentelle Physik“ (ITEP) in Moskau ein zwei Zonen Konzept entworfen. Abb. 3.9 verdeut-
licht diesen Entwurf. Der Bereich des schnellen Spektrums befindet sich zentral im Kern in
einem separaten Behélter. Dort endet der Protonenstrahl und erzeugt in einer fliissigen Blei
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o Il .
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Abb. 3.9: ITEP Entwurf eines Systems mit schneller und thermischer Zone /SHV, et al. 97/.
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Wismut Losung die Spallationsneutronen. Umschlossen ist dieser Bereich durch eine Brenn-
stoffanordnung von 5958 Brennstaben mit einem Thorium Plutonium Oxidgemisch /SHV| et
al. 97/. Innerhalb dieses inneren Kessels wird eine thermische Leistung von 300 MWy, er-
zeugt, welche durch Naturkonvektion der Blei Wismut Legierung an die Wirmetauscher
abgegeben wird.

Die thermische Zone mit dem Hauptanteil der oxidischen Th-Pu Brennelemente umschlieft in
einem doppelwandigem Behilter die zentrale Zone. Im Unterschied zum schnellen Bereich
erfolgt innerhalb dieser Anordnung die Moderation und Kiihlung mit Schwerwasser (D20).
Dort wird eine thermische Leistung von 2000 MWy, erzeugt, was zur Folge hat, daB ein D;0O-
Kiihlwassermassenstrom von 13,89 t bei einem Druck von 110 MPa umgew#lzt werden muS.
Das Gesamtsystem soll bei einem Multiplikationsfaktor von 0,99 betrieben werden und weist
ein Gesamtinventar von 130 t Schwermetall auf, wobei 7,8 t waffengridiges Plutonium sind
und der restliche Anteil aus Thorium besteht /SHV; et al. 97/. Da es sich bei diesem Entwurf
primér um ein System zur Vernichtung des Waffenplutoniums handelt, soll hier nicht weiter
darauf eingegangen werden. Weitere Spezifikationen werden zum Teil im Anhang C 2 aufge-
fiihrt oder kénnen in dem IAEA Status Bericht von 1997 nachgeschlagen werden.

ATW
Bekanntester Vertreter eines Systems mit thermischen Neutronen und fliissigem Brennstoff ist
das Accelerator Transmutation of Waste (ATW) Konzept des Los Alamos National Laborato-
ry (LANL). Dieses Konzept wurde zu Beginn der 90er Jahre vorgestellt. Es stellte eine von
drei Varianten des Accelerator-Driven Transmutation Technologie (ADTT) Projektes dar und
hatte die Transmutation bzw. Umsetzung des hochradioaktiven Abfalles zum Inhalt. Die
Variante des ADEP (Accelerator-Driven Energy Production) Projektes, welche primér der
Energieerzeugung als neuer Leistungsreaktor dienen sollte, sowie das ABC (Accelerator-
Based Conversion) Projekt, das die Vernichtung des Waffenplutoniums zur Zielsetzung hat,
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e Fission Product
Fuel Preparation y STORED (95%)
Robust Processing of Actinide and Fission
Product Waste ’
All Actinides,
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neutrons per GeV
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A fraz:'tlan of generated
. electricity is returned to
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Neutrons transmute and destroy
waste ' . -

Abb. 3.10: Grundaufbau der ATW Komponenten /VEN;, 97/.
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sollen innerhalb dieser Betrachtung auen vor bleiben. Gleichwohl gibt es fiir alle drei Vari-
anten des ADTT Systems gleiche Einzelkomponenten wie z.B. den Beschleuniger oder das
Target /BOW 97/. Abb. 3.10 verdeutlicht das Zusammenwirken der einzelnen Systemkompo-
nenten des ATW Konzeptes /VEN; 97/. Zentrale Elemente sind der Beschleuniger, ein fliissi-
ges Metall Target, welches die Spallationsneutronen bereitstellt und das Blanket. Bei dem
Blanket handelt es sich um ein graphitmoderiertes System, welches mit Brennstoffrohren
durchzogen ist. Innerhalb dieser Rohre wird die fliissige Brennstoffmasse hindurch gepumpt.
Basis ist ein geschmolzenes Salz, LiF-BeF, Eutektikum, welches als Spaltstofftrager fungiert
und ca. 0,06% (TRU)FE, Fluorid enthélt. Das geschmolzene Salz bzw. der Brennstoff weist
innerhalb des Blanket eine Temperatur von 600°C bis 700°C auf und zeichnet sich dabei
besonders hinsichtlich seiner Kompatibilitét mit Graphit aus.

Eine entscheidende Komponente ist die kontinuierliche Abtrennung von Spaltprodukten
wihrend des Betriebes. Ein Ansatzpunkt hierzu war die Separation mittels Zentrifugen. Da-
durch sollte es moglich sein, den Multiplikationswert auf 0,95 zu halten /VEN, 97/. In einer
Grundversion des ATW Konzeptes sollte die thermische Leistung 500 MWy, und der Umsatz
an TRU 180 kg pro Jahr betragen /BOW 91/. Dieses Grundkonzept dient als Ausgangspunkt
fiir spétere Betrachtungen. Zwar kamen sehr schnell groBere Konzepte auf, die eine thermi-
sche Leistung von 1500 MWy, Abb. 3.11 zeigt solch einen Entwurf, und spiter sogar von
3000 MW4, vorsahen, doch wurden diese Ausfiihrungen nicht detailliert und letztlich wurde
das prinzipielle Konzept eines thermischen ATW auf Salzschmelzenbasis nicht weiter ver-
folgt /SCH 98/. In Erwartung geringerer technischer Probleme und einer héheren TRU Um-
satzrate werden seit Ende der 90er Jahre schnelle Systeme mit festem Brennstoff und fliissi-
gem Blei als Kiihlmittel angedacht und skizziert /BRO et al. 98/. Dabei handelt es sich jedoch
um Grundideen die nicht detailliert ausgearbeitet wurden. Dementsprechend finden sie in
diesem Zusammenhang noch keine Resonanz.

Design Concept for the [ ] Molien-Salt ATW (THERMAL) Burner
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Abb. 3.11: Konzept einer thermischen 1500 MWy, ATW Anlage /VEN; 97/.
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Das Jiilicher Konzept
Ein alternatives Konzept fiir eine subkritische Transmutationsanlage mit einem thermischen
Neutronenspektrum und fliissigem Brennstoff ist die in Jiilich entwickelte Studie (im weiteren
Verlauf Jillich Studie genannt). Diese Studie basiert auf der Grundidee fliissiges Blei als
Actinidentriger und somit als Brennstoff aber auch als Kiihlmittel einzusetzen und stellt eine
Anlage vor, die sowohl fiir die Transmutation langlebiger Radionuklide als auch fiir die Ener-
gieproduktion mittels eines Thoriumzyklus geeignet ist /LIZ;.97/. Anhand der Abbildung
Abb. 3.12 werden die Grundziige dieser Konzeption erldutert. Der Protonenbeschleuniger

Protonenbeschleuniger Protonenfenster

P Actinide
“ Feed
600° ¢
- Blel
Actiniden- »
Suspension Warme-
tauscher
+ Graphit- L.
Moderator
Spatt-
produkte
Pb-Target a75 © :
AN
3150

Abb. 3.12: Jiilicher Konzept einer subkritischen Transmutationsanlage /LIZ; 97/.

liefert Protonen mit einer Energie von 1,6 GeV und einer Stromstirke von bis zu 40 mA. Der
Protonenstrahl trifft auf ein Bleitarget und 16st dort die gewiinschten Spallationsprozesse aus.
Die Neutronen treten iiber in das Blanket und die in das Target induzierte Wérme wird mittels
Wérmeleitung ebenfalls in das Blanket geleitet. Das Blanket besteht aus einem konzentrisch

um das Target angeordneten Graphitmoderator. Es unterteilt sich dabei in eine

I " »opaltprodukt-
Region“ (z.B. fiir Tc-99) sowie einer

»Actiniden-Region“ und thermalisiert das Neutronen-

. targetnahe Te-Zone

dJod-Zone

actinidenfithrende
Rohre

Abb. 3.13: Querschnitt durch eine Target/Blanket

-Einheit.
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spektrum. Hierbei weist die Actiniden-Region vier unterschiedliche Spektralzonen auf, Inner-
halb des Blankets sind die Brennstoffhiillrohe aus Zirkaloy in Dreiecksform senkrecht im
Graphit angeordnet. Abbildungen Abb.3.13 und Abb. 3.14 veranschaulichen diese
Anordnung bzw. Konstruktion. Innerhalb dieser

Rohre wird eine fliissige, mit Transuranen bela-

dene, Bleischmelze gefiihrt, die sowohl den /
Transuranen als Trigermaterial als auch dem
Gesamtsystem als Kiihlmittel dient. Daher sind
Kiihlmittelaustrittstemperaturen von 600° C
moglich, die einen Wirkungsgrad der Anlage Mg,
von ca. 40% gewdihrleisten /LIZ et al. 94/. Unter
der Berlicksichtigung des Eigenverbrauches des
Beschleunigers betréigt der zu erwartende Wir-
kungsgrad 1 ca. 30%. Die Wirmeabfuhr erfolgt
dabei in externen Wéarmetauschern. Die Ver-
wendung eines fliissigen Brennstoffs ermoglicht y
eine Entnahme von Spaltprodukten bzw. Zugabe
von ,frischen” Transuranen als Spaltstoff. Dies
wirkt sich sehr positiv auf die Stabilisierung des
Multiplikationsfaktors aus. Dementsprechend ist
eine chem. Trenneinheit dem Bleikreislauf
angeschlossen.

2509

Abb. 3.14: Aufbau einer Zelle.

Bei einer Actinidenkonzentration von 1,2 Gew.% im Blei betrégt das Blanketinventar an TRU
zum Zyklusbeginn 1030 kg. Die Zyklusldnge betrigt 60 Tage und fithrt zu einer TRU Ab-
nahme von ca. 86,3 kg innerhalb dieses Zeitraumes. Der Multiplikationsfaktor fillt wéhrend
dieser Zeit von ke = 0,95 um 1 nile auf keg = 0,94. Dementsprechend steigt der bendtigte
Protonenstrom von 25mA auf 30 mA am Ende des Betriebszyklus an. Berechnungen zum
Neutronenspektrum fithren zu einer Graphitstandzeit des Moderators von 4 Jahren und zu

thermischen Neutronenfliissen von @y, = 4-10* n/(cm?s) /LIZ, 97/.

Fiir die Kiihlung der Anlage wurden zwei Entwiirfe erarbeitet /[LYP 96/. Zum einen besteht
die Moglichkeit die produzierte Wirme auferhalb des Blankets, also extern iiber ein Ein-
kreiskiihlsystem, oder aber intern, innerhalb des Blankets, iiber ein Zweikreissystem abzufiih-
ren. Bei einem Einkreiskiihlsystem wird die Blei-Actiniden Suspension direkt zu den Wir-
metauschern gefiihrt, die aufgrund der enormen Strahlenbelastung und mdoglichst kurzer
Wege im Inneren des Anlagengebdudes untergebracht sein miissen. Dementsprechend dient
die Suspension sowohl als Actinidentriger, als auch als Wérmetrdger zu den Wéarmetau-
schern. Dort wird die Wirme {iber einen konventionellen Dampfkreislauf zur Turbine geleitet.
Wesentlicher Aspekt des Kreislaufs ist die Tatsache, das es sich um eine technisch sehr einfa-
che Form der Wirmeabfuhr handelt, die nicht die Neutronik innerhalb des Blankets beein-
fluBt. Nachteilig wirkt sich jedoch die rdumliche Verteilung hochaktiver Stoffe in der Anlage
und die Erhchung der Brennstoffmasse um den Faktor 4 gegeniiber dem reinen Coreinventar
aus. Dementsprechend erhsht sich der Aufwand des Strahlenschutzes im Anlagenaufbau und
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die Problematik der Proliferation von Pu gewinnt mit zunehmender Pu Masse an Gewicht.
Die Auslegung als Zweikreiskiihlsystem weist diesen Nachteil der InventarerhShung an
Brennstoffmasse nicht auf, Das aktivierte Blei-TRU Gemisch verlafit nicht den Bereich des
Blankets, sondern gibt seine Wérme innerhalb an einen reinen Bleikiihlkreislauf ab. Dement-
sprechend muB der Spalt zwischen Brennstofthiillrohr, der das fliissige Blei-Actiniden Ge-
misch enthilt, und dem Graphitmoderator von 3 mm auf 6 mm erweitert werden, damit dieser
Raum von fliissigem nicht aktiven Blei mit dem notwendigem Kiihlungmassenstrom durch-
stromt werden kann / LYPgs 96/. Hierbei besteht die Moglichkeit die interne Kiihlung als
Zwangs- oder Naturkonvektion auszulegen. Der reine Bleikiihlkreislauf iibertrdgt dann wie-
derum seine Wirme tiber einen Wirmetausche an den Sekundérkreis. Der Vorteil, da nur das
reine Kerninventar als Blei-TRU Gemisch ausgelegt wird und dementsprechend eine um 75%
geringere TRU Masse im Vergleich zum Einkreissystem benotigt wird, sowie der ortliche
EinschluB des hochaktiven Inventars auf den Bereich der Blankets, wird mit dem Nachteil
erkauft, dal sich gegeniiber dem Einkreissystem das Neutronenspektrum verdndert, da eine,
wenn auch geringe, Umkonstruktion des Blankets erforderlich ist.

Wird das Gesamtsystem bilanziert (Abb. 3.15), so wird ein jihrlicher TRU Umsatz von
525 kg bei einer Anlagenleistung von 1300 MW, erreicht. Der Energiebedarf des Beschleu-
nigers kann bei einem Wirkungsgrad von 50% mit 80 MW, angegeben werden, so daB netto
440 MW, dem Netz zugefithrt werden konnen. Das Gesamtinventar an TRU inklusive des
Kihlkreislaufes betrsigt zum Zyklusbeginn 4120 kg. Das Inventar an zu transmutierenden
Spaltprodukten kann mit 2800 kg Tc-99 und 365 kg J-129 angegeben werden. Existiert fir die
Actiniden mit 525 kg eine Umsatzrate von 12,7%, gemessen zum eingesetzten Inventar, so

ergibt sich mit 57 kg (50 kg Tc, 7 kg J) jéhrlicher Umsatzrate fiir die zu transmutierenden
Spaltprodukte ein Verhltnis von 1,8%.

LWR - Abfall
TRU: Spaltprodukte:
Np, Pu, Am, Cm P ??Jume'
525 kg/a 50 ;7 kg/a

Transmutationsanlage kurzlebige

P = 1300 MW
ket = 0,95/ 0,94 BOB/ EOB
tnventar. inkl. Kreslauf

4120 kg TRU
2800 kg Tc /365 kg J

paltprodukte
525 kg/a

-

Protonenbeschleuniger
n=05

Abb. 3.15: Gesamtbilanz der Jiilicher Studie nach /LIZ 97/.
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4  Brennstoffbetrachtungen fiir das Jiilicher Konzept

Das Jiilicher Konzept eines thermischen Transmutationssystemes mit fliissigem Blei als
Brennstofftréger soll hinsichtlich seiner Eignung zur Abfallvernichtung von Transuranen
untersucht bzw. optimiert werden. Im Gegensatz zur neutronischen Basisauslegung /LIZ 97/
riickt bei diesen Betrachtungen der Gedanke zur Umwandlung von langlebigen Spaltproduk-
ten wie Jod-129 und Technetium-99 ebenso in den Hintergrund wie der prinzipielle Gedanke,
das System als Leistungsreaktor zur Stromerzeugung zu nutzen, bzw. iiber den Thorium-Uran
ZyKlus Spaltstoff zu erbriiten. Nichtsdestotrotz bleiben die bisherigen technischen Gedanken
und Basisauslegungen zum System /LYP 96/ giiltig. Insbesondere die Grundidee eines fliissi-
gen Brennstoffs in Form einer Blei-TRU Suspension, der die Mboglichkeit erdffnet
kontinuierlich frischen Brennstoff zuzufiihren und Neutronengifte wie die Spaltprodukte zu
extrahieren, erweist sich als sehr positiv. Als direkte Konsequenz kann die Anforderung an
den Protonenbeschleuniger bedeutend gesenkt werden. Die offenen Fragen des Systems wie
z.B. das Risiko einer Sedimentation des fliissigen Brennstoffs im Falle eines Pumpenstillstan-
des und das daraus entstehende Kritikalitétsstorfallpotential, das hohe TRU Inventar mit dem
Hintergrund der Proliferation, die Loslichkeit von Transuranen in Blei, etc. stellen zwar be-
rechtigte Kritikpunkte dar, doch rechtfertigt das positive Gesamtanlagenkonzept eines
fliissigen Brennstoffs geradezu die Evaluierung dieser Fragestellungen.

Mit dem Hintergrund der offenen Fragen aus den bisherigen Untersuchungen zur Jiilicher
ADS Anlage (Kap. 3.2.2) und durch die Ausrichtung des Systems auf die ausschliefliche
Nutzung als Transurantransmuter bedarf es hinsichtlich des Blankets und des Brennstoffes
einer angepafiten Auslegung, die es zu analysieren und auf eine TRU-Vernichtung bei gerin-
gem Inventar zu optimieren gilt. Naturgemd kommt dem Brennstoff hinsichtlich seiner
Zusammensetzung eine entscheidende Rolle zu. Die Zusammensetzung kann sich dabei hin-
sichtlich der eigentlichen TRU-Zusammensetzung z und hinsichtlich der Gesamt-
konzentration a an Transuranen innerhalb des Trigerfluides Blei verdndern. So gilt es zu-
niichst zu kliren, welche Brennstoffe in welchem Moderationsverhéltnis ein unterkritisches
Grundverhalten aufweisen, wobei die Unterkritikalitét nicht mehr als max. 5 nile betragen
sollte, um die Anforderungen an den Protonenbeschleuniger zu begrenzen. Nur diese Brenn-
stoffe erscheinen aus der Fiille der Kombinationsmoglichkeiten als geeignet, néher untersucht
zu werden.

Das weitere Vorgehen untergliedert sich in drei Schritte. Im ersten Schritt werden die Rah-
mendaten spezifiziert, welche das System beschreiben und die Variationsmoglichkeiten
hinsichtlich der Brennstoffkombination und des Moderationsverhéltnisses aufgezeigt. Im
zweiten Schritt erfolgt eine erste neutronenphysikalische Berechnung, um einen mdglichen
Multiplikationsfaktor k.. zu bestimmen. Im dritten Schritt werden die gewonnenen Brenn-
stoff- und Moderationskombinationen hinsichtlich ihres Sedimentationsverhaltens gepriift.
Die Berechnungen zum Multiplikationsfaktor erfolgen mittels des SCALE 4.2 Programmpa-
kets und dem Steuermodul CSAS1X, wohingegen die Anderung des Eigenwertes wihrend
des Sedimentierens anhand des KENO-V Moduls nachvollzogen wird /ORN 93/. Alle Be-
rechnungen stiitzen sich auf Wirkungsquerschnittsdaten der JEFF 2.2 Bibliothek. Die

einzelnen Programmodule werden im Anhang D 1 beschrieben.
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4.1  Grundkonzept des Systems

Der Grundaufbau des Systems kann in zwei Gruppen aufgeteilt werden. Zum einen handelt es
sich um die Anlagenkomponenten wie Protonenbeschleuniger, Protonenfenster, Target, Blan-
ket mit entsprechendem Kiihlsystem und Reflektor und zum anderen um den fliissigen
Brennstoff. In Anlehnung an die bisherigen Studien (vgl. Kap. 3.2.2) kann ein Grofteil der
Anlagenkomponenten wie Protonenbeschleuniger, Protonenfenster und Target libernommen
werden. Ebenso sind die Ideen zum Kiihlsystem des Blankets zu iibernehmen, da sie sowohl
eine Einkreis- als auch Zweikreisvariante abdecken. Das Blanket und der Brennstoff miissen
neu ausgelegt werden. Ebenso gilt es die chem. Abtrenneinrichtung fiir Spaltprodukte zu
verifizieren, sowie Art und Umfang der Einspeisung von frischem TRU-Gemisch zu definie-
ren. Die beiden letztgenannten Punkte konnen naturgemaf erst dann beurteilt werden, wenn
der Brennstoff fiir das System festgelegt ist.

4.1.1 Grundaufbau der Anlage

Im Unterschied zur bisherigen Studie (vgl. Abb. 3.12) wird eine vereinfachte Anlage zu
Grunde gelegt, welche in Abb. 4.1 illustriert wird, um die Brennstoffbetrachtungen durchzu-
fithren. Die zentralen Elemente wie Protonenbeschleuniger, Protonenfenster und Bleitarget
bleiben erhalten, doch das Blanket und der Graphitreflektor werden umgestaltet. Die Spalt-
produktzonen entfallen und die Dreiecksanordnung der Brennstoffrohre innerhalb des
Graphitblankets ist hinsichtlich seines Abstandes zueinander (Pitch) nicht festgelegt. Die
Auswahl eines Kithlsystems steht nicht im Vordergrund der Betrachtungen und dementspre-
chend werden beide moglichen Varianten (Einkreis- und Zweikreissystem) offen gehalten.
Die neutronenphysikalischen Betrachtungen gehen zwar von einem Einkreissystem aus, doch
stellt dies keine bindende Vorentscheidung fiir dieses Kithlverfahren dar, da die gewonnenen
Ergebnisse, aufgrund des sehr geringen Einflusses des Kiihlmittels Blei auf die Neutronik,
leicht auf ein Zweikreissystem unter Beibehaltung des Moderationsverhiltnisses iibertragen
werden kann. Die Betrachtung einer kontinuierlichen Actinidenzufuhr und Spaltproduktex-
traktion bleibt ebenso auBen vor, da sie zum jetzigen Zeitpunkt keine Relevanz besitzt. Die

Protonenbeschleuniger Protonenfenster
Brennstoff-
rohre
| Blei
| Actiniden
| Brennstoff
Graphit- i i
1 o |+ Graphit- _ Graphit-
reflektor T~ | moderator 7 reflektor
(S
7

Blanket  Blei-Target

Abb. 4.1: Prinzipdarstellung des Jiilicher Transmutationssystemes zur TRU Umwandlung
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duBeren Abmessungen der Hauptkomponenten stellen eine feste GroBe dar. Das zentrale
Target hat einen Durchmesser von 1 m. Es wird vom Blanket umschlossen, welches einen
Durchmesser von 4 m aufweist. Der Graphitreflektor besitzt radial und axial eine Dicke von
1 m und schlieBt das System ab. Die Hohe des Blankets betrigt 2,5 m. Somit stehen 29,45 m’
Blanketvolumen zur Verfligung. Innerhalb dieses Volumens wird der fliissige Brennstoff, mit
Blei als Tridgermaterial der Actiniden, durch senkrecht angeordnete Rohre hindurchgepumpt.
Die Thermalisierung der Neutronen erfolgt durch die Graphitstruktur des Blankets. Ausge-
hend von den thermohydraulischen Basisberechnungen von /LYP 96/ kann die
Prinzipdarstellung mit den gegebenen geometrischen Randbedingungen in einen ersten Ent-
wurfes fiir ein Einkreiskiihlsystem umgesetzt werden. Abb. 4.2 zeigt diesen Coreentwurf mit

den wesentlichen Elementen im Vertikalschnitt, wobei nur zwei der sechs Wirmetauscher
angedeutet werden. Das TRU-Blei Gemisch wird von oben nach unten durch das Core ge-
pumpt. Am Coreaustritt gelangt das Gemisch in Sammelrohre. Die Primirpumpen sind
zwischen Coreaustritt und Warmetauschereintritt angeordnet. Nachdem das Blei-TRU Ge-
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Abb. 4.2: Anordnung von Target, Blanket und Wérmetauscher fiir das Jiilicher System im
Vertikalschnitt.
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misch seine Wirme an einem Sekundirkreislauf abgegeben hat wird es dem oberen Corebe-
reich wieder zugefiihrt. Als Coreeintrittstemperatur werden 375 °C und als Coreaustritts-
temperatur 600°C veranschlagt. Fiir den Fall eines Storfalls existiert am Coreaustritt eine
Schmelzsicherung als passives Abschaltsystem.

Da eine erste Analyse des neutronischen Verhaltens mittels des Eigenwertes ohne Festlegung
der unendlich ausgedehnten multiplizierenden Anordnung (k..) vorgenommen werden soll, ist
es unerliBlich eine Einheitszelle zu definieren. Diese Einheitszelle wird in Abb. 3.14 skizziert
und erméglicht eine zeitlich vertretbare numerische Simulation von verschiedenen Brennstof-
fanordnungen. Dabei bleibt aber der Neutronenstromverlust durch Leckagen an der
Zellgrenze unberiicksichtigt. Hinsichtlich einer ersten Bewertung von verschiedenen Brenn-
stoffen ist dieses Vorgehen jedoch akzeptabel. Die Einheitszelle selbst besteht aus vier
Elementen. Im Zentrum befindet sich das fliissige Blei mit den Actiniden. Es wird durch ein
Hiillrohr aus Zirkaloy gepumpt, welches eine Dicke von 3 mm aufweist. Wohlwissend, daB
aus Korrosionsgriinden eine Zirkaloy Legierung oder aber z.B. Stahl als Basismaterial ver-
wendet werden muB, erscheint die neutronenphysikalische Berechnung mit reinem Zirkaloy
als sinnvoll, da eine Differenz des Multiplikationsfaktors zwischen Zirkaloy und z.B. OSS
Stahl als Rohrmaterial als konstante Absenkung der Multiplikation zu Buche schlagen wiirde,
welche man leicht beriicksichtigen kann. Ein Spalt von 3 mm trennt das Brennstoffrohr vom
umgebenden Graphitmoderator. In den folgenden Untersuchungen sind nur die Materialstér-
ken des Brennstoffrohres, die Anordnung der Brennstoffrohre in Form einer
Dreiecksanordnung zueinander und der Spalt zwischen Brennstoffrohr und Graphit fixiert,
wogegen der Innenrohrdurchmesser und auch die Graphitdicke der Einheitszelle eine Funkti-
on des zu wahlenden Rohrdurchmessers d und des Moderationsverhiltnisses bzw. Pitches t
darstellt. Den EinfluB dieser Parameter gilt es im weiteren Verlauf zu quantifizieren.

4.1.2 Brennstoffzusammensetzungen

Der verwendete Brennstoff besteht aus zwei Komponenten. Zum einen dem fliissigem Blei,
welches als Trégermaterial fungiert, und zum anderem den umzuwandelnden Elementen,
v\-/elche in oxidischer Form vorliegen (TRU-O5). Die eigentliche Zusammensetzung orientiert
s1c.h an den beiden Faktoren Nuklidvektor aus den abgebrannten Brennelementen von
Lelc.htwa.sserreaktoren und Unterkritikalitat. Als Eingangsnuklidvektoren kénnen zunichst
zwel Basiszusammensetzungen angenommen werden. Dies ist zum einen der reine Pu-Vektor
des abgebrannten Brennstoffs aus einem 1300 MW, DWR Reaktors nach 35 MWd/kg SM
Abbrand und einer Abklingzeit von 10 Jahren sowie ein Plutonium-Minor-Actinide Gemisch
(PuMA). In Tab. 4.1 sind die entsprechenden Nuklidvektoren dargestellt. Wie sich zeigt
besteht das PuMA Gemisch aus ca. 89% Pu und 11% im abgebrannten Brennstoff vorliegende;
MA.‘ (Im weiteren Verlauf wird diese Zusammensetzung mit PuMA89/11 abgekiirzt). Um die
befe{ts vorhanden Abfallmengen an Minor Actinides zu verringern, wird auch die 1;/[6 lich-
kelt. in Betracht gezogen, den Plutoniumanteil der Transurane zu verringern und den 1\g/Iinor
Actinide Anteil zu erhShen. So werden auch TRU-Gemische mit 80% Pu und 20% Minor

Actinides (PuMAS0/20 abgekiirzt) und 70% Pu u i
e e nd 30% Minor Actini
abgekiirzt) in die Betrachtungen mit eingebunden. ctinides (PuMA70/30
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Tab. 4.1: Prozentuale Zusammensetzung [Gew. %] der verwendeten

Spaltnuklidvektoren.

Nuklid Pu-Vektor | PuMA89/11 | PuMA80/20 | PuMA70/30
Pu-238 1,35% 1,20% 1,08% 0,95%
Pu-239 62,03% 55,21% 49,62% 43,42%
Pu-240 24,08% 21,43% 19,26% 16,86%
Pu-241 7,94% 7,07% 6,35% 5,56%
Pu-242 4,60% 4,09% 3,68% 3,22%
Np-237 - 4,43% 8,06% 12,08%
Am-241 - 5,47% 9,395% 14,93%
Am-243 - 0,92% 1,87% 2,50%
Cm-243 - 0,004% 0,008% 0,012%
Cm-244 - 0,17% 0,32% 0,48%

Da nicht nur die TRU-Zusammensetzung z das Eigenwertverhalten beeinfluflt, sondern die
Konzentration der TRU im Trigerfluid Blei entscheidend ist, besteht auch hier zunéchst eine
weite Bandbreite moglicher Zusammensetzungen. Dementsprechend bedarf es immer einer
Konzentrationskennung a an TRU, um den Brennstoff vollstindig zu beschreiben. Eine zu-
sitzliche Kennzahleinfiihrung ist dann von Noten, wenn ein weiterer Stoff z.B. Thorium in
den Brennstoff integriert werden soll. Durch solch eine Kennung wird immer ein Vielfaches
der TRU-Menge als Thoriummenge angegeben, z.B. enthilt der Brennstoff 2%PuMA70/30-
Th 1:3 insgesamt zwei Prozent TRU. Diese zwei Prozent teilen sich zu 70% in Pu, also 1,4%
Pu im Brennstoff absolut gesehen, und zu 30% in MA, 0,6% MA im Brennstoff absolut be-
trachtet, auf. Hinzu kommt ein Thoriumanteil, der das dreifache der Gesamt TRU Masse im
Brennstoff betrigt, also 6% in diesem Fall.

Gerade in Bezug auf die Verteilung der TRU im Trégermaterial Blei stellt sich die Frage, ob
eine wirkliche Losung, eine kolloide Losung oder eine Dispersion bzw. Suspension erreicht
werden kann. Diese drei Moglichkeiten kénnen wie folgt charakterisiert werden J/ULL 87/

e Wirkliche Losungen bestehen aus gelosten Partikeln mit Durchmessern von
ca. 0,1 nm, was die GroBenordnung der freien Molekiile widerspiegelt. Es re-
sultiert eine physikalisch homogene Fliissigkeit.

e Kolloide Losungen (Schwebstoffe) sind Partikel mit Durchmessern zwischen
10 und 100 nm. Kolloide Losungen in Wasser sind klar und nur beziiglich ei-
niger Eigenschaften inhomogen (Tyndall Effekt). Die Teilchen laufen im
allgemeinen durch einen Papierfilter aber nicht durch eine Membran.

¢ Dispersion bilden sich mit weiter zunehmenden Teilchendurchmesser. Es sind
mindestens zwei Phasen vorhanden und es erfolgt eine mef3bare Absetzbewe-
gung im Schwerefeld (Sedimentation). Das disperse System wird im
allgemeinen als Suspension bezeichnet, wenn feste und fliissige Phasen paral-

lel existieren.

Diese Fragestellung besitzt insbesondere hinsichtlich des Sicherheitsverhaltens im Falle eir.les
Pumpenstillstandes eine entscheidende Rolle. Liegt eine wirkliche Losung oder eine kolloide
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Losung vor, kommt es nicht zur Sedimentation. Liegt jedoch eine Dispersion/ Suspension vor,
so muB von einer Sedimentation ausgegangen werden; dies hat Riickwirkungen auf das Si-
cherheitsverhalten des Systems. Dementsprechend bieten sich zwei Wege an. Zum einen die
Wahl eines gering mit Transuranen beladenen Brennstoffsystems, wo von einer chemischen
Losung gesprochen werden kann, oder aber eines Brennstoffes mit hohem TRU-Anteil, wel-
cher jedoch iiber alle Konzentrationsbereiche unterkritisch bleiben muf, da von einer
Aufkonzentration des TRU-Inventars im Falle einer Sedimentation ausgegangen werden musB.

Diese enorme Bandbreite an Variationsmoglichkeiten gilt es nun hinsichtlich des Eigenwertes
der Einheitszelle zu beschreiben, um sicher betreibbare Brennstoffsysteme auszuwihlen.
Gleichzeitig miissen die Ergebnisse mit den geometrischen Daten wie Brennstoffrohrdurch-
messer und Pitch verkniipft werden. Im Bereich der Brenmstoffe findet das reale
Loslichkeitsverhalten von Pu, den Minor Actinides Np, Am und Cm sowie von Th zunéchst

keine Beriicksichtigung, da es fiir die hier angestellten Uberlegungen von sekundirer Bedeu-
tung ist.

4.2  Kritikalititsberechnungen fiir verschiedene Brennstoffe

Im weiteren Verlauf sollen die angesprochenen Variationsmoglichkeiten Brennstoffhiillrohr-
durchmesser d, Abstand der Rohre zueinander (Pitch) t, TRU-Zusammensetzung z, TRU-
Konzentration im Trigerfluid a und Thoriumanteil im Trigerfluid hinsichtlich ihrer Multipli-
kation durch eine Geometrie und Brennstoffstudie anhand der Einheitszelle gepriift werden.
Um dies zeitlich effektiv durchfithren zu kénnen, wird das SCALE Programm mit dem Modul
CSAS1X verwendet. Dieses Modul berechnet den k.. -Wert der beschriebenen Einheitszelle,
wobei die addquaten resonanzabgeschirmten Wirkungsquerschnitte verwendet werden.

Als weitere feste Randbedingungen der Berechnung sind die Temperaturen des Systems
anzugeben (Tab. 4.2). Der Brennstoff, das Hiillrohr sowie der Spalt sollen eine Temperatur
von 773 K aufweisen, wohingegen beim Graphitmoderator von einer Temperatur von 600 K

ausgegangen wird. Ausgangspunkt soll
zunidchst der reine Pu-Vektor sein. Dieser
Spaltstoffvektor wurde hinsichtlich seiner
Stoffzone Mittlere Temperatur Konzentration im Blei und dem Abstand

Tab. 4.2: Temperaturen der Materialzonen
in der Einheitszelle.

n

Graphit 505K re.zichen de.xbei von 0,5% bis 70% (im Falle
einer Sedimentation, da 70% die dichteste

o ' Kugelpackung darstellt) und die Pitchva-
riation t von 5 cm bis 45 cm. Zusttzlich wurden die Rohrdurchmesser d verindert. Abb. 4.3

zeigt das Ergebnis einer Eigenwertberechnung beispielhaft fiir ein Rohrdurchmesser d von 3
cm und 5 cm. Es wird sofort ersichtlich, daB nur ein sehr eng begrenzter Konzentrations- und
Moderationsbereich von bis zu ca. 1,35 % Pu Anteil bei einem Pitch bis zu 5.8 cm bei einem
Innenrohrdurchmesser von 3 cm zu einem unterkritischen Verhalten fiihrt, ’Wird der Rohr-
durchmesser d erhoht verringert sich der Bereich der Unterkritikalitiit (siehe Beispiel




4 _Brennstoffbetrachtungen fiir das Jiilicher Konzept 37

d =5 cm). Ab einem Rohrdurchmesser von 7 cm liegt im beriicksichtigten Konzentrationsbe-
reich keine Unterkritikalitdt mehr vor, vielmehr steigt der Multiplikationsfaktor mit
zunehmendem Rohrdurchmesser an (Vgl. Anhang D 2).

DWR-Pu beid =5cm
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Spaltstoftkonzentration a [Gew. %]

Spaltstoftkonzentration a [Gew. %]

Abb. 4.3: k.. im Blanket in Abhéngigkeit der Pu Spaltstoffkonzentration und dem
Pitch fiir einen Brennstoffinnenrohrdurchmesser von 3 cm und 5 cm.

Werden dem Pu-Spaltstoff Minor Actinides (PuMA) zugegeben, so ergeben sich bei den
gleichen Randbedingungen (TRU-Konzentration, Pitch und Rohrdurchmesser) groRere unter-
kritische Bereiche. Je hoher der MA Anteil liegt, desto grofer ist der unterkritische Bereich
des Systems hinsichtlich der Konzentration und des Pitches. Abb. 4.4 bis Abb. 4.6 illustrieren
die Abhingigkeit der Unterkritikalitit vom Minor Actinide Gehalt des TRU-Gemisches an
den Gemischvariationen 89%Pu mit 11% MA, 80%Pu mit 20% MA sowie 70%Pu mit
30%MA. Im Vergleich zur Pu Ausgangssituation kann festgehalten werden, daB sich die
Bandbreite der Unterkritikalitit bei einem Rohrdurchmesser von d = 3 cm nun von 0,5% bis
zu max. 10% TRU-Beladung bei einer Pitchvariabilitit von 5 bis zu 10 cm erstreckt.
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Abb. 4.4: k.. im Blanket in Abhiingigkeit der PuMA89/11 TRU-Konzentration und
dem Pitch fiir einen Brennstoffinnenrohrdurchmesser von 3 cm und 5
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Abb. 4.5: k.. im Blanket in Abhiingigkeit der PuMA80/20 TRU-Konzentration und dem
Pitch fiir einen Brennstoffinnenrohrdurchmesser von 3 cmund 5 cm.
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Abb. 4.6: k.. im Blanket in Abhingigkeit der PuMA70/30 TRU-Konzentration und dem
Pitch fiir einen Brennstoffinnenrohrdurchmesser von 3 cm und 5 cm.

Wie beim reinen Pu Spaltstoff herrscht auch bei den mit MA verschnittenen Brennstoffen das
Verhalten vor, mit zunehmendem Brennstoffdurchmesser einen hoheren Multiplikationsfaktor
zu erzeugen, bzw. zu einem Kleineren unterkritischen Bereich zu fithren (vgl. Abb. 4.4 bis
Abb. 4.6). Bei geringen Moderationsverhiltnissen kann bei den groBeren Brennstabdurch-
messern jedoch auch schon bei geringen TRU-Beladungen von z.B. 1 % Pu die Schnell-
spaltung einen dominierenden Effekt haben, der den Multiplikationswert dann wieder anstei-
gen 14Bt. Ein Vergleich dreier Brennstabdurchmesser, in Abb. 4.7 von d =3 c¢cm bis d = 7 cm
bei einer Spaltstoffbeladung von 1% Pu als Funktion des Moderationsverhaltnisses aufgetra-
gen, verdeutlicht die Verhaltensweise. Hier wird deutlich, da der Brennstabdurchmesser von
3 cm den giinstigsten Multiplikationsverlauf aufweist. Dementsprechend eignen sich groBe

B.rennstoffromdurchmesser unter Beriicksichtigung der hier angegebenen Randbedingungen
nicht fiir den Einsatz in unterkritischen Systemen.
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Abb. 4.7: k.. im Blanket in Abhéngigkeit des Moderationsverhéltnisses bei einer Spalt-
stoffbeladung von 1% Pu fiir unterschiedliche Brennstabdurchmesser.

Insgesamt kann festgehalten werden, dafl die Variabilitit der Systemkomponente Pitch bzw.
des Moderationsverhiltnisses durch den Zusatz von MA in den Brennstoff ausreichend er-
schlossen werden kann. Hinsichtlich der Subkritikalitit in Abhéngigkeit von der TRU-
Konzentration herrscht immer noch Handlungsbedarf, wenn von einer Suspension des Brenn-
stoffes ausgegangen wird. Hier gilt es zu beriicksichtigen, daf es bei einem Pumpenausfall
zur Sedimentation der schwereren TRU-Partikel im Blei kommen wiirde. Daher sollte ein
idealer Brennstoff unabhingig von seiner TRU-Konzentration unterkritisch bleiben.

Um diesen Gedanken fortzufiihren, wird dem Blei-TRU Gemisch auch Thorium zugegeben
(Pu-Th). Wie sich zeigt, erweitert die Zugabe von Thorium, dies geschieht immer in einem
ganzen Vielfachen der Transurane, die Unterkritikalitit des Pu basierenden Brennstoffes
enorm. Abb. 4.8a-d verdeutlicht die Erweiterung des unterkritischen Bereiches fiir einen
reinen Pu Spaltstoff bei einem Rohrdurchmesser von 3 cm. Unter Beriicksichtigung hoherer
Thoriumanteile im Brennstoff sind sogar hinsichtlich der Sedimentation inhdrent sichere
Brennstoffe méglich, da iiber alle moglichen Spaltstoffkonzentrationen bei einem festgeleg-
tem Pitch von z.B. 6 cm eine Unterkritikalitit gegeben ist. Dies wird sehr gut in Abb. 4.8d
deutlich, wo der Multiplikationsfaktor fiir ein Plutonium Thoriumgemisch im Verhéltnis 1:7
(Pu-Th 1:7) fiir unterschiedliche Spaltstoffkonzentrationen und Pitches aufgetragen wurde.
Hier wird sofort ersichtlich, daB fiir einen Pitch bis zu 6,3 cm das System fiir alle vorkom-
menden Spaltstoffkonzentrationen unterkritisch ist. Somit konnen auch Brennstoff—
suspensionen eingesetzt werden, ohne da8 ein Kritikalitdtsrisiko durch eine auftretende Sedi-

mentation entstehen kann.
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Abb. 4.8a-d: k.. im Blanket in Abhingigkeit des Pu-Th Verhiltnisses bei unterschiedlichen
Spaltstoffkonzentrationen und Pitches fiir ein Hiillrohrdurchmesser von 3 cm.
a: Links oben Pu-Th 1:1. b: Rechts oben Pu-Th 1:3
¢: Links unten Pu-Th 1:5. d: Rechts unten Pu-Th 1:7.

Ein &dhnliches Verhalten weist auch das PuMA Gemisch auf, nur bedarf es bei diesem Ge-

misch geringerer Thoriumanteile (PuMA-Th), um eine Unterkritikalitit liber weite Bereiche
der Konzentration zu erméglichen. Dabei besteht ein direkter Zusammenhang zwischen ein-

gesetzter Menge an Minor Actinides und Thorium. Je héher der Minor Actinide Anteil im

Brennstoff, desto geringer muB dag Thoriumverhltnis ausfallen, um Unterkritikalitit zu
erreichen. Bei der TRU-Zusammensetzung P

uMA(70/30) reicht ein geringes Thoriumverhalt-
nis von 1:1 aus, um den Bereich der Unterkritikalitit enorm zu erweitern (Abb. 4.9). Wird das
Thoriumverhltnis bei gleicher TRU-Zusammensetzung von PuMA70/30 auf 1:3 erhéht,
besteht {iber dem gesamten TRU-Konzentrations

bereich ein unterkritisches Verhalten bei
einem Pitch bis ca. 8 cm und Hiillrohrdurchmesser von 3 cm. Dies wird in Abb. 4.9 verdeut-
licht.
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Abb.4.9: k., im Blanket fiir einen PuMA70/30-Th 1:1 und 1:3 Brennstoff bei unterschiedlichen
TRU Konzentrationen und Pitch es mit einem Rohrdurchmesser von 3 cm.

Als SchluBfolgerung aus den hier gewonnen Uberlegungen kann festgehalten werden, daB :

e  Der Brennstoffrohrdurchmesser d klein (3 cm) gewihlt werden sollte, da mit zu-
nehmendem Durchmesser d der unterkritische Bereich verringert wird.

e  Ein reiner Pu basierter Brennstoff nur in einem eng begrenztem Bereich von Kon-
zentration und Moderation (Pitch) unterkritisch ist.

e  Die Zugabe von Minor Actinides den Bereich der Unterkritikalitét fiir einen PuMA
Brennstoff erweitert und dies direkt vom MA Anteil im Brennstoff abhéngig ist.

e  Durch hohe Zugaben von Thorium zum Pu-Th basierten Brennstoff eine inhérente
Subkritikalitit des Systems iiber alle Brennstoffkonzentrationen moglich ist.

e  Geringe Thoriumanteile ausreichen, um einen PuMA-Th basierten Brennstoff in-
hérent unterkritisch auszulegen.

Bleiben zuniichst die realen Lslichkeitsverhéltnisse in Blei auen vor, so bieten sich in Form
einer Suspension in Blei drei Brennstoffgruppen, Pu-Th , PuMA und PuMA-Th Brennstoffe,
an. Diese sollen im weiteren Verlauf hinsichtlich ihres Kritikalitdtsverhaltens wahrend einer

Sedimentation beurteilt werden.

4.3 Sedimentationsverhalten

Bei allen hoheren TRU-Konzentrationen im Blei muB nach einer konservativen Abschétzung
davon ausgegangen werden, daB das Gemisch als Suspension vorliegt. Dementsprechend
kommt dem Pumpenausfall eine entscheidende Bedeutung zu. Stellt sich in Folge eines Stro-
mungsverlustes eine Sedimentationsbewegung innerhalb des Fluids ein, so findet eine
Akkumulation der schwereren Transuranoxide am Boden der Brennstoffrohre statt. Dies fiihrt
als Konsequenz zu einer Aufkonzentrierung der Transurane im Bodenbereich und zu einer
Konzentrationsabnahme an Transuranen in den dariiber befindlichen Bereichen. Fiir Brenn-
stoffe mit hohem Thoriumanteil (Pu-Th 1:7 und PuMA70/30-Th 1:3) konnte bereits fiir den

unendlich ausgedehnten Fall gezeigt werden, daB eine Aufkonzentration hinsichtlich einer
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Uberkritikalitit bedeutungslos ist, da eine Unterkritikalitdt {iber alle TRU-Konzentrationen
gegeben ist. Um jedoch einen groferen Spielraum in Fragen der Brennstoffzusammensetzung
zu erreichen, besteht nun die Fragestellung, ob auch Brennstoffe, die bei der eindimensiona-
len Betrachtung nicht iiber dem gesamten Konzentrationsbereich unterkritisch sind, im Falle
einer Sedimentationsbewegung dennoch zu einem sicheren d.h. unterkritischen Gesamtver-
halten fiihren.

4.3.1 Berechnungsverfahren zur Sedimentation

Um dieser Fragestellung nachzugehen, wurde die Einheitszelle in eine 2-dimensionale Be-
rechnungszelle iiberfiihrt. Mit dem Programmodul KENO-V des SCALE Programmpaketes
konnte der k.. ~-Wert dieses Systems berechnet werden. Die Grundidee des Berechnungsmo-
dus fiir den Fall einer Sedimentation besteht dabei darin, da8 die eintretende Sedimentation in
8 Schritte unterteilt wird. Ausgangspunkt ist eine axial homogene Verteilung der Transurane
im Blei, Endsituation ist die vollstindige Konzentration der Transurane eines Brennstoffroh-
res im Bodenbereich, wobei dementsprechend im verbleibenden Brennstoffrohr kein TRU
mehr vorhanden ist. So besitzt jeder Sedimentationsschritt ein unterschiedliches Konzentrati-
onsgefiige, wobei die TRU-Masse innerhalb des Hiillrohres konstant bleibt. Um die
unterschiedlichen Konzentrationen auch rdumlich widerspiegeln zu konnen, wurde der Brenn-
stab vertikal in 10 Bereiche segmentiert. Segment O bildet den Boden und Segment 9 den
oberen AbschluB in einer Hohe von 250 cm. Jedes Segment hat eine gleiche Hohe von 25 cm.
Innerhalb dieser Segmente findet die Konzentrationsinderung statt. Wird die Z-Richtung

betrachtet, so finden die Abkonzentrationen von oben nach unten statt. Eine weitere Beschrei-
bung des Verfahrens gibt Anhang D 3 wieder.

4.3.2 Sedimentationsverhalten eines PuMA70/30-Th 1:1 Brennstoffes

Anhand des PuMA70/30-Th 1:1 Brennstoffes soll stellvertretend fiir weitere nicht inhirente
Brennstoffe das Sedimentationsverhalten dargestellt werden. Ausgangspunkt fiir die hier
getroffenen Beurteilungen sind Brennstoffe mit einem weiten Bereich der Unterkritikalitét
wie z.B. Pu-Th 1:5 und PuMA89/11-Th 1:3. Diese Gruppe an Brennstoffen besitzt gegeniiber
den inhérent sedimentationssicheren Brennstoffen den Vorteil, dafl die Gesamtbeladung des

Bleis' mit Schwermetallen deutlich geringer ausfillt. Dies weist verschiedene Vorteile im
Bereich der Handhabung auf, welche hier nicht néher beleuchtet werden sollen.

Um den weiten Bereich der Unterkritikalitit auszunutzen, ist es sinnvoll, nur TRU-
Konzentrationen auszuwihlen, die vorab im homogenen Zustand nicht hohere TRU-
Beladungen als ca. 4% aufweisen. Da die TRU-Menge innerhalb des Brennstoffrohres be-
grenzt ist, wird somit eine quantitative Grenze gesetzt, die sich in Form einer maximalen
Aufkonzentration im Bodenbereich widerspiegelt. Abb. 4.10 zeigt den simulierten Sedimen-
tationsverlauf und seine Auswirkungen auf den Multiplikationsfaktor k., am Beispiel des
PuMA70/30-Th1:1 Brennstoffes bei einem Brennstababstand von 8 cm. Es wurden vier Aus-
gangskonzentrationen (0,5%, 1%, 2% und 4%) herangezogen, um das Verhalten zu
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beurteilen. In der homogenen Situation der Ausgangsphase weisen die geringeren TRU-
Konzentrationen die hoheren k.—Werte auf, da fiir diese Brennstoffe ein giinstigeres Modera-
tionsverhéltnis vorliegt. Mit einsetzender Sedimentation #ndert sich dieses Bild. Nach einem
Ansteigen des Multiplikationsfaktors in der Anfangsphase sinkt der k., Wert immer weiter fiir
die Brennstoffe niedriger Konzentration ab. Fiir die héher beladenen Brennstoffe kommt es
hingegen zu einem Konstanten Anstieg des Multiplikationsfaktors. Ist die Sedimentation
abgeschlossen, so hat sich das Bild der Multiplikationsfaktoren in Abhingigkeit der TRU-
Konzentration genau entgegengesetzt veridndert. Nun weisen die hoher beladenen Brennstoffe
einen hoheren k., Wert auf und die niedrig beladenen dementsprechend kleinere Werte. Wurde
der Beladungszustand des Bleis mit TRU geeignet gewihlt, so bleiben auch diese Konzentra-
tionen nach einer Sedimentation unterkritisch. Demzufolge kénnen auch nicht inh#rent
sichere Brennstoffe zum Einsatz kommen, solange diese iiber eine angemessene TRU-
Beladung verfiigen. Hierdurch erweitert sich das Spektrum der zu Verfiigung stehenden
Brennstoffgruppen und geometrischen Kenndaten enorm. Ein Grenzwert fiir die zu wéhlende
max. Konzentration ist naturgemifl von der jeweiligen Brennstoffgruppe, dem Brennstab-
durchmesser und dem Pitch des Systems abhéngig. Anhang D 4 gibt Aufschluf} iiber weitere
gepriifte Brennstoffkombinationen wie z.B. 0,5%Pu-Th 1:3 bei einem Pitch von 6 cm und
einem Hiillrohrdurchmesser von 3 cm, oder 2%Pu-Th 1:5 bei einem Pitch von 8 cm und
einem Hiillrohrdurchmesser von 5 cm, die sedimentationssicher hinsichtlich einer Uberkriti-
kalitdt ausgelegt werden konnen.

1,2
PuMA70/30-Th 1:1 mit 4%, 2%, 1% und 0,5% TRU-Anteil

1.1

o8 1%
—_—2% i
> —t1%
- X= 0,5% |
o8 s -inf bei max TRU-
Antell (35%)
S

Sedimentationsschritte

Abb. 4.10: Entwicklung des k.. Wertes in Abhiingigkeit der Ausgangskonzentrationen an
Transuranen und dem Sedimentationsverlauf fiir ein PuMA70/30 — Th 1:1

Brennstoff bei d =3 cm und t = 8 cm.
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44  Schlufifolgerungen

Fiir den Betrieb des Jiilicher Konzeptes eines thermischen Transmutationssystemes kommen
hinsichtlich ihres chemischen Grundaufbaus drei Klassen von Gemischlosungen in Betracht.
Fiir reine und kolloide Bleilosungen kommen nur TRU-Beladungen mit geringen Mengen in
Betracht, wohingegen bei einer Dispersion/ Suspension auch héhere TRU-Beladungen in das
Tragerfluid Blei eingebracht werden koénnen. Hierbei muf3 aber der Ausfall der Bleistromung
und als Folge ein Sedimentationsverhalten des Brennstoffgemisches von vornherein bertick-
sichtigt werden. Durch hohe Zusétze an Thorium kénnen Pu und PuMA basierte Brennstoffe
fiir bestimmte geometrische KenngrofBen des Blankets (Pitch) fiir alle vorkommenden TRU-
Konzentrationen unterkritisch ausgelegt werden, so daB eine Sedimentation zu keiner Uber-
kritikalitét fithren kann.

Weiterhin konnte nachgewiesen werden, dafl auch Brennstoffe die a priori nicht sedimentati-
onssicher hinsichtlich der Kritikalitat sind, bis zu einem bestimmten TRU-Anteil in der
homogenen Ausgangssituation auch im Falle einer Sedimentation unterkritisch bleiben, falls
man die Masse (Verdiinnung) im Brennstoffrohr einbezieht. Hierdurch erweitert sich die
Anzahl der als Suspension einsatzfhigen Brennstoffgruppen auf drei (Pu-Th, PuMA-Th und
PuMA70/30 Brennstoffe). Da diese Suspensionen einen héheren TRU-Anteil besitzen, bieten
sich fiir diese Form des Brennstoffes ein ,,Batch“ Betriebsmodus an, das heift, dafl die Anlage
ohne Unterbrechung und ohne weitere Brennstoffzufuhr und Spaltproduktabzug iiber einen
langeren Zeitraum (z.B. 1 Jahr) betrieben werden kann. Hinsichtlich einer ingenieurtechni-
schen Realisierung wiirde dies enorme Vorteile aufweisen. Demzufolge wird im weiteren

Verlauf zunéchst die Eignung eines Batch Betriebes fiir sedimentationssichere Brennstoffsus-
pensionen betrachtet.
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5 Batchbetrieb mit Brennstoffsuspensionen

Die Tatsache, daB8 auch Brennstoffkonzentrationen mit TRU-Anteilen von bis ca. 4%, je nach
Randbedingung, auch im Falle einer Sedimentation unterkritisch bleiben, ermdglicht die
Konzeption eines ADS im Batchbetrieb. Der Vorteil solch eines Betriebsmodus liegt im
einfacheren Aufbau der Anlage, da sie ohne kontinuierliche Brennstoffaufarbeitung bzw. —
zugabe auskommt. Der Brennstoff wird zu Beginn eines Zyklus eingefiigt und nach Ablauf
der Bestrahlungszeit komplett gewechselt. Da verniinftiger Weise aus Betriebsgriinden eine
Standzeit von ca. 1 Jahr angestrebt werden sollte, werden hierfiir Brennstoffe mit einem ho-
hem TRU-Anteil zwingend vorausgesetzt. Dies bedingt wiederum den Einsatz einer Blei-
TRU-Suspension.

Ob der Batchbetrieb der Jiilicher Anlage ein erfolgversprechender Einsatzweg fiir die Ver-
nichtung von Transuranen darstellt und welche SchluBfolgerungen sich aus dem
Abbrandverhalten der Brennstoffsuspensionen ziehen lassen, soll im nachfolgenden geklrt
werden. Dabei gelten als erste Beurteilungskriterien folgende Anforderungen:

¢ Es soll ein maximaler Umsatz an TRU erreicht werden.

e Wihrend des Betriebes soll ein Multiplikationsfaktor von ~ kegs = 0,95 vorliegen.
Der Abfall des Multiplikationsfaktors sollte moglichst gering sein.

Ein niedriger Beschleunigerstrom ist anzustreben ( I~10mA bis 40mA)

Hohe Standzeiten fiir den Moderator.

Niedrige Neutronenfliisse.

e o o

Exemplarisch wird dies fiir zwei Brennstofftypen, einmal PuMA-Th und einmal Pu-Th ba-
sierten Brennstoff, dargelegt. Da sich die Abbrandberechnungen nicht auf Keg sondern K.
beziehen, eine effektive Kritikalititsbetrachtung und die benétigte Protonenstrahlleistung
jedoch aus k.. des Systems resultiert, gilt es vorab, die Abweichungen der unterschiedlichen
Berechnungsmodi zu qualifizieren.

S.1  Vergleich von 1-D und 3-D Berechnungen

Aufgrund der Tatsache, daB die Abbrandberechnungen mit dem 1-dimensionalem SI‘&SZ?I
Steuermodul des SCALE Programmpaketes berechnet werden, besteht die Notwendigkeit, die
gewonnen Ergebnisse des Multiplikationsfaktors k in einem unendlich ausgede%lnter{ System
mit denen eines 3-dimensionalen Systems in Bezug zu setzen. Hierfiir bietet sich eine Ver-
gleichsberechnung exemplarischer Brennstoffe mit dem 1-dimensionalem SAS2H bzw. dem
integriertem CSAS1X Code fiir den k.. Wert und dem 3-dimensionalem KENO-V Code an,
der einen kes Wert berechnet. Eine weitere 3-dimensionale Berechnung anhand des MORSE
Codes dient der zusétzlichen Verifizierung der 3-D Berechnung. Kann aufgrund der Ver-
gleichsberechnung eine Abweichungsgrofie zwischen 1-D und 3-D Berechn}lngsverfahren
bzw. k., und ke bestimmt werden, so erleichtert dies das weitere Vorgehen. Die Abbrand‘?e-
rechnungen konnen mit der zeitlich schnelleren 1-D Berechnung erfolgen und eine



46 5__Batchbetrieb mit Brennstoffsuspensionen

Abschitzung der realen Verhaltensweise hinsichtlich des Multiplikationsfaktors anhand der
bekannten AbweichungsgroBe erfolgen. Die Vergleichsberechnungen wurden mit zwei unter-
schiedlichen Brennstofftypen mit einem Brennstoffrohrdurchmesser von 3 cm durchgefiihrt.
Zum einen PuMA-Th Brennstoffe und zum anderen reine Pu-Th Brennstoffe. Zu jeder Grup-
pe wurden drei Beispielbrennstoffe herausgesucht. Die Beladung variiert dabei zwischen 2%
und 5% TRU-Anteil im Brennstofffluid, das Thoriumverhiltnis zwischen 1:2 und 1:4,5.
Eingebracht wurde der Brennstoff in eine 3-D Geometrie wie sie in Abb. 5.1 im X-Z Schnitt
skizziert ist. Das Gesamtsystem weist eine zylindrische dreidimensionale Basisstruktur auf
und umfaft fiinf Bereiche, die sich aus unterschiedlichen Materialien zusammensetzen. Zen-
tral in der Anlage befindet sich das Target mit einer Hohe von 1,8 m und einem dariiber
befindlichem Hohlraum. Umschlossen wird das Target, welches selbst aus mehreren Schich-
ten und Materialien besteht, vom Blanket, das einen Durchmesser von 4 m und eine Héhe von
2,5 m aufweist. In X-Richtung ist das Blanket von einer 1 m dicken Reflektorschicht aus
Graphit umgeben. In der Z-Richtung, schlieBt sich dem 2,5 m hohem Blanket eine 50 cm
Mischschicht aus 80% Graphit und 20% Blei an, um die Zufiihrungsleitungen des Kiihlsy-
stems mit in die Berechnungen einzubeziehen. Erst nach dieser Materialschicht wird dem
Rechenmodell eine weitere 50 cm dicke Graphitschicht als Reflektor zugefiigt.

Z
L4,5 m

g p e

_Graphit + Blei J///ff//ﬁ

Target ||

Blanket

e | M
0,5 m
0,5 e () 11
i 2m
> 3m
—» X

Abb. 5.1: Geometrie der 3-D Rechnung in X -~ Z Richtung,
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Die Ergebnisse dieser Vergleichsberechnungen werden in Abb. 5.2 dargestellt. Insgesamt
sind die Unterschiede sehr gering und weisen nahezu immer die gleiche Tendenz auf. (Die
Beispiele 3%Pu-Th1:4 und 2%Pu-Th1:4,5 bei jeweils einem Pitch von t = 7,5 cm fiihren zu
keinem Ergebnis bei der MORSE Berechnung, da Werte >1 berechnet werden). Die k., Werte
der 1-dimensionalen SAS2H Berechnung weisen die hichsten Werte aus, gefolgt von den 3-
dimensionalen KENO-V Berechnungen. Die 3-dimensionalen MORSE Berechnungen fiihren
zu den niedrigsten k-Werten. Alles im allem kann der Unterschied zwischen dem k.. (1-D)
und dem kegr Wert in einer guten Annzherung mit 1,7 nile angegeben werden. Dieser Wert
erscheint hinreichend genau, um im weiteren Vorgehen die Berechnungen in Form von 1-D
Rechnungen durchzufiihren und den keg Wert fiir weitergehende SchluBifolgerungen, wie z.B.
die bendtigte Protonenstrahlleistung abzuschitzen.

1,02
| Bkeinf
1001 f B k-eff KENO
Clk-eff MORSE

0,98

k-inf

0,96
0,94

0,92 4 E7

7

5%PuMA89/11-  4%PuMA89/11- 2,3%PuMAB9/11~- 3%
Thi:2t8 Th1:2,5t8 Thi:3t8
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u-Th1:417,5 2%Pu-Th1:4,5t7,5 3%Pu-Thi:47

T

Brennstoffe

Abb. 5.2: Vergleich der 1-D (SAS2H) und 3-D (KENO-V und MORSE) Berechnungen.

5.2 Auswahl von Brennstoffen fiir den Batch Modus

Riir einen unterkritischen Betrieb im Batch Modus ist ein wesentliches Kriterium die Stabilitét
des Eigenwertes. Dieser Wert sollte ungefihr kegs = 0,95 betragen und moglichst konstant‘iiber
die Betriebsdauer vorhanden sein. Dementsprechend gering ist die Steigerung des benétigten
Protonenstrahls, bzw. der Beschleunigerleistung. In Folge der technischen Probleme Be-
schleuniger mit sehr hoher Energie zu realisieren, stellt ein konstant hoher k-Wert iiber der
Abbrandzeit ein wesentliches Ziel der Brennstoffcharakteristika dar.
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Fiir den Batchbetrieb kommen zwei Brennstoffgruppen zum Zuge. Zum einen die PuMA
Gemische mit Th Anteilen und zum anderen die reinen LWR Pu Brennstoffe mit Th Anteilen.
Abb. 5.3 zeigt fiir einige ausgewihlte Brennstoffkombinationen den Multiplikationsfaktor-
verlauf iiber einer Abbrandzeit von 1000 Tagen. Allen Rechnungen liegen die in Tab. 4.2
genannten Temperaturen zugrunde und gehen von einer Leistungsdichte von 170 MW/m®
Brennstoff aus. Da ein aussagekriftiger Vergleichswert fiir 3-D (Kegr) und 1-D (ko) Berech-
nungen existiert, werden alle nachfolgenden Berechnungen anhand eines 1-D Rechenmodells
durchgefiihrt.

1,05 [
——5%PuMA89/11-Th1:2t8 ~—%— 4%PuMA95/05-Th1:3t7,5 [
—a—1,7%PuMA89/11-Th1:3,5t8 = o= 3%PuTh1:4t7 i
= o= 3%PuTh1:3t7 - =~ 2%PuTh1:3t7 |
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Abb. 5.3: k.. fiir eine Gruppe von ausgesuchten Suspensionsbrennstoffen (SAS2H; 1-D).

Wird die angestrebte Betriebszeit von 1 Jahr (~330 efpd) betrachtet, so zeigt sich, daf3 etliche
Brennstoffkombinationen die Vorgabe eines max. k-Wert Abfalles von 5 nile erfiillen wiir-
den. Insbesondere die PuMA basierten Brennstoffe zeichnen sich durch einen recht stabilen
Verlauf des k-Wert iiber 330d aus. Der geringe Abfall des Multiplikationsfaktors resultiert
zum Teil auf die Bildung von spaltbaren Uran-233 aus Thorium-232. Somit wird das Gesamt-
system nicht nur durch Thorium in einen unterkritischen Bereich gehalten, sondern das
neutronische Verhalten hinsichtlich des Eigenwertes nahezu stab :
Brennstoffe mit einem sehr hohen Thoriumanteil einen stabil
stellt der k-Wert Verlauf kein entscheidendes Auswahlkriteri
einzelnen Brennstoffsuspensionen dar, da eine Vielzahl die V
branduntersuchung kann letztlich die Vor-
aufzeigen.

ilisiert. So weisen gerade die
en Verlauf auf, Demzufolge
um fiir die Beurteilung von
orgabe erfiillen. Nur eine Ab-
und Nachteile der Brennstoffkombinationen
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53 Abbrandverhalten im Batch Modus

Um die Vor- und Nachteile einer Brennstoffsuspension in einem Batchbetriebsmodus fiir das
Jiilicher Konzept beurteilen zu kénnen, ist die Betrachtung des zeitlichen Multiplikationsfak-
torverlaufes nicht alleiniges Kriterium. Vielmehr bedarf es einer Abbrandanalyse. Diese wird
exemplarisch fiir die beiden Brennstofftypen PuMA-Th und Pu-Th durchgefiihrt. Zum einen
ist dies ein 5%PuMA89/11 basierter Brennstoff mit einem Verhaltnis von 1:2 von TRU-
Material zu Thorium bei einem Pitch von t = 8 c¢cm, und zum anderen ist dies ein 3% Pu
Brennstoff mit einem Verhéltnis von 1:3 bei einem Pitch von t = 7 cm. In beiden Fillen liegt
ein Brennstoffhiillrohrinnendurchmesser von d = 3 cm vor.

5%PuMA89/11-Th 1:2 t8

Der 5%ge PuMA89/11 Brennstoff mit einem Thoriumverhéltnis von 1:2 und einem Pitch von
t =8 cm zeigt ein sehr ausgewogenes k.. Verhalten hinsichtlich seiner Stabilitit des Abbran-
des. Zu Beginn des Zyklus (BOB abgekiirzt) kann der aus dem k.. Wert abgeleitete ke Wert
mit 0,97 angegeben werden und nach dem hier betrachteten Zyklus von 330 d (efpd) fallt
dieser Wert nur um 1,9 nile ab. Daher bietet dieser Brennstoff hinsichtlich der benétigten
Beschleunigerleistung ein ausgewogenes Verhalten. Als Folge muf die Beschleunigerstrom-
stirke P-current bei einer Beschleunigerspannung von 1,6 GeV und einer sehr konservativen
Spallationsneutronenausbeute von 20 Neutronen je Proton, nur von 15 mA zu Beginn auf
25 mA am Ende des Zyklus ansteigen. Der Anstieg verléuft zudem sehr konstant. Dabei stellt
sich ein gemittelter totaler Neutronenfufl von 4,6%10" [n/(cmz*s)] ein. Die Leistungsdichte
betréigt im Blanket 21,7 MW/m®> und die thermische Gesamtleistung der Anlage 640 MW,
Das Coreinventar besitzt zu Beginn eine Masse von 1545 kg Plutonium, 191 kg MA und
insgesamt 5193 kg Schwermetalle. Nach 330 Tagen Abbrandzeit verringert sich das Pu In-
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Abb. 5.4: Coreinventar und Nuklidabbrand fiir 5%PuMA89/11-Th 1:2 t8 Brennstoff.
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ventar auf 1355 kg, das TRU Inventar auf 1594 kg und der Schwermetall Anteil auf 4980 kg.
Werden die Mengen wie in Abb. 5.4 nach den wichtigsten TRU Elementen aufgeschliisselt,
so stellt sich heraus, dal 19 kg Neptunium, 189 kg Plutonium und 19 kg Americium ver-
brannt, und gleichzeitig 22 kg Cm aufgebaut wurden. Hinzu kommt eine Brutrate von 72 kg
Uran, wobei 8 kg direkt wieder umgewandelt wurden. Insgesamt wurden 205 kg TRU bzw.
213 kg Schwermetall umgesetzt. Auf 1 GWpa normiert wurden 354 kg TRU bzw. 368kg
Schwermetall umgewandelt.

3%Pu-Th 1:3 t7

Fiir den 3%igen Pu Brennstoff mit einem Thoriumverhéltnis von 1:3 und einem Pitch von
t="7cm kann der ket Wert zum Zyklusbeginn (BOB) mit ke = 0,978 abgeschiitzt werden.
Nach der Abbrandzeit von 330 Tagen (EOB abgekiirzt) fillt der Wert auf ungefihr ke = 0,94
ab. Als Konsequenz aus dem Abfall des Multiplikationsfaktors muB die Beschleunigerstrom-
stirke P-current bei einer Beschleunigerspannung von 1,6 GeV und einer sehr konservativen
Spallationsneutronenausbeute von 20 Neutronen je Proton von 14 mA zu Beginn auf 38 mA
am Ende des Zyklus steigen. Der Anstieg verlduft auch bei diesem Brennstofftypus sehr
konstant. Es stellt sich ein gemittelter totaler NeutronenfuB von 6,8%10' [n/(cm®*s)] ein.
Aufgrund des engeren Pitches im Vergleich zum 5%PuMA89/11-Th 1:2t8 Brennstoffs steigt
die Leistungsdichte im Blanket auf 28,3 MW/m> und die thermische Gesamtleistung der
Anlage somit auf 833 MWy, Das Coreinventar besitzt zu Beginn eine Masse von 1360 kg
Plutonium und insgesamt 5425 kg Schwermetall, Nach 330 Tagen Abbrandzeit verringert sich
das Pu Inventar auf 1073 kg, das TRU Inventar auf 1100 kg und die Schwermetallmasse auf
5146 kg. Werden wiederum die Mengen wie in Abb. 5.5 nach den wichtigsten TRU Elemen-
ten aufgeschliisselt, so stellt sich heraus, daB 287 kg Plutonium verbrannt, und gleichzeitig
19 kg Americium und 8 kg Cm aufgebaut wurden; zusitzlich werden 126 kg Uran erbriitet,
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Abb. 5.5: Coreinventar und Nuklidabbrand fiir 3%Pu-Th 1:3 t7 Brennstoff.
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wobei 19 kg direkt wieder umgewandelt wurden. Insgesamt wurden 260 kg TRU bzw. 279 kg

Schwermetall umgesetzt. Auf 1 GWpa normiert wurden 345 kg TRU bzw. 370 kg Schwer-
metall umgewandelt.

54  Bewertung des Batch Modus fiir das Jiilicher Konzept

Beide Brennstofftypen verdeutlichen, daf} ein Batchbetrieb mit dem Konzept einer thermi-
schen, unterkritischen Anlage aus neutronischer Sicht méglich ist. Der Abfall des
Multiplikationsfaktors kann durch eine geeignete Menge an Spaltmaterial in Kombination mit
einer Thoriumzugabe begrenzt werden. So betrégt er in den hier gezeigten Beispielen nur ca.
2 nile. Die Umwandlungsrate von 354 kg TRU/GWya bzw. 345 kg TRU/GWya ist mit iiber
90% der theoretisch moglichen von 375 kg TRU/GWya sehr hoch. Bei beiden Systemen
kommt es aber zu einem Cm Aufbau. Beim PuMA basierten Brennstoffen wird neben Pu
auch Americium auch Neptunium verbrannt. Als Nachteil erscheint das hohe Inventar an
Transuranen und Schwermetallen wie in Tab. 5.1 dargestellt. Insbesondere der Thoriumanteil
von 10% bzw. 9%
erhoht die Masse an
Schwermetallen auf

Tab. 5.1: Systemcharakteristika fiir einen Batchbetrieb.

Kenndaten 5%PuMA89/11- | 3%Pu-Th 1:3 17 N

Th1:218 tiber 5t. Zudem er-
ket BOB/EOB 0,97 /0,951 0,978/ 0,94 scheint ~ es  unter
Beschl.-Stromstarke | betrieblichen Aspekten
BOB/EOB 15 mA/ 25 mA 14 mA/ 38 mA (Schmirgeleffekt)
Leistungsdichte Blanket 21,7 MW/m® 28,3 MW/m° fraglich, ob solch hohe
Anlagenleistung 640 MWy, 833 MWy, Konzentrationen  von
g(l';nrzla:i;:ali érg)léGWtha 205/ 354 kg 260/ 345 kg Thorium in Blei als
TRU/SM 1530 /4980 kg | 1101/5147 kg Suspension eingebracht
Gesamtinventar der Anlage werden konnen /GME
Einkreissystem TRU / SM 6,73/20,51 5,18/21,41 92/ (vgl. Anhang E 1).
TRU Verhaltnis Da sich die Inventarbe-
Q\:’bgﬁ"‘?" Il?yslntart EOB 0.134 0.236 rechnungen auf das
Einirerizllfurl:ls;sferim 0,03 0,05 Core beziehen, und

dementsprechend  nur

fiir ein Zweikreiskiihl-

system gelten, wiirde die Masse an TRU bzw. Schwermetallen in einer Anlage bei. einem
Einkreiskiihlsystem um ca. das 3-fache ansteigen (vgl. Kap. 3.2.2). Da es noch keine :“b‘
schlieBende thermodynamische Untersuchung iiber das Kiihlsystem der ADS Anlage gibt,
miissen beide Varianten beachtet werden. Wird dementsprechend das TRU Anlageninventar
fiir den Fall einer Einkreisanlage berechnet, so fiihrt dies zu einer nicht akzeptablen Gesamt-

masse von ca. 5 t an TRU und 20 t Schwermetallen. Die relative Umsatzrate von

transmutierter Masse an TRU zu Inventarmasse an TRU am Zyklusende wiirde von einem

Verhiltnis von 0,134 (PuMA) bzw. 0,236 (Pu) auf 0,03 (PuMA) bzw. 0,05 (Pu) sinken.. Diese
schlechte Relation konnte nur durch eine lingere Zyklusdauer verbessert werdein, was jedoch
wieder hinsichtlich des abfallenden Multiplikationsfaktors zu Problemen fiihrt. Dadurch

wiirde die benétigte Beschleunigerleistung zwangsweise ansteigen mussen.
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Insgesamt erscheint daher zwar ein Batchbetrieb als moglich, doch weist das Konzept keine
Vorteile hinsichtlich der Abbrandergebnisse gegeniiber kritischen thermischen oder schnellen
Systemen auf, Vielmehr erscheint der bendtigte hohe Thoriumanteil als extrem ungiinstig und
schwer in eine Bleisuspension einbringbar. Das Gesamtinventar an TRU im Core und bei
einer Zweikreisanlage im System erscheint im Vergleich zu anderen thermischen Systemen,
vgl. /BOW 91/ sehr hoch und kann eher mit den hohen TRU Massen in einem schnellen
System verglichen werden. Dies wirft insbesondere bei der Handhabung und hinsichtlich der
Proliferation zusétzliche Probleme auf. Somit weist zwar ein Batchsystem Vorteile hinsicht-
lich der technischen Realisierbarkeit auf, da weder eine kontinuierliche Extraktion von
Spaltprodukten noch eine kontinuierliche Zugabe an frischen Spaltstoffen benétigt werden,
doch ist diese Betriebsart nicht geeignet, die potentiellen Vorteile eines thermischen Systems
auszunutzen und weist im eigentlichen Abbrandverhalten keine Vorteile auf.
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6  Betrieb mit kontinuierlicher Beschickung und Extraktion

Ein fliissiger Brennstoff bietet die Moglichkeit, den Betrieb der Anlage mit einer kontinuierli-
chen Zugabe an Transuranen und Extraktion von Spaltprodukten durchzufiihren. Dies
beinhaltet zwar einen wesentlich hoheren technischen Aufwand, wie in Abb. 6.1 skizziert,
doch erdffnet dies die Nutzung ganz anders gearteter Brennstoffe als in einem Batchbetrieb.

Protonenbeschleuniger Protonenfenster

Waérmetauscher

3m Brennstoff-
<4———p| Tohre L
Actiniden-
| Blei - zugabe
Actiniden
= Ldsung
)
N + Graphit-
moderator
® * Spaitproduki-
I extraktion
Blanket
Graphit-
reflektor Blei-Target

Abb. 6.1: Jiilicher Konzept mit kontinuierlicher Beschickung und Extraktion.

Ist in einem Batchbetrieb die TRU-Beladung nach der Zyklusléinge zu bemessen und kamen
ausschlieBlich Brennstoffsuspensionen zum Einsatz, so konnen in einer Anlage mit kontinu-
ierlicher Brennstoffzugabe Brennstoffkombinationen zum Tragen kommen, welche sich durch
sehr geringe TRU-Konzentrationen (TRU < 0,5% BOB) auszeichnen. Somit sind die Blei-
Brennstoffgemische mit 99,5% Blei eher im Bereich der homogenen bzw. kolloiden Losun-
gen anzusiedeln. Dies stellt hinsichtlich eines Pumpenausfalls und Stagnation der Stromung
ein wesentliches und positives Sicherheitselement dar, da dieser Storfall nicht zu Sedimenta-
tionen fiihren kann. Zusétzlich fithrt dies zu geringen TRU Massen innerhalb des Cores und
der Anlage, was wiederum die Betriebssicherheit erhoht und die Handhabung erleif:hte.rt. D?.S
Proliferationsrisiko nimmt zeitgleich mit sinkenden Actinideninventaren ab. Somit wird ein
wesentlicher Vorteil thermischer Systeme durch den Einsatz fliissiger Brennstoffe unterstiitzt
bzw. verstirkt. Die Fragestellung ob ein Einkreis- oder Zweikreiskiihlsystem zur Anwendung
kommt, bleibt auch bei einem kontinuierlichen Betrieb offen, da dies primér von der thermo-
dynamischen Auslegung abhéingt und nicht von dem Betriebsmodus der Anlage.

Um einen kontinuierlichen Betrieb mit Zugabe an frischem TRU und Extraktion an Spaltpro-
dukten rechentechnisch simulieren zu Kkonnen, wurde .mittels des SCALE . ‘4.2
Programmpaketes das Abbrandmodul BURNUP entworfen. Dieses Steuermodul verknupg
einzelne Berechnungsprogramme (BONAMI-S, NITAWL-II/S, XSDRNPM‘S’ COUPLE u[rj'
ORIGEN-S) und ist in der Lage nach vorgegebenen Abbrandschritten elnen. deflmerten. TRU-
Nuklidvektor zu dem bestehenden Brennstoffvektor hinzuzufiigen und elnen Extraktion an
Spaltprodukten bzw. Thorium mit vorgegebenen Extraktionsfaktoren durchzufiihren.
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Die Notwendigkeit Thorium zum Zyklusbeginn dem Brennstoff zuzugeben und wihrend des
Betriebes zu extrahieren ergibt sich aus seiner neutronenabsorbierenden Eigenschaft. Im
Anfangsstadium des Betriebs dient Thorium dazu, die existierende Uberkritikalitit bzw.
Reaktivitit einiger Brennstoffkombinationen zu binden. Dadurch kdnnen nicht nur von Be-
ginn an unterkritische Brennstoffe zum Einsatz kommen, sondemn auch diejenigen, die erst

nach einem Teilabbrand des

Tab. 6.1: Kenndaten des Berechnungssystems. Inventars bzw. Aufbau von
Spaltprodukten unterkritisch
Kenndaten Werte sind. Dementsprechend  wird
Temp. Br_?””StOff 773K Thorium zum binden der Reakti-
Err:g g:g{fhr ;;2E vitit nur im Anfangsverlauf
Temp. Graphit 500K benotigt. Hinsichtlich der Stabili-
Leistungsdichte sierun des  Multiplikations-
Brennstgoff 170 MW/m® faktorzsg auf einem ho}I:en unter-
Vektor der nachzufiillen-| Ausgangsvekior des kritischen Niveau wirkt sich
den TRU-Zugabe frischen Brennstoffs

Thorium nun sogar kontrapro-

Masse an TRU-Zugabe Definierte vielfache d . .
g e aer duktiv aus. Da die Brutrate von

Ausgangsbeladung des

frischen Brennstoffs U-233 aus Th-232 nicht aus-

Spaltproduk- reicht, die Absenkung des k-

extraktionsfaktor 05 Wertes auszugleichen, bietet sich

g;zﬁglr::;ﬁzt'ah'e”en 15 eine Extraktion von Thorium an,

Thoriumextraktionsfaktor 0,015-0,10 um den Multiplikationsfaktor zu
stabilisieren.

Fiir die Extraktion an Spaltprodukten bzw. Thorium miissen daher zum einen die zu extrahie-
renden Elemente benannt und zum anderen der Extraktionsfaktor definiert werden. Unter dem
Extraktionsfaktor wird die Kennzahl verstanden, um welchen Faktor ein Element im Brenn-
stoff vermindert wird. Bei den hier durchgefiihrten Berechnungen wird ein Extraktionsfaktor
von 50% fiir Spaltprodukte vorgegeben. Dies bedeutet somit, daB 50% der im Brennstoff
vorhandenen Masse eines Elementes aus dem Brennstoff entfernt wird. Als zu extrahierende
Elemente wurden Xe, J, Sm, Ce, Nd, Cs, Sr, Y, Mo, Ru, Rh, Pd, Sb, Te und Ba festgelegt. Fiir
Thorium, soweit im Brennstoff vorhanden, gilt ein variabler Extraktionsfaktor von 1,5% bis
10%, je nach Abbrandzeit. Die Temperaturen und die Leistungsdichte der Anlage blieben
erhalten. Die wesentlichen Kenndaten des Berechnungssystems faBt Tab. 6.1 zusammen.
Eine Beschreibung der Rechenabliufe findet sich im Anhang F 1.

I_.Im die Eignung dieser niedrig konzentrierten Brennstofflosungen zu untersuchen, gliedert
s1‘ch 'das weitere Vorgehen in drei Schritte. Im ersten Schritt werden Brennstoffkomb;nationen
h‘ms1cht1ich ihres Eigenwertes k., in Abhiingigkeit der Abbrandzeit untersucht. Dabei kristalli-
sierten sich 6 Brennstoffe heraus, die im folgenden vorgestellt werden. Darauthin erfolgt eine
Abbranduntersuchung der ausgesuchten Brennstoffe fiir ein Jahr Betriebszeit bei kontinuierli-
cher TRU-Zugabe und kontinuierlicher Extraktion von 15 Spaltprodukten. Eine Bewertung
des Abbrandverhaltens und der Systemeigenschaften schlieft das Kapitel ab:
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6.1  Multiplikationsfaktor von Brennstoffen niedriger TRU Konzentration

Auf der Grundlage der in Kap. 4.2 durchgefiihrten Parameterstudie bieten sich 2 Gruppen mit
je 3 Brennstoffarten zur weitergehenden Untersuchung als niedrig konzentrierte Brennstoffe
an. Zum einen handelt es sich um die Gruppe der auf Thorium basierten Brennstoffe und zum
anderen um die der thoriumfreien Brennstoffe. Hierbei konnen jeweils unterschiedliche TRU-
Zusammensetzungen zum Einsatz kommen (vgl. Tab. 4.1). Unter Vernachldssigung der Pu-
MAB80/20 Spaltstoffzusammensetzung, welche nicht néher betrachtet werden soll, ergeben
sich folgende sechs Moglichkeiten:

¢ Reiner Pu Spaltstoff mit Thoriumanteilen (Pu-Th abgekiirzt).

e Pu mit Minor Actinides in einem 89% Pu, 11% MA Verhiltnis mit Thoriu-
manteilen (PuMAR89/11-Th abgekiirzt).

o Pu mit Minor Actinides in einem 70% Pu, 30% MA Verhiltnis mit Thoriu-
manteilen (PuMA70/30-Th abgekiirzt).

e Reiner Pu Spaltstoff in Bleilosung (Pu abgekiirzt).

e Pu mit Minor Actinides in einem 89% Pu, 11% MA Verhiltnis in Bleilosung
(PuMA89/11 abgekiirzt).

e Pu mit Minor Actinides in einem 70% Pu, 30% MA Verhéltnis in Bleilosung
(PuMA70/30 abgekiirzt).

Diese Brennstoffarten werden in Bezug auf die freien Parameter Pitch, TRU-Konzentration zu
Beginn (BOB), Thoriumanteil und der quasi kontinuierlichen Zugabe an Transuranen bzw.
Spaltstoffmassen gepriift. Als Kriterium gilt wiederum der {iber den Abbrandzeitraum mog-
lichst konstant zu haltende Multiplikationsfaktor, da der Beschleuniger bzw. der
Protonenstrahl nur eine begrenzte Menge an Spallationsneutronen bereitstellen kann. Als
Abbrand- und Vergleichszeitraum werden 365 Vollasttage verwendet. Wiederum beziehen

sich die Berechnungen auf den Eigenwert k., des Systems.

Abb. 6.2 verdeutlicht die Auswirkungen auf den k.. Wert von unterschiedlichen Spaltstoffzu-
gaben wihrend des Betricbes am Beispiel eines 0,1%Pu-Th 1:3 t = 5,95 cm Brennstoffs.
Aufgrund der enormen Unterschiede des k Wertes von bis zu 4 ?ile (Zugabemodus A zu C)
kann festgehalten werden, daB das System sehr sensibel auf die Anderungen der zugefiihrFen
Spaltstoffmassen reagiert und somit hervorragend einjustiert werden kann. Im Unterschlefi
zum Batchbetrieb kann mit Hilfe eines geeigneten Zugabemodus an Spaltstoffen der Multi-
plikationsfaktor der Anlage aktiv bestimmt, und somit den auftretenden. Anforderungen
angepaft werden. In dieser Stufe der Brennstoffanalyse werden die Zu verglelchenflen Brenn-
stoffarten auf einen Multiplikationsfaktor von ungefihr k., = 1 eingestellt, wol‘ll w1sse.=nd, dal
dies nicht den realen Betriebspunkt darstellt. Die Untersuchungen innerhalb Je.der emz.eln‘en
Brennstoffart filhren letztlich zu beispielhaften Brennstoffen und Konfigurationen, die im
weiteren Verlauf miteinander verglichen werden kénnen. Fiir die Pu-Th Brennstoffe wurde
eine 0,1%Pu-Th 1:3 15,95, fiir die PuMA89/1 1-Th Brennstoffe eine O,l%PuMAE?9/1 1-Th 1:9
t6,95, fiir die PuMA70/30-Th Brennstoffe eine 0,15%PuMA70/30-Th 1:3t8, fiir die Pu Bfenr}-
stoffe eine 0,05%Pu t8, fiir die PuMA89/11 Brennstoffe eine 0,05%PuMA89/11 t8 und fiir die
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PuMA70/30 Brennstoffe eine 0,1%PuMA70/30 t8 Kombination mit zugehdrigem TRU-
Zugabemodus entwickelt.

1,06 0,40
Vergleich von Spaltstoffzugabevariationen hinsichtlich des k-inf Wertes
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Abb. 6.2: Spaltstoffzugabevariationen fiir einen 0,1%Pu-Th 1:3 t = 5,95 cm Brennstoff.

Abb. 6.3 stellt den Multiplikationsfaktorverlauf wihrend des Abbrandes von einem Jahr fiir
die genannten Brennstoffe gegeniiber. Die vier Brennstoffe 0,05%Pu t8, 0,05%PuMA t8,
0,1%Pu-Th 1:3 t5,95 und 0,1%PuMA89/11-Th 1:9 t6,95 weisen einen k Wert Verlauf auf, der
nach einem kurzzeitigen Einbrechen zu Beginn (Xenonaufbau) sehr gut nahe dem k., = 1
Wert stabilisiert werden kann. Aus dieser Gruppe bendtigt einzig der 0,1%Pu-Th 1:3 t5,95
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Abb. 6.3: Vergleich des k.. Wertes fiir ausgewihlte Brennstoffar

ten mit i
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Brennstoff eine etwas léngere Zeit, um ein Niveau von k.. ~ 1 zu erreichen. Die beiden Brenn-
stoffe auf PuMA70/30 Basis erreichen dieses Ziel nicht. Sowoh! der 0,15%PuMA70/30-Th
1:3P8 als auch der 0,1PuMA70/30 t8 Brennstoff weisen trotz optimierter TRU-Zugabe einen
konstanten Abfall des Multiplikationsfaktors auf unter k., = 0,96 auf. Die Differenz zwischen
BOB und EOB kann mit ungefihr 5 nile (0,15%PuMA79/30-Th 1:3 t8) bzw. 6 nile
(0,1%PuMA70/30 t8) angegeben werden. Somit wire dies noch in dem geforderten Rahmen.
Naturgem@fl zeigen die Brennstoffkombinationen mit den geringsten TRU-Anteilen den
stirksten EinfluB hinsichtlich der TRU-Zugabe. Somit bieten sich zur Kontrolle und Regelung
der Kritikalitét gerade die niedrigst beladenen Brennstoffe (0,05% TRU-Anteil BOB) an. Erst
eine Analyse des Abbrandverhaltens ermdglicht, auch qualitative Unterschiede der Brennstof-
fe heraus zuarbeiten.

62 Abbrandverhalten von Brennstoffen im kontinuierlichen Betrieb

Um das Abbrandverhalten von Brennstoffkombinationen mit unterschiedlicher TRU-
Beladung und geometrischen Moderationsverhéltnis, was wiederum direkt die Anlagenlei-
stung bei vorgegebenem Blanketvolumen bestimmt, sinnvoll miteinander vergleichen zu
kdnnen, bietet sich eine Normierung der Leistung auf ein GWy, und einer Abbranddauer von
einem Jahr (365 efpd) an. Erst auf dieser Vergleichsgrundlage kann die ermittelte Ab-
brandrate bzw. der TRU Umsatz in Relation zur max. Umsatzrate von ~ 375 kg TRU/GWya
bzw. zu den anderen Brennstoffen gesetzt werden. Als weitere Kenndaten zur Beurteilung der
Systeme werden die Ausgangsmasse des TRU-Inventars (BOB) und zum Abbrandende
(EOB) aufgefiihrt. Die Darstellung der Abbrandergebnisse gliedert sich naturgeméB in die
Gruppe der Thorium basierten Brennstoffe und in die der reinen Pu und PuMA Brennstoffe

ohne Thoriumzusatz.

6.2.1 Thorium basierte Brennstoffe

Abb. 6.4 zeigt das Abbrandergebnis fiir den 0,1%Pu, 0,3%Th und 99,6% Blei (0,1%Pu-Th
1:3) Brennstoff bei einem Pitch von t = 5,95 cm. In einem GWy, a wird ein Abbrand von
356 kg TRU erreicht. Zeitgleich bilden sich 37 kg Minor Actinides in Form von Am und Cm
und das Inventar steigt um das 3-fache von 54 kg/GWy, auf 159 kg/GWy,. Kommt statt c%es
reinen Pu-Th ein PuMA-Th Brennstoff zum Tragen, so nimmt die transmutierte Pu Mas.se 1Tn
gleichen Verhiltnis ab, wie der MA Anteil im Ausgangsbrennstoff ansteigt und Actimd.e 1.n
Form von Np und Am abgebrannt werden. Als Konsequenz sinkt die Pu Umsatzrate bei ei-
nem 0,1%PuMAS89/11-Th 1:9 Brennstoff mit einem Pitch von t = 6,95 cm (Abb. 6.5) auf ?45
kg und fiir den 0,15%PuMA70/30-Th 1:3 Brennstoff bei t = 8 cm sinkt der Pu ébbrand. welte.r
auf 275 kg (Abb. 6.6). Das Verhalten hinsichtlich der Np und Am Elemente dndert sich 'm1t
den eingesetzten Brennstoffen grundlegend. Kommt es in einem reinen .Pfl-Th- Fall zu einer
Produktion der Stoffe, so findet mit zunehmenden Einsatz der Minor Actinides im Brennstoff
ein Konsum an Np und Am statt. Der Abbrand betriigt fiir einen Pu}VIA89/1 1-Th Fal.l 15 kg
Np und 17 kg Am (Abb. 6.5) und kann durch die Verv.vendung hoherer MA Anteile ('Pu-
MA70/30) auf 50 kg Np und 96 kg Am (Abb. 6.6) gesteigert v»ferden. In Bezug auf C.uru'1m
muf} festgestellt werden, daB keine der angesprochenen Th basierten Brennstoffkombinatio-
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nen in der Lage ist, Cm zu vernichten. In allen drei Brennstoffarten kommt es zu einem Auf-
bau der Cm-Nuklide.
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Abb. 6.5: Inventar/ Umsatz nach einem Abbrand von 1 GWya fiir 0,1%PuMA89/11-Th 1:9 t6,95.
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Abb. 6.6: Inventar/ Umsatz nach einem Abbrand von 1 GWiya fiir 0,15%PuMA70/30-Th 1:3 t8.

Insgesamt weist die Brennstoffkombination mit dem hochsten MA Anteil (PuMA70/30) mit
363 kg die groBte Umsatzrate an TRU auf. Aber als Kehrseite dieser hohen Abbrandrate steigt
das Inventar im Kern innerhalb des Abbrandjahres um mehr als das 6-fache auf 522 kg TRU
bei gleichzeitigem Absinken des Multiplikationsfaktors. Die niedrigste TRU Umsatzrate mit
348 kg erreicht der 0,1%PuMA-Th 1:9 Brennstoff. Der hohe Thoriumanteil fithrt dabei zu
einem Aufbau von ca. 19 kg Uran-233, wobei ungeféhr 6 kg an U-233 wiederum gespalten
wurden. Eine Bilanz iiber die Trans Thorium (TRTh) Masse fillt mit 354 kg positiver aus.
Das Inventar steigt im gleichen Zeitraum um den Faktor 4 an.

6.2.2 Reine Pu und PuMA Brennstoffe

Festlegung des Pitch t
Nach lidngeren Simulationsberechnungen zu unterschiedlichen Brennstoffkombinationen
kristallisiert sich heraus, daB reine Pu und PuMA basierte Brennstoffe die Moglichkeit bieten
das Coreinventar an TRU nochmals zu senken, da hier sehr niedrige Konzentrationen an
Spaltmaterial von nur 0,05% zum Einsatz kommen konnen. Dementsprechend besteht der
»~Brennstoff* in der Anfangsphase zu 99,95% aus fliissigem Blei. Trotz dieser niedrigen Kon-
zentration erreicht der Brennstoff aufgrund einer extrem guten Moderation eine leichte
Uberkritikalitit bei einem Pitch von 8 cm im Falle des PuMAS89/11 Brennstoffes. Dieser Pitch
fiihrt, wie in Abb. 6.7 dargestellt, zu einem idealen Moderationsverh'ziltni.s und zum max.ima-
len Multiplikationsfaktor fiir diese Brennstoffkonzentration. Wird der ideale Moderations-
punkt von t = 8 cm in das Moderationsverhéltnis von Graphitatomen zu TRU Atomen umge-

rechnet, so ergibt sich ein Moderationsverhéltnis von MV =40298.
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Abb. 6.7: k.. in Abhingigkeit vom Pitch t fiir einen niedrigst konzentrierten Brennstoff mit
0,05%PuMAR89/11.

Ein weiterer Grund fiir die Nutzung eines 8 cm Pitches wurde bei den Abbrandstudien zum
0,05%Pu Brennstoff deutlich. Hierbei wurden zwei Pitchvarianten von 7,1 cm und 8cm
miteinander verglichen. Es stellte sich heraus, daB beide Kombinationen bei gleichen Pu
Eingabe Faktoren zwar zu &hnlichen Multiplikationsfaktoren gelangen (Abb. 6.8), doch un-
terscheiden sich die Varianten deutlich hinsichtlich ihres Abbrandes. So kann allein durch die
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Abb. 6.8: Vergleich des k.. Wertes fiir einen 0,05%Pu Brennstoff bei einem Pitch vont =
7,1 cmund t = 8 cm bei gleichem Operationsmodus.
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Erhohung des Moderationsverhltnisses (Pitch Erh6hung) die produzierte Cm Menge um
18,3% (von 20,3 kg auf 16,6 kg) vermindert werden. Als Konsequenz aus diesen beiden
Beobachtungen, werden alle weiteren Studien an den Th freien Brennstoffen mit einem Pitch
von 8 cm durchgefiihrt.

Abbrandverhalten

Als erste Brennstoffart wird der reine Pu Brennstoff mit einer Anfangskonzentration von
0,05% und einem Pitch von t = 8 cm betrachtet. Wie in Abb. 6.9 dargelegt, setzt diese Sy-
stemkonfiguration 396 kg Pu pro GWya um und produziert zeitgleich 29 kg Minor Actinides
in Form von 12 kg Am und 17 kg Cm. Somit ergibt sich die TRU Umsatzrate zu 367 kg pro
GWy, a. Das Inventar pro GWy, steigt im selben Zeitraum von 27 kg auf 131 kg TRU um den
Faktor 4,85. Werden dem Plutonium Brennstoff Minor Actinides hinzugefiigt, so erhtht sich
das Verhiltnis von End-Inventar (EOB) zu Ausgangs-Inventar an TRU (BOB) durch das
Ansteigen des Minor Actinide Anteils. Im Falle des 0,05%PuMAS89/11 Brennstoffes steigt
das Verhiltnis um 7,2 und fiir den 0,1%PuMA70/30 Brennstoff ist das End-Inventar gar um
den Faktor 9,9 grofler als das Ausgangs-Inventar. Ungeachtet des starken Inventarzuwachses
sinkt zeitgleich der k-Wert des PuMA70/30 Brennstoffes konstant ab. Beide anderen Brenn-
stoffe weisen demgegeniiber einen nahezu stabilen k.. -Wert von 1 auf.

Wie auch bei den Thorium basierten Brennstoffen, sinkt bei dieser Brennstoffgruppe der reine
Pu Abbrand mit der Zumischung von Minor Actinides ab. Bei dem 0,05%PuMA89/11 Brenn-
stoff (Abb. 6.10) werden 363 kg Pu umgesetzt und bei dem 0,1%PuMA70/30 Brennstoff
(Abb. 6.11) gar nur noch 282 kg Pu. Gleichzeitig steigt der TRU Abbrand bei den PuMA
Brennstoffen um 2 kg auf 369 kg TRU/GWy, a an und erreicht wie der reine Pu Brennstoff ca.
96% des theoretisch moglichen Abbrandes. Somit wird der absinkende Pu Umsatz bei den
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Abb. 6.9; Inventar/ Umsatz nach einem Abbrand von 1 GWya fiir 0,05%Pu t8.
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Abb. 6.10: Inventar/ Umsatz nach einem Abbrand von 1 GWya fiir 0,05%PuMA89/11 t8.

600 537
500"
400" 352
300"
200"
= 62
2 1004 59 38
o 00 0O 7 9
[7]
& 0
=
-100-+" ]
50 06
200"
-300+"| [T mBOB
1l DEos 282
-400- NUmsatz .
_500,m
u Np Pu Am Cm MA TRU

Abb. 6.11: Inventar/ Umsatz nach einem Abbrand von 1 GWya fiir 0,1%PuMA70/30 t8.

PuMA Brennstoffen durch einen zunehmenden Abbrand von Np (16 kg bei PuMA89/11 und
50 kg bei PuMA70/30) und Am (17 kg bei PuMA89/11 und 96 kg bei PuMA70/30) kompen-
siert. Dementsprechend werden beim PuMAB89/11 6kg Minor Actinides und beim
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PuMA70/30 87 kg MA umgesetzt, wihrend beim reinen Pu Brennstoff ein MA Aufbau von
29 kg stattfindet. Nichtsdestoweniger wird Cm bei allen drei Brennstoffen aufgebaut. Wird
die Auswirkung des MA Anstiegs im Brennstoff von 11% auf 30% analysiert, so zeigt sich,
daB diese Erhohung zu einer proportionalen Erhohung des Np Abbrandes um den Faktor ~3,1
fiihrt, wohingegen der Am Umsatz um das ~5,6-fache, also stark iiberproportional ansteigt,
und die Erh6hung der Cm Produktion mit einem Faktor von 2,2 unterproportional erfolgt.

6.3  Schluifolgerungen fiir einen kontinuierlichen Betrieb

Ein Vergleich der beiden Brennstoffgruppen zeigt, dal zwar die TRU und TRU-Th Brenn-
stoffe ein dhnliches Abbrandverhalten zeigen, doch der integrale TRU Abbrand ist bei den
Thorium freien Pu und PuMA Brennstoffen immer etwas hoher als bei den Th basierten.
Desgleichen besitzen Thorium basierte Brennstoffe, bis auf die Ausnahme des PuMA70/30
Brennstoffs, ein hoheres TRU Inventar um die gleiche Leistungsféhigkeit zu erlangen wie die
Thorium freien Brennstoffe. Ebenso zeigen die reinen Pu und PuMA Brennstoffe ein giinsti-
geres Verhalten in Bezug auf die Entwicklung des Multiplikationsfaktors wéhrend des
Abbrandes. Insgesamt bestehen fiir den Einsatz von Thorium keine Vorteile in einem konti-
nuierlichem Betriebsmodus. Werden zusitzlich die Argumente beriicksichtigt, dal eine
kontinuierliche Extraktion von Thorium ein zusitzliches potentielles Problem aufwirft, die
Loslichkeit von Thorium in Blei sehr begrenzt ist und der Aufbau von Protactinium und Uran
nicht gewiinscht ist, so sollten Thorium basierte Brennstoffe fiir den Einsatz in kontinuierlich
mit Transuranen beschickten Anlagen nicht verwendet werden.

Werden nun die drei Thorium freien Brennstoffe miteinander verglichen, so wird ersichtlich,
das alle MA beladenen Brennstoffe in der Lage sind, Np und insbesondere Am zu verbrennen.
Gleichwohl kommt es bei allen Brennstoffarten zum Aufbau von Cm. Dieser Aufbau kann
nicht verhindert, sondern nur durch eine geeignete Wahl des Moderationsverhéltnisses be-
grenzt werden. Dementsprechend wird als geometrische Kennzahl ein Pitch von t = 8 cm
festgelegt. Diese Pitchwahl erméoglicht zeitgleich den Einsatz von niedrigst (<0,05% TRU)
konzentrierten Brennstoffen fiir die Brennstoffarten Pu und PuMA89/11. Um die Vorteile
eines geringen Inventars in thermischen Anlagen weiterzuverfolgen, bieten sich diese beiden
Brennstoffarten geradezu an, da sie sowohl iiber das geringste Anfangs-Inventar als auch iiber
ein niedriges Inventar am Abbrandende verfiigen. Zudem weisen der 0,05%Pu t8 und auch
der 0,05%PuMAS89/11 t8 Brennstoff einen sehr hohen und stabilen Multiplikationsfaktor Ke
auf. Der PuMA70/30 Brennstoff ist hingegen sowohl hinsichtlich des Multiplikationsfaktors,
als auch in Bezug auf das Anlagen-Inventar zum Zyklusende deutlich schlechter zu bewerten

als der 0,05%Pu und 0,05%PuMA89/11 Brennstoff.

Ein Betrieb mit kontinuierlicher Beschickung an Transuranen und Extral?tion. von Spaltpr.o-
dukten ist unter den gegebenen Randbedingungen moglich, und erweist s1cl‘1 gerade im
Hinblick auf die TRU Inventare im Kern bzw. der Anlage als sehr positv. Bei allen sechs
Brennstoffoptionen kommt es dabei zu einem deutlich besseren Verhéltnis von TRU Al.)bra.nd
zu TRU Inventar, zum Teil um den Faktor zehn, als wihrend des Batchbet.nebes. Som%t wird
deutlich, daB erst eine kontinuierliche Beschickung der Anlage die potentiellen Vorteile des
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fliissigen Brennstoffes nutzen kann. Im Zusammenhang mit dem thermischen Neutronen-
spektrum werden auch hier die erwarteten Vorteile der sehr geringen TRU Inventare deutlich.
Mit den entwickelten niedrigst konzentrierten Brennstoffen 0.05%Pu t8 und
0,05%PuMA89/11 t8 stehen zudem Brennstoffe zur Wahl, die hinsichtlich ihrer Loslichkeit
im Blei geringe Probleme erwarten lassen /WOO 69/. Im weiteren Vorgehen wird das Kon-
zept der thermischen Anlage auf einen realen Betrachtungszeitraum/ Zyklusldnge iibertragen.

Dementsprechend findet eine Optimierung der Betriebsmodi fiir die ausgewéhlten Brennstof-
fe statt.
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7___Charakteristika der optimierten Jiilicher ADS Anlage

Nachdem die ersten Ergebnisse fiir einen Betrieb der Jiilicher ADS Anlage mit kontinuierli-
cher Beschickung an Transuranen und Extraktion von Spaltprodukten als sehr positiv
angesehen werden konnen, gilt es nun einen ,,realen” Betriebsmodus fiir die Anlage zu ent-
werfen. Dies umfalt zundchst die Spaltproduktextraktion und die TRU-Zugabe als
wesentliche Elemente dieses Betriebsmodus bzw. dieser Anlage. Diese beiden Elemente
werden optimiert bzw. fiir einen lingeren Betriebszeitraum ausgelegt. Hierbei wird von einer
Betriebszeit von 3 Vollastjahren (1095 efpd) ausgegangen. Diese Vorgabe wird auch fiir die
Analyse des Abbrandverhaltens angenommen. Wie sich spiter herausstellen wird, ist diese
Annahme von 3 Jahren Betriebszeit bis zum Komplettwechsel des Brennstoffinventars eine
verniinftige Begrenzung der Abbrandzeit und spiegelt die zu erwartenden Probleme von
hoheren Brennstoff- bzw. Elementkonzentrationen wieder. Analysiert werden die herausgear-
beiteten niedrigst konzentrierten Brennstoffe 0,05% Pu und 0,05%PuMA89/11, jeweils bei
einem Pitch von t = 8 cm und einem Brennstoffinnenrohrdurchmesser von d = 3 cm, was
wiederum bei einer festgelegten Leistungsdichte von 170 MW/m® Brennstoff zu einer fixen
Anlagenleistung von ~ 640 MWy, fiihrt. Eine Sicherheitsbetrachtung in Form der Bewertung
von Temperaturkoeffizienten und moglichen Storfillen dient ebenfalls der Anlagencharakteri-
sierung. Eine zusammenfassende Bewertung der Gesamtanlage und Vergleich mit
entsprechenden ADS sowie kritischen Systemen zur TRU Transmutation schlieBen das Kapi-
te] ab.

7.1  Optimierung des Betriebsverhaltens

Bevor eine detaillierte Analyse eines Systems durchgefiihrt wird, ist es sinnvoll, die wesentli-
chen Elemente eines solchen Systems zunéchst zu optimieren. Hierbei bedarf es hinsichtlich
der neutronenskonomischen Sicht eines besonderen Augenmerks auf die Spaltproduktextrak-
tion und TRU-Zugabe. So stehen die Fragestellungen im Mittelpunkt des Interesses und sind
zentrale Elemente des gesamten Betriebsmodus:

e Welche Spaltproduktelemente sollen exirahiert werden?

e Mit welcher Extraktionsrate soll dies geschehen?
e Welcher TRU-Zugabemodus ist sinnvoll, um einen maximalen TRU Umsatz bei
minimalen Inventar mit der zwingenden Randbedingung eines hohen, kontrollier-

baren Multiplikationsfaktors zu erreichen?

Beide Problematiken beeinflussen sich gegenseitig, doch stellt die Extraktion eine feste Gf'bBe
dar, da sie hinsichtlich der chemischen Rahmenbedingungen und Méglichkeiten begrenzt ist.

7.1.1 Spaltproduktextraktion

Die bisherigen Abbrandberechnungen fiir einen kontinuierlichen Betriebsmodus der Anlage
basierten auf einer grofen Anzahl von zu extrahierenden Spaltprodukten. 15 Elemente.: (}.{e, J,
Sm, Ce, Nd, Cs, Sr, Y, Mo, Ru, Rh, Pd, Sb, Te, Ba) miiten hierzu kontinuierlich mit einem
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vorgegebenen Extraktionsfaktor von 50% behandelt werden. Die Extraktion von Thorium
erweist sich hingegen nicht mehr als notwendig, da die Thorium basierten Brennstoffe keine
Vorteile fiir einen Finsatz im kontinuierlichen Betrieb bieten und dementsprechend nicht zum
Einsatz kommen. Nichtsdestotrotz bedeutet die Extraktion von 15 Elementen einen ungeheuer

groen technischen Aufwand und die Einfithrung eines chemischen Systems hoher selektiver
Kapazitit.

Da die chemischen Aufwendungen bzw. deren Umsetzung direkt mit der Anzahl der zu extra-
hierenden Elemente verkniipft sind, befassen sich Bestrebungen zur Durchfiihrbarkeit solch
eines chemischen Extraktionsweges mit der notwendigen Anzahl der zu extrahierenden Stof-
fe. Demzufolge wird der Ansatz verfolgt, die zu extrahierenden Elemente auf ein Minimum
beschriinken. Hier stellt sich die Frage, welche Elemente neutronendkonomisch die grofiten
Auswirkungen auf das Gesamtsystem zeigen? Diese Fragestellung 148t sich in zwei Schritten
kldren. Im ersten Schritt wird das Aufkommen der Spaltprodukte quantitativ erfat. Im zwei-
ten Schritt wird den Nukliden der spezifische thermische Absorptionsquerschnitt unter
Betriebsbedingungen (773K) zugewiesen. Eine Verkniipfung des quantitativen Auftretens mit
der qualitativen Bewertung des Absorptionsverhaltens ermoglicht schlieflich eine Aussage
hinsichtlich der neutronendkonomischen Bedeutung von einzelnen Spaltprodukten. Da eine

Extraktion nur auf Element Basis sinnvoll erscheint, erfolgt die Bewertung der Spaltprodukte
ebenfalls Element weise.

Um die Spaltprodukte zu erfassen wird ein 0,05%PuMA89/11 Brennstoff ohne jegliche Ex-
traktion unter festen Randbedingungen 3 Jahre lang abgebrannt. So werden in drei Jahren
5139 Mole Spaltprodukte in der Anlage erzeugt. Dann erfolgt eine Auswertung von 879
Nukliden welche in 48 Elementen zusammengefaBt werden, hinsichtlich ihrer auftretenden
Molmenge. Das quantitatives Auftreten an der Gesamtmolmenge zeigt Abb. 7.1. Xenon
besitzt hierbei mit 15% den hochsten Anteil an der Gesamtspaltproduktmolmenge. Ruthenium
mit 12%, Molybden mit 10% und Palladium mit 10% stellen die Elemente mit den nichst
héheren Anteilen dar. Wird jedem Nuklid der dementsprechende thermische mikroskopische
Wirkungsquerschnitt ¢ bei der Betriebstemperatur von t = 773K zugewiesen, so baut sich
eine neue Rangordnung hinsichtlich der neutronendkonomischen Bewertung auf. Diese wird
in Abb. 7.2 illustriert. So erzeugen nur drei Elemente (Sm, Eu, Xe) 53,8% der Spaltprodukt-
vergiftung. Dabei kommt Samarium eine zentrale Bedeutung zu. Zum einen ist Samarium
aufgrund der extrem hohen Wirkungsquerschnitte der einzelnen Isotope (Sm-149 besitzt z.B.
ein 0 von 41000 barn) trotz seines geringen Aufkommens nach Molen von nur 1,6% Spalt-
produktanteil mit 20% das bedeutendste Spaltprodukt und zum anderen ist Europium (18%)
als zweitwichtigstes Neutronengift ein Zerfallsprodukt von Samarium. Wird Samarium elimi-
niert, verschwindet damit auch weitestgehend Europium, da Europium nur in sehr kleinen
Mengen direkt als Spaltprodukt erzeugt wird. Xenon weist eine relative Bedeutung von 16%
auf und ist das drittgrote Neutronengift in diesem System. Mit dieser qualitativen Aussage

hinsichtlich jedes einzelnen Spaltproduktelements, kénnen nun gezielt die bedeutendsten
Elemente extrahiert werden.
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Abb. 7.1: Quantitatives Auftreten von Spaltprodukten (in Molen) bei einem Abbrand von
3 Jahren fiir ein 0,05%PuMA89/11 Brennstoff ohne jegliche Extraktionen.
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Abb. 7.2: Qualitative Bewertung von Spaltprodukten bei einem Abbrand von 3 Jahren fiir
ein 0,05%PuMA89/11 Brennstoff ohne jegliche Extraktion bei T = 773K.

Um die Frage nach der notwendigen Anzahl von extrahierten Sl.)
miissen Vergleichsberechnungen durchgefiihrt werden. Hierbei

altprodukten zu beantworten,
werden die Multiplikations-
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faktorverldufe von gleichen Brennstoffeingabemodi aber unterschiedlichen Extraktions-
verhalten in Bezug zur Ausgangssituation (Extraktion von Xe, J, Sm, Ce, Nd, Cs, Sr, Y, Mo,
Ru, Rh, Pd, Sb, Te, Ba) gesetzt. Dabei stellt sich heraus, daB eine Extraktion der sieben Ele-
mente Sm, Xe, Rh, Cs, Nd, Pd und Pm ausreichend ist, um 93,55% der Neutronengifte
herauszuziehen und daB diese MaBnahme zu einem #hnlichen Multiplikationsfaktor fiihrt, wie
die Extraktion der 15 vorher genannten Elemente. Der leichte Abfall des k-Wertes kann dabei
sehr einfach durch eine Korrektur der TRU-Zugabe ausgeglichen werden. Diese Aussage trifft
dabei sowohl auf den 0,05% Pu als auch den 0,05%PuMA89/11 Brennstoff zu, wie die
Abb. 7.3 illustriert. Die durchgezogene Linie charakterisiert das Abbrandverhalten in Bezug
auf den k Wert bei einer Extraktion der 15 Elemente Xe, J, Sm, Ce, Nd, Cs, Sr, Y, Mo, Ru,
Rh, Pd, Sb, Te und Ba. Im Vergleich zeigt die gepunktete Linie den selben Brennstoff mit
einer Extraktion der sieben neutronenokonomisch wichtigsten Elemente Sm, Xe, Rh, Cs, Nd,
Pd und Pm. Innerhalb des Abbrandzyklus von 3 Jahren fiihrt dies zu einer Extraktion von ca.
314 kg der genannten sieben Spaltprodukte. Die verbleibende Masse der sieben Elemente im
Brennstoff bleibt ab dem 2ten Jahr mit 7 kg nahezu konstant. 55% der insgesamt entstehenden
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Abb. 7.3: Vergleich der k., -Werte fiir ein 0,05%PuMA89/11 und 0,05%Pu Brennstoff mit
unterschiedlicher Extraktion von Spaltprodukten bei einem Abbrand von 3 Jahren.

Spaltproduktmasse verbleiben im Brennstoff.

Als Extraktionsfaktor wird der Wert von 50% beibehalten, da diese GroBenordnung als tech-
nisch sinnvoll und durchfiihrbar erscheint. Fiir Xenon wird aufgrund der gasférmigen Phase
dieser Extraktionsfaktor leicht realisierbar sein. Fiir die anderen Elemente erscheint eine
Extraktion mit organischen Extraktionsmitteln und/ oder chromatographischer Selektion als
Moglichkeit gegeben. Aufgrund dieser Extraktionsoptimierung werden alle weiteren Untersu-

chungep auf der Grundlage einer Extraktion der sicben Elemente Sm, Xe, Rh, Cs, Nd, Pd und
Pm mit einem Extraktionsfaktor von 0,5 durchgefiihrt.
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7.1.2 TRU-Zugabemodus

Die Zielsetzung einer Optimierung des TRU-Zugabemodus besteht in der Maximierung des
TRU Konsums bei gleichzeitiger Minimierung des TRU Inventars in der Anlage. Als regulie-
rende Randbedingung gilt ein gut zu kontrollierender Multiplikationsfaktor auf hohem
Niveau. Dabei stellt der k-Wert eines der entscheidenden Qualititskriterien fiir einen unter-
kritischen ADS Betrieb dar, da sowohl der Multiplikationsfaktor mit Blick auf die
Begrenztheit der Spallationsneutronen bzw. Beschleunigerleistung méglichst nahe am k-
Wert 1 liegen sollten, aber dennoch muf zu jedem Abbrandzeitpunkt bei jeglichem Storfall
Unterkritikalitdt gewé#hrleistet sein. Eine weitere Bedingung besteht in der Gleichférmigkeit
des Multiplikationsfaktors, da groBe Unterschiede zwischen minimalen und maximalen k-
Wert nur bedingt mittels des Protonenbeschleunigers ausgeglichen werden konnen. Alle
Berechnungen des Abbrandverhaltens werden auf der Grundlage des Multiplikationsfaktors
k. im unendlich ausgedehntem System durchgefiihrt. Der Absolutwert des Multiplikations-
faktors spielt hierbei eine untergeordnete Rolle, da jeder erforderliche Multiplikationswert
tiber die Masse der TRU-Zugabe einjustiert werden kann.

Der Verlauf eines optimierten TRU-Modus am Beispiel des 0,05%PuMA89/11 Brennstoffes
wird in Abb. 7.4 deutlich. Unter gleichen Ausgangsbedingungen fiihren unterschiedliche
TRU-Zugabemodi zu unterschiedlichen Multiplikationsfaktoren. Die Zeitachse spiegelt die
Abbrandschritte wieder und die linke Y-Achse gibt zu dem jeweiligen Zeitpunkt den k-Wert
an, wihrend die rechte Y-Achse den zugehdrigen TRU-Zugabefaktor beschreibt. Zwischen
dem 100sten und 200sten Abbrandtag wird zum Beispiel eine Abbrandschrittweite von 10
Tagen gewihlt, was einen PuMA Zugabefaktor von 0,526 der Initial PUMA Masse erfordert.
Wird die Schrittweite auf 20 Tage ethoht, wie im Bereich des zweiten und dritten Jahres, so
wird ein hoherer Zugabefaktor erforderlich (z.B. 0,91 der Initial PuMA Masse). Innerhalb des
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Abb. 7.4: k.. -Werte fiir unterschiedliche TRU-Zugabemodi am Beispiel ~eines
0,05%PuMA89/11 Brennstoffs.
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Diagramms fallen sofort die unregelméfBigen Zugabefaktoren bei einer Betriebszeit von 365
Tagen und 730 Tagen auf. Die Ursache fiir diese Unregelmafigkeit liegt in einem geénderten
Abbrandschritt von 15 Tagen bzw. 25 Tagen um genau ein Jahr bzw. zwei Jahre Abbrandzeit
erfassen zu konnen. Dementsprechend fiihrt die Anderung der Schrittweite zu einem niedrige-
ren Zugabefaktor fiir den kiirzeren Abbrandschritt und einen hoheren Zugabefaktor fiir den
langeren Abbrandschritt. Wird der optimierte Zugabemodus und der normale Zugabemodus
verglichen, so wird sehr deutlich, daB geringe Unterschiede von wenigen Kilogramm zu sehr
unterschiedlichen Multiplikationsfaktoren fithren. Anhand der hier durchgefiihrten Optimie-
rung kann der Multiplikationsfaktor quasi konstant um 1 gehalten werden. Die Amplitude
zwischen minimalen und maximalen k-Wert senkt sich dabei von 3,2 nile auf 1,4 nile. Eben-
falls wird deutlich, dal der Eingabemodus fiir jeden Brennstoff individuell konzipiert werden
muf, dieser es dann aber erlaubt, jeglichen k-Wert zu erreichen und diesen auch wihrend
eines Abbrandzyklus dort zu stabilisieren. Der Multiplikationsfaktor folgt somit den Vorga-
ben aus anderen Bereichen (nukleare Sicherheit) und bedingt nicht unmittelbar das
Abbrandverhalten des Systems.

7.2 Abbrandverhalten des optimierten Jiilicher Systems

Das Jiilicher ADS System basiert auf der Skizzierung in Abb. 6.1 und wurde fiir zwei unter-
schiedliche Brennstoffarten optimiert. Zum einen ist dies der 0,05%Pu Brennstoff, ein reiner
DWR Pu Brennstoff (DWR Pu Vektor nach 10 Jahren Abklingzeit, vgl. Tab. 4.1) und zum
anderen handelt es sich um den Plutonium/ Minor Actinide Brennstoff 0,05%PuMARg9/11, der
in der TRU Nuklidzusammensetzung den abgebrannten Brennelementen eines DWR nach 10
Jahren Abklingzeit entspricht (vgl. Tab. 4.1). Grundsitzlich zeigen die beiden Brennstoffe ein
sehr #hnliches Verhalten. Dennoch erméglicht der reine Pu Brennstoff einen héheren Pu
Abbrand als der PuMA Brennstoff, wihrend der PuMA Brennstoff die Moglichkeit bietet,
neben Pu auch Np und Am zu verbrennen. Dementsprechend wird fiir den Einsatz der Jiili-
cher ADS Anlage als Plutonium-,Brenner” ein reiner Pu Brennstoff zum Zuge kommen,
wohingegen bei einer Auslegung hinsichtlich eines TRU Abbrandes ein PuMA Brennstoff
zum Tragen kommt. Hinsichtlich einer Toxizitdtsreduzierung im Gesamtkontext ist eine TRU
Reduzierung als bedeutender zu gewichten. So steht das Abbrandverhalten und die hieraus zu
ziehenden SchluBfolgerungen fiir den PuMA Brennstoff im Mittelpunkt des Interesses.

Die Abbrandzeit wird auf 3 Jahre begrenzt, so daB am Ende dieses Zyklus ein Komplettaus-
tausch des Kerninventars stattfindet. Diese Zykluszeit erscheint hinsichtlich des konstant
ansteigenden Inventars als sinnvoll. Begrenzt wird die Abbrandzeit durch eine frei gewihlte
konservative Abschitzung der Loslichkeit und des Wirmeeintrags von Minor Actinides,
insbesondere von Cm, im fliissigen Blei. Das gewihlte Limit wird dabei auf 0,25% MA An-
teil in Blei gesetzt. Dieser Gewichtsanteil wird nach drei J ahren Abbrand durch
Inventaraufbau des 0,05% PuMA Brennstoffs erreicht. Aus Vergleichsgriinden wird beim Pu
Brennstoff ebenfalls ein Zyklusende nach 3 Jahren angenommen, obwohl die MA Fraktion
innerhalb des Brennstoff noch nicht auf 0,25% angestiegen ist. Da die Jiilicher ADS Anlage
bei beiden Brennstoffarten aufgrund der geometrischen Kenndaten (Blanketvolumen 29,45 m’
bei 2,5 m Hohe, Pitch 8 cm und Rohrinnendurchmesser 3 cm) und Vorgaben hinsichtlich der
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Leistungsdichte im Brennstoff (170 MW/m®) nur eine thermische Leistung von 640 MWy,
besitzt, sind im weiteren Verlauf alle Kenndaten und Abbrandcharakteristika meist auf 1
GWy, normiert. Dies bietet den grofen Vorteil der direkten Vergleichbarkeit mit anderen
Brennstoffen bzw. Transmutationsanlagen.

7.2.1 Plutonium/ Minor Actinide Brennstoff im Betriebszyklus

Die zentralen Abbrandergebnisse fiir eine Zyklusldnge von 3 Jahren bei 1 GWy, werden in
Abb. 7.5 fiir den 0,05%PuMAR89/11 Brennstoff zusammengefait. Dargestellt wird das Aus-
gangsinventar (BOB), das Endinventar (EOB) und die Umsatzrate jeweils nach TRU
unterteilt. Das Kerninventar pro GWy, steigt in diesem Zeitraum von 27 kg zu Beginn auf
339 kg TRU am Ende des Abbrandes an. Umgerechnet auf die Gesamtkonzentration im fliis-
sigen Blei bedeutet dies eine Aufkonzentration von 0,05% auf 0,63% bzw. ein Anstiegsfaktor
von 12,6. In der selben Zeit wird ein Abbrand von 1103 kg TRU erbracht, der im wesentli-
chen aus dem Abbrand von 1080 kg Pu resultiert. Zusitzlich wird ein Umsatz von 53 kg Np
und 61 kg Am erreicht, was jedoch mit einer Produktion von 92 kg Cm in Relation gesetzt
werden muB, so daB ein Nettoabbrand von 22 kg MA innerhalb von 3 GWy, a resultiert. Wird
erzielter TRU Abbrand und TRU Inventar innerhalb des Zyklus in ein Verhiltnis gesetzt, so
ergeben sich die Systemdaten von 367 kg TRU Abbrand pro GWyna bei einem TRU Umsatz
zu TRU Inventar Verhiltnis von 3.25.
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Abb. 7.5: Kerninventar und Umsatz nach einem Abbrand von 3 GWya fiir das
0,05%PuMA89/11 Brennstoffsystem.

_ " 11t sich heraus, daB
Wird i RU Inventars ndher betrachtet (Abb. 7.6), so ste
rd das Ansteigen des T | zur Zykluslinge verlduft, sondern der

der Anstieg des TRU Inventars nicht proportiona . ! -
grofte Anstieg bereits im ersten J ahr mit 156 kg/GWm erfolgt. Im Zwelti?/ unrlc}Rdgt:le;r:l tﬁ:h
brandjahr steigt das TRU Inventar mit 86 kg/GWy TRU bzw. 71 kg/GWin
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unterproportional an bzw. stagniert quasi fiir einzelne Elemente (Np Anstieg um 1,2 kg). Eine
Ausnahme stellt nur Cm dar, welches eine konstant hohe Inventarsteigerang besitzt.
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Abb. 7.6: Inventarmasse an TRU wihrend eines Abbrands von 3 GWga fiir das
0,05%PuMAR89/11 Brennstoffsystem.
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Abb. 7.7: Umsatzraten wihrend eines Abbrands von 3 GWya fiir das 0,05%PuMA89/11

Brennstoffsystem.

Wde defr Kpnsum von TRU in Abhéngigkeit von der Zykluslinge untersucht (Abb. 7.7), so
ergibt sich insgesamt ein gleichm#Biges Abbrandverhalten von 367 kg/GWy, TRU. Die Pro-
duktion von Cm ist proportional zur Zykluslinge bzw. steigt im zweiten und dritten
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Abbrandjahr leicht an. Die Abbrandrate von Pu ist ebenfalls nahezu konstant iiber der Zeit. Im
Falle des Np und Am kann hingegen ein leichtes tiberproportionales Anstei gen der Ab-
brandrate im zweiten und dritten Abbrandjahr aufgezeigt werden.

Wiihrend des Abbrandzyklus verdndert sich naturgem#B auch das Verhiltnis von Pu und MA
im Brennstoff. Obwohl immer ein Verhltnis von 89%Pu und 11%MA in der bekannten
Nuklidzusammensetzung als frischer Spaltstoff nachgefiihrt wird, kommt es durch den Auf-
bau von MA zu einer Konzentrationserh6hung von Minor Actinides im Brennstoff. Abb. 7.8
illustriert diesen Wechsel der TRU-Zusammensetzung wihrend des Abbrandzeitraums von 3
Jahren. Ausgangssituation zum BOB ist eine Zusammensetzung von 89% Pu und 11% MA,
welche sich in 6,4% Am, 4,4% Np und 0,2% Cm aufschliisseln lassen. Nach ungefihr einem
Jahr bildet sich ein nahezu konstanter TRU-Anteil von 10 % Am und 3,4% Np innerhalb der
TRU Zusammensetzung aus. Der Cm Anteil hingegen steigt stetig mit der Abbrandzeit an,
von anfanglichen 0,2% Cm auf 28% Cm nach drei Jahren. Im selben Zeitraum sinkt der Pu
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Abb. 7.8: TRU Zusammensetzung (Pu MA) wihrend eines Abbrands von 3 GWha fiir das
0,05%PuMA®89/11 Brennstoffsystem.

Anteil von 89% auf 60%. Wird der Brennstoff hinsichtlich seiner Endzusammensetz.urfg
charakterisiert (EOB), so handelt es sich um einen 0,623%PuMA60/40 Brennstoff,’ wol?el die
Pu, Np, Am und Cm Nuklidzusammensetzungen nicht mit denen der Ausgangssituation zu

vergleichen sind.

Dies wird besonders deutlich am Beispiel des Pu Vektors, dessen Entwicklung .in Abb. 7.9
dargelegt wird. Ausgangspunkt ist der DWR Pu Vektor nach 107J ahrer} Abklingzeit. Innerha.lb
der ersten 400 Tage wandelt sich diese NuklidzusammensetZL.mg rapide um und verharrt 11(;1
weiteren Zyklusverlauf nahezu in einem konstanten Vektor mit 41,770 Pu-242, 20% Pu-240,
16,3% Pu-239, 12,5% Pu-241 und 9,5% Pu-238. Einzige Ausnahme bildet das Pu-238 Isotf)p,
dessen Anteil am Pu-Vektor langsam aber stetig bis auf ein Niveau von knapp 10% ansteigt.
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Ursache hierfiir ist die Existenz zweier Quellterme. So wird iiber die Np-237, was dem
Brennstoff kontinuierlich zugegeben wird, und Np-238 Kette und einem anschlieffenden B
Zerfall (di, = 2,1 d) zusitzlich Pu-238 erzeugt. Mit einer grofieren Verzogerung und in einem
geringeren Anteil wird iiber den o Zerfall (dj = 163 d) von Cm-242 ebenfalls Pu-238 er-
zeugt. Als Konsequenz aus der Verschiebung der Nuklidzusammensetzung des Pu steigt die
Anzahl der kritischen Pu Massen (mg = 10 kg DWR Pu) deutlich unterproportional im Ver-
gleich zum Anstieg der gesamten Pu Masse. So steigt die Pu Masse der Anlage von 15,45 kg
zu Beginn auf 129,51 kg am Zyklusende (EOB) um den Faktor 8,38. Wird jedoch die Anzahl
der kritischen Pu Massen, respektive die Nuklide Pu-239 und Pu-241, als Beurteilungsgrund-
lage einer Sicherheitsbetrachtung herangezogen, so erhoht sich diese von 1,54 zu Beginn nur
auf 5,37 am Zyklusende. Wird die Betrachtung der kritischen Massen auf die Transurane
ausgedehnt, so erhoht sich die Gesamtanzahl der kritischen Massen auf 7,37 da insbesondere
Cm-244 ein hohes Potential an Kritikalitiit besitzt (my = 26,8 kg Cm-244) /SMI 99/. Somit
existiert in Bezug auf die kritische Masse eine Steigerung um den Faktor 3,49 fiir Pu und um
4,78 fiir die TRU Massen. (Wird ein Einkreis-Kiihlsystem zu Grunde gelegt, so kann mit
einer Vervierfachung der Massen gerechnet werden.) Ebenfalls éndert sich das Kritikalitéts-
verhalten. Es wird eine deutlich hohere Konzentration an Pu benétigt, um die Anlage nahe der
Kritikalitdt zu betreiben. Dies entspricht jedoch dem erwarteten Verhalten, da der Pu Vektor
zunehmend von thermisch schlechter spaltbaren Pu Isotopen (Pu-242, Pu-240, Pu-238) domi-
niert wird.
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Abb. 7.9: Pu Vektorentwicklung wihrend eines Abbrands von 3 GWya fiir das
0,05%PuMA89/11 Brennstoffsystem,

Cm wird nach ca. 200 Tagen Abbrandzeit zum zweit héufigsten TRU Element im Brennstoff.
Dabei dndert sich der Aufbau des Cm Vektors ebenfalls rapide. Nach 200 Tagen wechselt die
Dominanz innerhalb des Cm Vektors vom Cm-242 Isotop auf das Cm-244 Isotop. Abb. 7.10
zeigt diese Entwicklung auf. Nach 600 Abbrandtagen betrigt der Cm-244 Anteil am Cm
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Abb. 7.10: Verinderung des Cm Vektors wihrend eines Abbrands von 3 GWya fiir das
0,05%PuMA89/11 Brennstoffsystem.

Vektor ca. 77% und verbleibt auf diesem hohen Niveau. Cm-242 hingegen nimmt konstant an
Bedeutung ab und erreicht am Ende des Betriebszyklus einen Anteil von 9,2%. Einen entge-
gengesetzten Trend besitzt das Cm-246 Isotop. Hier steigt das Verhaltnis im Cm Vektor
konstant iiber dem Abbrandzeitraum an und erreicht mit 8% nach 3 Jahren seinen Endwert.
Das Cm-245 Isotop erreicht nach ca. 600 Tagen mit 4,5% seine Endkonzentration innerhalb
des Cm Vektors. Alle weiteren Cm Isotope besitzen insgesamt einen Anteil von ca. 1%. Wird
beriicksichtigt, daB das Cm-244 Isotop eine Halbwertszeit von 18,1 Jahren besitzt, so vermin-
dert sich das dominierende Nuklid innerhalb des Curiums, nach zum Beispiel 100 Jahren, auf
weniger als 2,2%. Das Zerfallsprodukt aus dem o—Zerfall des Cm-244 Isotops ist das Pu-240
Nuklid. Dieses wiederum kann in der hier beschriebenen thermischen Jiilicher ADS Anlage
als Brennstoff eingebracht werden. Legt man dies zugrunde, reduziert sich der verbleibende
Cm Abfall von 92kg auf 14,25kg, da neben dem Cm-244 auch das Cm-242 mit einer Halb-
wertszeit von 163 Tagen nicht mehr zum Tragen kommt. Dementsprechend erhoht sich die Pu
Masse im selben Zeitraum (100 Jahren) um 77,75 kg (69,28 kg Pu-240 und 8,46 kg Pu-238).

Einen Einblick in das neutronenphysikalische Verhalten der Anlage erlaul?t die A!)b. 7.11.
Dort ist neben dem thermischen und dem gesamten NeutronenfluB auch die Auftfeﬂung der
FluBanteile nach thermischen, Resonanz und schnellen Bereichen in Abhingigkeit von der

Abbrandzeit dargestellt. Der gesamte Neutronenfluf fallt innerhalb der ersten 100 Tage volrdl'
1%10"5 n/(s*cm?) auf 8,3%10'* n/(s*cm?) ab. Im weiteren Verlauf sinkt der Fluf von 8,3 *10

n/(s*cm?) auf 6,8 *#10' n/(s*cm?) sehr langsam ab. Wahrend des gesamten Zyklus wird dabc?i
das Neutronenspektrum vom thermischen FluBanteil dominiert, obwohl der schnelle Anteil

mit fortlaufender Abbrandzeit an Bedeutung gewinnt.
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Abb. 7.11: NeutronenfluBverlauf wihrend eines Abbrands von 3 GWya fiir 0,05%PuMA
89/11 Brennstoff.

Der hohe und quasi konstante (Ak < 1 nile) k-Wert Verlauf wihrend des Abbrandzyklus spie-
gelt sich in positiver Weise in den geringen Anforderungen an den Protonenbeschleuniger
wieder. Der niedrigste Multiplikationsfaktor von k.. = 0,992 wihrend des Zyklus, kann zu
einem ker Wert von 0,972 abgeschitzt werden. Fiir diese Betriebssituation wire dementspre-
chend eine maximale Leistung von 12,8 mA bei einer Spannung von 1,6 GeV fiir den
Beschleuniger vorzusehen, um die Anlage kritisch zu halten. Dabei beruht die Leistungsab-
schitzung von 12,8 mA fiir die Protonenbeschleunigerleistung auf einer sehr konservativen
Annahme, daf nur 20 Spallationsneutronen pro 1,6 GeV Proton im Target erzeugt werden.

Durch die niedrige Stromstirke von 12,8 mA wird auch die Gesamtleistung des Beschleuni-
gers auf 20,48 MW begrenzt.

Insgesamt kann bei dem PuMA89/11 Basisbrennstoff von einem sehr ausgewogenen Anla-
genverhalten gesprochen werden. Insbesondere der sehr gleichméBige und hohe
Multiplikationsfaktor wirkt sich positiv auf die bendtigte Beschleunigerleistung aus. Dabei
wird mit 367 kg TRU/GWy,a eine hohe Umsatzrate (97,8% von der theoretisch moglichen von
375 kg) erreicht. Dies geschieht bei einem sehr kompakten Inventar von max. 339 kg TRU
am Zyklusende, was einer Kernmasse von 217 kg entspricht, da die Anlage eine Leistung von

640 MWy, besitzt. Tab. 7.1 (S. 99) am Ende dieses Kapitels fiihrt nochmals alle Kenndaten
im Vergleich auf.

7.2.2 Reiner Plutonium Brennstoff im Betriebszyklus

Der 0,05%Pu B.rennstoff weist ein dhnliches Betriebsverhalten wie der PuMA Brennstoff auf,
doch ergeben sich Unterschiede, da der Pu Brennstoff eine Optimierung in Bezug auf den Pu
Umsatz darstellt. Dies wird schon an den zentralen Abbrandergebnissen fiir eine Zykluslidnge
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von 3 Jahren bei 1 GWy in Abb. 7.12 deutlich. Dargestellt wird das Ausgangsinventar
(BOB), das Endinventar (EOB) und die Umsatzrate jeweils nach TRU unterteilt. Das Kernin-
ventar pro GWy, steigt in diesem Zeitraum von 27 kg zu Beginn auf 197 kg TRU am Ende des
Abbrandes an. Umgerechnet auf die Gesamtkonzentration im fliissigen Blei bedeutet dies eine
Aufkonzentration von 0,05% auf 0,36% bzw. ein Anstiegsfaktor von 7,3. In der selben Zeit
wird ein Abbrand von 1158 kg Pu erbracht. Wird diese Abbrandrate mit der zeitgleichen
Produktion von 91 kg Minor Actinides (18 kg Am, 73 kg Cm) in Bezug gesetzt, so ergibt sich
ein Nettoabbrand von 1067 kg TRU innerhalb von 3 GWya . Die Elemente Uran und Neptu-
nium fallen in diesem Brennstoffsystem nicht ins Gewicht. Werden erzielter TRU Abbrand
und TRU Inventar innerhalb des Zyklus ins Verhiltnis gesetzt, so ergeben sich die Sy-
stemdaten von 356 kg TRU Abbrand pro GWga bei einem TRU Umsatz zu TRU Inventar
Verhiltnis von 5.42. Wird bei einem Pu ,,Brenner” nur der Pu Anteil betrachtet, so ergibt sich
ein Verhéltnis von Pu Umsatz zu Pu Inventar von 10,9.
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Abb. 7.12: Kerninventar und Umsatz nach einem Abbrand von 3 GWna fiir das 0,05%Pu
Brennstoffsystem.

Wird das Ansteigen des TRU Inventars niher betrachtet (Abb. 7 .13)., so stellt sic.h heraus, daB
dessen Anstieg ebenso wie beim 0,05%PuMA89/11 Brennstoff mcht.proportlonal zur Zy-
Klusléinge verlauft, sondern der groBte Anstieg bereits im ersten Jahr mit 89 kg/GWy, erfolgt.
Im zweiten und dritten Abbrandjahr steigt das TRU Inventar mit 50 kg/GWth ’IiRU bzw.
31 kg/GW¢, TRU deutlich unterproportional an und stagniert quasi fiir Am 1m'dr1tten Jahr
(Anstieg um 1,6 kg/GWy,). Eine Ausnahme stellt wiederum Cm dar, welches eine konstant

hohe Inventarsteigerung aufweist.

Wird der Umsatz an TRU in Abhiingigkeit von der Zykluslinge betrachtet (Abb. 7.14),D 50
ergibt sich insgesamt ein gleichmédBiges Abbrandverhalten von 355,6 .kg/GWth TI?U. ie
r Zykluslénge bzw. steigt im zweiten etwas stirker an

. . ional .
Produktion von Cm ist proportional zu gehen (23 kg). Die Ab-

(29 kg) , um im dritten Abbrandjahr auf ein hohes Niveau zuriickzu
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Abb. 7.13: Inventar wihrend eines Abbrands von 3 GWya fiir das 0,05%Pu Brenn-
stoffsystem.
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Abb. 7.14: Umsatzraten wihrend eines Abbrands von 3 GWa fiir das 0,05%Pu Brenn-
stoffsystem.

brandrate von Pu ist nahezu konstant iiber der Zeit. Im Falle des Am wird hingegen im ersten
Jahr bereits 2/3 des Endproduktion erzeugt. Mit zunehmender Abbranddauer sinkt die Am

Produktion stark ab (4,5 kg im zweiten, 1,6 kg im dritten Jahr). Np hingegen wird erwar-
tungsgeméR nicht erzeugt.
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Wihrend des Abbrandzyklus veréndert sich die Zusammensetzung der TRU Masse im Brenn-
stoff. Sie wichst nicht nur quantitativ an, sondern #ndert auch ihre Zusammensetzung. Zum
Startzeitpunkt besteht das TRU Inventar zu 100% aus dem bekannten Pu Vektor. Dieser
Vektor wird immer als neuer frischer Spaltstoff nachgefiillt. Dennoch wird, als Folge des
Aufbaus von Cm und Am, der Pu Anteil immer niedriger. Abb. 7.15 illustriert diesen Wech-
sel der TRU-Zusammensetzung wihrend des Abbrandzeitraums von 3 Jahren.
Ausgangssituation zum BOB ist eine Zusammensetzung aus 100% Pu. Nach ungefdhr einem
Jahr bildet sich ein nahezu konstanter TRU-Anteil von ca. 10 % Am innerhalb der TRU Zu-
sammensetzung aus. Der Cm Anteil hingegen steigt stetig mit der Abbrandzeit von
anfinglichen 0% Cm auf 37% Cm nach drei Jahren. Im selben Zeitraum sinkt der Pu Anteil
von 100% auf 53%. Der Verlauf weist im Bereich von 365 bis 400 Tagen ein leicht inhomo-
genes Verhalten auf, da in diesem Bereich mit einem erhdhtem Plutonium Zugabemodus
gearbeitet wurde. Wird der Brennstoff hinsichtlich seiner Endzusammensetzung charakteri-
siert (EOB), so handelt es sich demnach um einen 0,37%PuMAS53/47 Brennstoff, wobei die
Pu, Am und Cm Nuklidzusammensetzungen nicht mit denen der Ausgangssituation zu ver-
gleichen sind. Somit entwickelt sich der Pu Basisbrennstoff wihrend des Zyklus zu einem
PuMA Brennstoff mit extrem hohem MA Anteil in Form von Am und Cm, wobei im Ver-
gleich zum PuMAS89/11 Brennstoff die Gesamtmasse im Core an MA wesentlich (34%)
geringer ist.
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Abb. 7.15: TRU Zusammensetzung wihrend eines Abbrands von 3 GWya fiir das

0,05%Pu Brennstoffsystem.

Die rapide Veriinderung der Nuklidzusammensetzung wird besonders deutlich am Beispiel

des Pu Vektors, dessen Entwicklung in Abb. 7.16 dargelegt wird. Ausgangspunk't 1st 'der
DWR Pu Vektor nach 10 Jahren Abklingzeit. Innerhalb des erst.en Jahres wandelt sich .dlese
Nuklidzusammensetzung rapide um und verindert sich im weiteren Zykh%sverlauii mit der
Ausnahme von Pu-242 nur noch im sehr geringen MaBe. So lautet die Nuklidzusam-
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mensetzung fiir die fiinf Hauptisotope nach 350 Tagen 50% Pu-242, 19,5% Pu-240, 19,5%
Pu-239, 9,4% Pu-241 und 1,3% Pu-238. Am Ende der Abbrandzeit von drei Jahren gab es mit
der Ausnahme des Pu-242 Isotops, was um 5,5% zunahm, nur noch geringe Abnahmen des
Nuklidanteils der verbleibenden Isotope. Die Zusammensetzung am Ende der Abbrandzeit
(EOB) lautet dementsprechend 55,5% Pu-242, 17,7% Pu-240, 16,2% Pu-239, 9,2% Pu-241
und 1,2% Pu-238. Als Konsequenz aus der Verschiebung der Nuklidzusammensetzung des Pu
steigt die Anzahl der kritischen Pu Massen (mx = 10 kg DWR Pu) deutlich unterproportional
im Vergleich zum Anstieg der integralen Pu Masse aller Nuklide. So nimmt die Pu Masse der
Anlage von 17 kg zu Beginn auf 67 kg am Zyklusende (EOB) um den Faktor 3,94 zu. Wird
jedoch die Anzahl der kritischen Massen als Beurteilungsgrundlage einer Sicherheitsbetrach-
tung herangezogen, so steigt diese von 1,7 zu Beginn nur auf 2,6 am Zyklusende (Isotope
#9py und **'Pu beriicksichtigt). Wird auch beim Pu-Brennstoff die kritische Masse an TRU
mit in die Betrachtung einbezogen, so steigt die kritische TRU-Masse auf 4,1. Auch hier
dominiert das Cm-244 Nuklid (97% der zusitzlichen Kritikalitiit) den EinfluB der Actinide
auf die kritische TRU Masse. Somit existiert in Bezug auf die kritische Masse eine Steigerung
um den Faktor 1,52 bei einer reinen Pu Betrachtung und um 2,4 fiir die gesamte kritische
TRU Masse. (Wird ein Einkreis-Kiihlsystem zu Grunde gelegt, so kann mit einer Vervierfa-
chung der Massen gerechnet werden.) Bei der Betrachtung dieser Vektorentwicklung fillt
sofort der geringe Pu-238 Anteil auf, der quasi konstant bei 1,3% liegt. Dementsprechend
kann jetzt schon davon ausgegangen werden, daB beim Pu Brennstoffsystem keine zusitzli-
chen Quellterme durch Np-237 und Cm-242 auftreten. Augenscheinlich wird der
Gesamtvektor dadurch noch stirker durch das Pu Isotop **Pu geprigt. Eine kurzzeitige In-
homogenitit der Vektorzusammensetzung im Bereich 365 Tage bis 400 Tage spiegelt die
erhohte Pu Eingabe wieder. Da der zugegebene Spaltstoff zu 62% aus Pu-239 besteht, steigt
dieser Vektoranteil kurz an, wihrend die anderen Isotope eine kleine negative Stufe in der
Vektorentwicklung aufweisen.
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Abb. 7.16: Verinderung des Pu Vektors wéhrend eines Abbrands von 3 GWya fiir das
0,05%Pu Brennstoffsystem.
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Cm 18st nach ca. 200 Tagen Abbrandzeit Am als zweit héufigstes TRU im Brennstoff ab. Der
Cm Vektor weist dabei schon von Beginn an eine absolute Dominanz des Isotops ***Cm auf.
Abb. 7.17 zeigt diese Entwicklung auf. Entsprechend dem Auftreten des Am Anteils und dem
Pu Ausgangsvektor und der Entwicklung der TRU Anteile liegt dementsprechend eine Ent-
wicklungskette iiber Pu-243, Am-243, Am-244 zu Cm-244 vor (vgl. Anhang A 1).
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Abb. 7.17: Verénderung des Cm Vektors wihrend eines Abbrands von 3 GWya fiir das
0,05%Pu Brennstoffsystem.

Nach ca. 140 Tagen erreicht der 240 Anteil iber 94%. Im weiteren Abbrandverlauf sinkt
dieser extrem hohe Anteil auf ca. 83% gleichm#Big ab. Cm-245 erreicht nach ca. 200 Ab-
brandtagen eine konstante Konzentration von ca. 3%. Aus dieser Quelle entwickelt sich durch
Neutroneneinfang das Cm-246 Isotop. Die Konzentration von Cm 246 steigt mit zunehmen-
der Abbrandzeit konstant an und erreicht nach 3 Jahren einen Anteil von 12,8%. Die Cm
Isotope 2’Cm und ***Cm nehmen zusammen mit 1% einen geringen Anteil am Cm Vektor
ein. Quasi ginzlich ausgeschlossen mit nur 0,18% ist die Produktion des Cm-242 Isotops.
Aufgrund der fehlenden bzw. sehr begrenzt vorhandenen Am-241 und Am-242 Vorprodukte,
kann sich dieses Nuklid Cm-242 nur in sehr geringen Mengen bilden. Demzufolge wird auch
das Folgenuklid Cm-243 faktisch nicht erbriitet. Wird beriicksichtigt, daB das Cm-244 Isotc?p
eine Halbwertszeit von 18,1 Jahren besitzt, sO vermindert sich das dominierende Nuklid
innerhalb des Curiums, nach zum Beispiel 100 Jahren, auf weniger als 2,2%. Das Zerfallspr?—
dukt aus dem o—Zerfall des Cm-244 Isotops ist das Pu-240 Nuklid. Dieses wiederum kann in
der hier beschriebenen thermischen Jiilicher ADS Anlage als Brennstoff eingebracht werden.
Legt man dies zugrunde, reduziert sich der verbleibende Cm Abfall von 73 kg/GWy, auf 13,74
kg. Als Folge erhoht sich die Pu Masse im selben Zeitraum (100 Jahren) um 59,25 kg Pu-240.
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Einen Einblick in das neutronenphysikalische Verhalten des Brennstoffsystems erlaubt die
Abb. 7.18. Dort ist neben dem thermischen und gesamten Neutronenflu auch die Aufteilung
der FluBanteile nach thermischen, Resonanz und schnellen Bereichen in Abhéngigkeit von der
Abbrandzeit dargestellt. Der gesamte Neutronenflul fallt innerhalb der ersten 100 Tage von
9,39%10™ n/(s*cm®) auf 8,85%10" n/(s*cm®) ab. Im weiteren Verlauf sinkt der FluB von 8,85
*10' n/(s*cmz) auf 7,88 #10M n/(s*cmz) sehr langsam ab und weist einen quasi konstanten
Verlauf auf. Der thermische NeutronenfluB besitzt eine ausgeprigtere Verlaufsstruktur mit
einem stirkeren Abfall innerhalb der ersten 270 Tage (7,6 *10M n/(s*cmz) auf 4,8"‘1014
n/(s*cm?)). Es folgt eine kleine Stufe als Folge des veréinderten Pu-Zugabemodus. Im weite-
ren Verlauf kommt es dann zu einem langsamen absinken des thermischen Neutronenflufies
auf 4,1 *10'" n/(s*cm?®). Wihrend des gesamten Zyklus wird dabei das Neutronenspektrum
vom thermischen FluRanteil dominiert. Der schnelle Anteil gewinnt mit fortlaufender Ab-
brandzeit nur gering an Bedeutung.
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Abb. 7.18: NeutronenfluBverlauf wihrend eines Abbrands von 3 GWya fiir das
0,05%Pu Brennstoffsystem.

Der Pu Brennstoffzyklus besitzt die Eigenart, daf} in den ersten 10 Abbrandtagen ein tiberkri-
tischer Multiplikationsfaktor vorliegt, der in Realitit z.B. durch ein geringe Borzugabe
korrigiert werden muf. Ab dem 10 Abbrandtag weist dieses System einen hohen und auch
recht konstanten (Ak < 2 nile) unterkritischen k-Wert Verlauf wihrend des Abbrandzyklus
auf. Der niedrigste Multiplikationsfaktor von k.. = 0,983 wihrend des Zyklus, kann zu einem
ketr Wert von 0,962 abgeschiitzt werden. Fiir diese Betriebssituation wire dementsprechend
eine maximale Leistung von 16,8 mA bei einer Spannung von 1,6 GeV fiir den Beschleuniger
vorzusehen, um die Anlage kritisch zu halten. Die Leistungsabschétzung von 16,8 mA fiir die
Protonenbeschleunigerleistung beruht wiederum auf einer sehr konservativen Annahme, daf
nur 20 Spallationsneutronen pro 1,6 GeV Proton im Target erzeugt werden. Durch die niedri-

ge Stromstérke von 16,8 mA wird auch die Gesamtleistung des Beschleunigers auf 26,88 MW
begrenzt. ’



7__Charakteristika der optimierten Jiilicher ADS Anlage 83

Insgesamt kann bei dem Pu Basisbrennstoff von einem Anlagenverhalten gesprochen werden,
welches zwar keinen ausgeprégten konstanten Verlauf aufweist, doch sind die Unterschiede
kleiner als 2 nile. Ebenso wie beim PuMA Brennstoff wirkt sich auch hier der gleichméBige
und hohe Multiplikationsfaktor positiv auf die benétigte Beschleunigerleistung aus. Dabei
wird mit 355 kg TRU/GWa eine hohe Umsatzrate (94,8% von der theoretisch mdglichen von
375 kg) erreicht, gleichwohl neben Cm auch Am in der Anlage produziert wird. Das Gesam-
tinventar betrégt bei dem Pu Brennstoffzyklus nur 126 kg in der Anlage bzw. 197 kg
TRU/GWy, da die Anlage eine Leistung von 640 MWy, besitzt. Tab. 7.1 (S.99) am Ende
dieses Kapitels fiihrt nochmals alle Kenndaten im Vergleich auf.

7.2.3 Vergleich von Pu und PuMA Brennstoff

Auf dem ersten Blick weisen der Pu und der PuMA Brennstoff ein sehr dhnliches Abbrand-
verhalten auf. Dennoch erscheint der PuMA Brennstoff insgesamt als ausgeglichener in
seinem Verhalten. Dies wird besonders deutlich hinsichtlich des Multiplikationsfaktors, der
liberaus konstant und gleichméBig verlauft. Hier findet die hohere Inventarmasse in einem
stabileren bzw. trigeren Anlagenverhalten ihren Ausdruck.

Der NeutronenfluB bzw. seine Zusammensetzung ist bei dem reinen Pu Brennstoff gleichmé-
Biger ausgeprigt, wihrend sich beim PuMA Brennstoff die Zusammensetzung des gesamten
Neutronenflusses stetig in Richtung zu einem etwas schnelleren FluBanteil verschiebt. Dieser
Effekt tritt beim Pu Brennstoff kaum auf, da die vorhandenen Inventarmassen an TRU um ca.
50% geringer sind. Insgesamt erscheint aber der Mittelwert des Gesamtneutronenflusses von
8,5%10' n/(s*cm?) fiir den Pu Brennstoff und 7,7 #10'" n/(s*cm?) fiir den PuMA Brennstoff
als annehmbare GroBe.

Fiir eine erste Beurteilung der Standzeit der graphitischen Einbauten als Folge des Neutronen-
flusses im Blanket ist das Verhalten des schnellen FluBanteils @y, (E) mit E 2 180 keV

von besonderer Bedeutung. Grundlage einer Standzeitbeschrinkung ist 1:ypischerweisc=j der
Beginn der Nettowachstumsphase des Graphits. Diese Nettowachstumsphase setzt bei einem
akkumuliertem schnellen Flu$ von ca. 2,3*10% n/(cm?) ein /HAA et al. 90/. Dementspre-
chend richtet sich die Standzeit der graphitischen Einbauten nach dem maximalen schnellen

Neutronenfluf &7, (E) im Blanket. Da der maximale Neutronenfluf im schnellen Ener-

2 e
giebereich fiir den PuMA Brennstoff ®73% , = 5,1¥10" n/(s*cm®) und fiir den Pu Brennstoff

QT = 5,2%107 n/(s*cm?) quasi gleich ausfillt, wird der Pu Brennstoff fiir eine liber-

schligige Standzeitauslegung des Graphits herangezogen. ]
. flusses von (I)akk.;Grenzwerr = 2,3*1022 n /cm
Auf der Grundlage des akkumulierten Neutronentlus schmell

X & oe1nl3 airekeorm) aroihf <
und einem maximalen schnellen Neutronenflu von @5, = 5,2%10™ n/(s*cm ) ergibt sich

eine Standzeit von 5084 Tagen (efpd) bzw. 13,9 Jahren. Diese Zahl mag aills erster, konserva-
tiver Richtwert gelten, obwohl nach heutigem Kenntnisstand auch Graphite mit emerrf un(li ca.
20% vergroBerten Lebensdauer herstellbar sind /HAA 85/. Genauere Betrachtun%en ertor eri‘
zusitzlich die Betrachtung der Temperaturverteilung, da das: Waf:hstum . frither einsetzt,
je héher die Temperaturen sind /DEE 83/. Grundlagen fii.r em.e dlfferenzwrtc.a Betrach.tung yon
Graphiteinbauten finden sich auch in /LYPs 96/. Hinsichtlich der Graphitstandzeit weisen
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beide Brennstoffvarianten mit ca. 14 Jahren einen sehr guten Wert auf, so dafl die Gra-
phitstandzeit primér nicht durch das Neutronenspektrum des Brennstoffs eingeschrinkt wird,
sondern die hochenergetischen Spallationsneutronen fiir eine Standzeitbegrenzung verant-
wortlich erscheinen. Durch die Spallationsneutronen findet nach /LYP4 96/ eine starke lokale
Schidigung des Graphits im targetnahen Bereich statt. Im Vergleich der EinfluBgro8en er-
scheint dies der bestimmende EinfluBfaktor zu sein, wobei die Moglichkeit besteht, durch
auswechselbare Einbauten um das Target die lokale Schiadigung des reinen Blanketgraphits
deutlich zu verringern.

Grofere Unterschiede finden sich indes in dem verbleibenden Inventar an TRU im Blanket.
Wird die Inventarmasse verglichen, so ist zunéchst nur augenscheinlich, da der PuMA Ba-
sisbrennstoff ein um 72% grofBeres Inventar an TRU am Zyklusende aufweist, als der Pu
basierte Brennstoff. Wird der Pu Vektor verglichen zwischen den Brennstoffen am Zyklusen-
de (EOB) und dem gemeinsamen Ausgangsvektor (BOB), Abb. 7.19 , so kommt es zu
deutlichen Verschiebungen in der Zusammensetzung. Kann noch bei beiden Brennstoffvari-
anten festgestellt werden, daB sich der relative Pu-239 Anteil fast identisch von 62% auf ca.
16% erwartungsgemiB abgesenkt hat, und daB es bei beiden Brennstoffen nur zu sehr gerin-
gen Pu-243, und in Folge dessen zu keinem Pu-244, Aufbau kommt, weisen die weiteren Pu
Isotope doch gravierende Unterschiede auf. Zwar ist beim Pu-240 Isotop bei beiden Brenn-
stoffen eine Verringerung des rel. Anteils zu erkennen, doch fillt diese prozentuale GroBe
beim PuMA basierten Brennstoff geringer aus. Beim Isotop Pu-241 haben beide Brenn-
stoffsysteme eine gleiche Tendenz zum gems#Bigten ansteigen des rel. Anteils. Die grofiten
Unterschiede ergeben sich beim Pu-242 Isotop und dem Pu-238 Isotop. Entgegen dem Aus-
gangswert von 4,5% Pu-242 steigert sich dieser Wert beim PuMA Brennstoff um den Faktor
9,3 auf 42,2% und beim Pu basierten Brennstoff um das 12,3-fache auf 55,5%. Beim Pu-238
Isotop findet nur ein deutlicher Anstieg beim PuMA Brennstoff auf 9,7% statt, wohingegen
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Abb. 7.19: Pu Vergleich bei BOB und EOB nach einem Abbrand von 3 Jahren fiir reinen
Pu- sowie PUMA Brennstoff.
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der Pu Brennstoff fast den Ausgangswert von 1,3% beibehilt. Insgesamt werden beide Brenn-
stoffe nunmehr vom Pu-242 Nuklid deutlich dominiert. Zwar kann nun anhand des Pu
Vektors eine Abschétzung iiber das Brennstoffverhalten abgegeben werden, doch um die
Vektorverschiebung und das TRU Abbrandverhalten differenziert beurteilen zu konnen, ist es
sinnvoll die absoluten Nuklidmassen zu betrachten.

Abb. 7.20 gibt einen Uberblick tiber die eingesetzten TRU Nuklide fiir den PuMA basierten
Brennstoff und stellt sie in Relation zum Endinventar an TRU nach Abbrandende (EOB). Da
sich die eingegebenen Pu Massen zwischen dem PuMA Brennstoff und reinem Pu Brennstoff
nur um einige kg (ca. 20 kg/3 GWya) unterscheiden, kann auch das Endinventar des Pu
Brennstoffsystems direkt in den Vergleich mit einbezogen werden. Entgegen der prozentualen
Darstellung wird sofort ersichtlich, daB beide Brennstoffe im wesentlichem die Isotope ***Pu,
2Py und 2*'Pu verbrennen. Zusitzlich weist der PuMA basierte Brennstoff einen deutlichen
Abbrand an Np-237 und Am-241 auf. Ein wesentlicher Nuklidaufbau findet beim Pu basier-
ten Brennstoff beim Am-243, welches neu entsteht und dem Cm-244 Nuklid bzw. den
Folgenukliden Cm-245 und Cm-246 statt. Dabei besitzt das Cm-244 Nuklid mit 61 kg, was
67% des gesamten MA Aufkommens entspricht, eine dominierende Rolle. Beim PuMA ba-
sierten Brennstoff weist ebenfalls das Cm-244 Nuklid eine dominierende Rolle in der MA
Zusammensetzung auf, doch finden sich ebenso die Cm-245 und Cm-246 als auch die Cm-
242 und Am 243 Isotope wieder, die einem Zuwachs unterliegen. Hinsichtlich der Bewertung
der beiden Basisbrennstoffe sind gerade die Nuklide mit deutlich unterschiedlichen Entwick-
lungen und hoher Inventarmasse am EOB von Interesse. Daher sollen die fiinf Nuklide Pu-
238, Pu-242, Am-243, Cm-242 und Cm-244 niher betrachtet werden. Das starke ,,Abbren-
nen“ der Nuklide Np-237 und Am-241 beim PuMA Brennstoff entspricht hingegen den
Erwartungen und wird demnach nur hinsichtlich seiner Auswirkungen beriicksichtigt.
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Abb. 7.20: Inventarvergleich der TRU fiir Pu und PuMA Brennstoffe zum BOB und EOB

nach 3 GWya Abbrand.
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Das Pu Isotop 2*®Pu besitzt einen hohen thermischen Wirkungsquerschnitt fiir Neutronenab-
sorption und einen recht kleinen Wirkungsquerschnitt fiir Spaltung. Dementsprechend sollte
eine deutliche Reduzierung des Nuklids erreicht werden. Beim reinen Pu Brennstoff tritt dies

Np-237 erwartungsgemifl ein, doch beim PuMA
#n,y) basierten Brennstoff kommt es zu einer
Np-238 B Massenerhéhung des Pu-238 Isotops. Ursa-

>3 Pu-23s

) che hierfiir ist die Existenz zweier

- Quellterme, die beim reinen Pu Brennstoff

163d\ o042 nicht existieren. So wird iiber die Np-237

—  und Np-238 Kette und einem anschlieen-

den B” Zerfall (dy, = 2,1 d) zusitzlich Pu-238 erzeugt. Mit einer groferen Verzdgerung und in
einem geringeren Anteil wird iiber den o Zerfall (d;;, = 163 d) von Cm-242 ebenfalls Pu-238
erzeugt. Bei dem Quellterm Np-237 handelt es sich um ein Isotop, welches direkt dem Brenn-

stoff im PuMA Zyklus zugegeben wird und das Cm-242 wird iiber die Pu-241 - Am-241
Kette erzeugt.

Fiir das Pu Isotop 22py existieren im wesentlichen zwei Quellterme. Zum einen kommt es zu
kontinuierlichem Aufbau durch die Neutronenabsorption des Pu-241, was dann zum Isotop
*2py fithrt. Ein weiterer Bildungsweg existiert mittels

Pu-241 . .

-u—(n, ) Am-241 eines Elektroneneinfangs (Wahrscheinlichkeit von 17%)

Pu-242 +(n, ) des Nuklids Am-242, welches sich wiederum aus dem
I Am-242 . . . .
17— Nuklid Am-241 anhand einer (n,y) Reaktion bildet. Da

sich beim PuMA basierten Brennstoff ein stark erhohter
Massenanteil am Pu-242 Nuklid widerspiegelt, stellt der Bildungsweg iiber das Am-242
Isotop den entscheidenden Quellterm fiir den Massenunterschied dar.

Ein deutlicher Massenaufbau findet auch beim Nuklid Am-243 statt. Dieser Massenaufbau
fallt fiir den Pu basierten Brennstoff (18 kg) deutlicher aus als fiir den PuMA Brennstoff
(13 kg), obwohl dort keine direkte Am Zugabe stattfindet. Dementsprechend muf der Aufbau
im wesentlichen durch den B~ Zerfall des sehr kurzlebigen (d; 12 = 4,9h) Pu Isotops ***Pu erfol-
gen. Dieses wiederum entsteht durch den Neutroneneinfang eines Pu-242 Isotops. Das die
absolute Am-243 Massenzunahme beim Pu Brennstoff hoher

Pu-242 . . . N

'———#nﬂ) ausfallt, liegt darin begriindet, daB Am-243 selbst ein Quell-

Pu243 ¥V o term fiir andere Nuklide darstellt und sich das PuMA
}%AM Brennstoffsystem schneller einem Gleichgewichtszustand

. zwischen Am-243 Aufbau durch Pu-243 und Am-243 Ver-
minderung durch Kernreaktionen annihert. Dies wird auch durch den unterproportionalem

Am Anstieg im 2ten und 3ten Abbrandjahr bestitigt. Ein prinzipiell moglicher Am-243 Auf-
bau durch (n,y) Reaktion des Am-242m Nuklids sowie durch einen Elektroneneinfang des

Cm-243 Nuklids fallt aufgrund der geringen Wahrscheinlichkeit und der begrenzten Cm-243
Massen bzw. nicht vorhandenen Am-242m Masse nicht ins Gewicht.

Da§ 22Cm Isotop baut sich faktisch nur im PuMA. Brennstoffsystem auf. Ursache ist hier das
Zwischennuklid Am-242, welches sich durch einen Neutroneneinfang aus dem Am-241 bil-
det. Am-241 ist im PuMA Brennstoff ein wesentliches Nuklid bej der MA Brennstoffzugabe
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und weist einen recht hohen Absorbtionsquerschnitt fiir die (n,y) Reaktion auf. Am-242 be-
Am-241 sitzt nur eine Halbwertszeit von 16 Stunden und wandelt sich
_#n,y) durch eine  Reaktion in Cm-242 um. Cm-242 selbst weist
M?.._.\B; Cm.242 eine Halbwertszeit von (d;, = 163 d) auf und dient unter
16h" = Aussendung eines o Teilchens als Quellterm fiir Pu-238. Da
ab dem 400 Abbrandtag die Cm-242 Masse quasi konstant
ist, befindet sich das Nuklid ab diesem Zeitpunkt im Gleichgewicht zwischen Cm-242 Aufbau
und Cm-242 Zerfall.

Cm-244 besitzt den weitaus groften Massenanteil unter den Minor Actinides und wird von
beiden Brennstoffsystemen in groien Mengen (60 kg Pu/ 70 kg PuMA Brennstoff) aufgebaut.
Da der Pu Brennstoff keine Cm-242 und Cm-243 Nuklide aufweist, kann iiber die (n,y) Reak-
tion dieser Isotope nur ein prinzipieller Unterschied von ca. 10kg zwischen den verschiedenen

Pu-242 Brennstoffen erkldrt werden. Der

#n,y) Hauptbildungsweg fiir das Cm-244

Pu-243 B- Lm-242 Nuklid muf3 dementsprechend iiber Am-
L, Am-243 (ny) ;

40n = Cm-243 + 244 und dessen " Zerfall (d;2 = 10,1 h)

Am-244 *(rw) - —_'—#n,v) erfolgen. Quellterm fiir das kurzlebige

o Sm-244 Am-244 Tsotop ist die (n;y) Reaktion

des Am-243 Nuklids. Dieses wiederum

bildet sich im wesentlichen aus dem B~ Zerfall des kurzlebigen Pu-243 und besitzt als vorge-

schalteten Quellterm das Pu-242 Isotop, welches in beiden Brennstoffen den Pu-Vektor

dominiert und Hauptbestandteil des Brennstoffs am Zyklusende darstellt. Da sich in den drei

Jahren Abbrandzeit noch kein Gleichgewicht zwischen Cm-244 Bildung und Cm-244 Kernre-

aktionen ((n,y) und Spaltreaktionen) einstellt, steigt das Cm-244 Inventar bis zu diesem
Zeitpunkt proportional zur Abbrandzeit.

Insgesamt kann festgehalten werden, daB beide Brennstoffarten bei &#hnlichen EOB-
Zusammensetzungen einen problematischen Nuklidentwicklungsverlauf bei den Isotopen Pu-
242 und Cm-244 aufweisen. Das Verhalten im Bereich des Am Elements als solches erscheint
weniger ungiinstig, als vielmehr die Tatsache ein Quellterm fiir den Cm Aufbau darzustellen.
Hierbei kann der EinfluB zur Cm-244 Bildung iiber einer direkten Am Zugabe (PuMA Brenn-
stoff) mit ca. 22% angegeben werden. Ebenfalls resultiert die Bildung des Cm-242 Isotops
aus der Zugabe von Am-241. Bei einem Mehrabbrand von 127 kg Am und Np in 3 GWya
kommt es zu einem zusitzlichen Aufbau von 2 kg Pu-238, 30 kg Pu-242, 13 kg Am-243, 8 kg
Cm-242 und 10 kg Cm-244 (Z 63 kg) gegeniiber dem Pu Brennstoff. Die Wahl eines Brenn-
stoffs beruht somit auf der prinzipiellen Frage, ob Np und Am vernichtet werden sollen oder
nicht. Hinsichtlich des Cm Aufbaus ist diese Frage nur von zweitrangiger Bedeutung. Ent-
scheidender erscheint die Entwicklung der Gesamtbeladung des Trigerfluids Blei mit
Actiniden. Ist in der Gesamtkonzentration die Beladung am Zyklusende beim Pu Brennstoff
mit 0,37% PuMAS57/47 gegeniiber 0,623%PuMA60/40 beim PuMA basierten B.ren{xstoff
augenscheinlich um knapp 68% giinstiger, so relativiert sich diese Aussage, wenn die E-mzel-
zusammensetzung betrachtet wird, Da der Plutoniumanteil am Ende des Abbrands 1‘3611’1’1 .Pu
basierten Brennstoff nur noch 57% betrigt und 47% von MA gestellt werden, verschiebt sich
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der Konzentrationsunterschied fiir einige Elemente drastisch. Da die MA‘s beim Pu Brenn-
stoff im wesentlichen aus Cm bestehen, weist ein Absolutvergleich fiir 3 GWga mit 72 kg Cm
beim Pu-Brennstoff und 92 kg Cm beim PuMA basierten Brennstoff nur einen Unterschied
von 27% auf. Hinsichtlich der Konzentration von Cm im Blei fiihrt dies zu einer Aufkonzen-
tration von 0,132% beim Pu Brennstoff und 0,169% beim PuMA basierten Brennstoff. Somit
stellt insbesondere die Loslichkeit von Cm in Blei ein mogliches, einschrdnkendes Kriterium
hinsichtlich einer durchfiihrbaren Zyklusldnge dar. Die Einschrinkung auf 3 Jahre erscheint
somit als konservativ, aber durchaus sinnvoll. Dementsprechend wird auch am Ende des
Zykluszeitraumes von einer Blei-Actiniden Losung ausgegangen, so daf eine Sedimentation
zu diesem Zeitpunkt nicht moglich erscheint.

7.3 Nukleares Sicherheitsverhalten

Das wesentliche sicherheitstechnische Beurteilungskriterium einer kerntechnischen Anlage
besteht im Problemfeld eines moglichen Kritikalitdtsstorfalles. Die moglichen Szenarien fiir

das Eintreten nuklear sicherheitsrelevanter Ereignisse konnen hierbei in drei Gruppen unter-
teilt werden.

Zunzchst steht die Neutronenquelle als wesentliches Element des Systems im Blickpunkt, da
erst die aus der Quelle aufgrund von Spallationsprozessen erzeugten Neutronen eine Ketten-
reaktion in der Anlage in Gang setzen. Somit besteht die Moglichkeit, daB eine Fehlfunktion
des Protonenbeschleunigers (Ansteigen der Stromstirke oder Stromspannung, etc.) zu uner-
wartet hohen Spallationsneutronenfliissen fiihren kann, die eine Leistungsexkursion nach sich
ziehen konnen. Diese Uberlegung ist zunéchst anlagenunabhingig fiir alle beschleunigerge-
stiitzten Systeme gegeben. Hierzu wurden schon Studien /MAS 98/ /KLU 99/ durchgefiihrt,
so daf} die prinzipiell positiven Ergebnisse libernommen werden konnen. Eine zweite Gruppe
von Storfallszenarien mit reaktivititsrelevantem Verlauf ergibt sich aus dem Problemkreis der
Blanket-Kiihlung. Dies beinhaltet unter anderem den moglichen KiihImittelverlust, das Aus-
fallen einer Wirmesenke, Ausfall der Kiihlmittelpumpe, die partielle Blockierung von
Kiihlkanglen etc. aber auch das mogliche Erstarren des Bleis bei liberproportionaler Wir-
meabfuhr. Eng verkniipft mit diesem Problemkreis ist der Gedanke eines moglichen Verlustes
der Kerngeometrie. Auch zu diesem Themenkreis existieren Studien /MAS 98/ /KLU 99/, die
sich allerdings nur mit dem Konzept einer schnellen, Blei gekiihlten ADS Anlage (Rubbia
Modell) beschiftigen. Um detaillierte Aussagen fiir das Jiilicher System treffen zu konnen,
miissen die thermodynamischen Rahmenbedingungen sowie insbesondere die Art (Einkreis-
oder Zweikreisanlage) und Ausfiihrung des Kiihlsystems definiert werden. Da die thermody-
namische Gesamtauslegung der Jiilicher ADS Anlage nicht Gegenstand dieser Arbeit ist, bzw.
die wesentlichen Grundlagen zur Auslegung des Primirkreises schon von /LYPs 96/ erortert
wurden, wird auf das Konzept und die dort erfolgten Erorterungen verwiesen. Die dritte
Gruppe von Storfallszenarien hingt direkt mit dem verwendeten Brennstoff und dem Be-
tricbsmodus der Anlage zusammen. Da ein komplett neuer Brennstoff und ein neuer
Anlagenzyklus kreiert worden ist, werden im weiteren Verlauf die Temperaturkoeffizienten

und ein moglicher Kritikalitdtssprung im Rahmen einer unerwarteten Extraktion aller Spalt-
produkte Gegenstand der nuklearen Sicherheitsbetrachtungen sein.
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7.3.1 Reaktivititsinderung / Brennstofftemperaturkoeffizient oy

Die Reaktivitdtsdnderung des Kemns in Abhéngigkeit von einer induzierten Temperaturénde-
rung im Core stellt den wesentlichen Beitrag zur nuklearen Stabilitdt der Anlage dar. Im
Prinzip kommen fiir einen Reaktor vier Parameter in Betracht, die in Folge einer Tempera-
turerh6hung die Reaktivitét beeinflussen konnen.

1. Brennstofftemperaturkoeffizient, der die sich dndernde Dichte und die Dopp-
lerverbreiterung des Brennstoffs beriicksichtigt.

2. Moderatortemperaturkoeffizient, der die sich &ndernde Dichte des Moderators
beriicksichtigt.

3. Dampfblasenkoeffizient des Kithlmittels (Voidkoeffizient), der die veréindern-
de Absorption des Kiihlmittels beriicksichtigt.

Der letztgenannte Parameter hat hinsichtlich der Sicherheitsbetrachtung fiir das Jiilicher Sy-
stem nur eine untergeordnete Bedeutung, da das fliissige Blei mit 1743°C eine extrem hohe
Siedetemperatur besitzt. Dementsprechend wiirde aufgrund der hohen Temperatur vor Ein-
treten von Dampfblasensieden das Hiillrohrmaterial seine Struktur verlieren. Somit bezieht
sich eine Reaktivititsinderung in Folge einer induzierten Temperaturdnderung auf den Brenn-
stoff- und Moderatortemperaturkoeffizienten. Da Graphit als Moderator eingesetzt wird, kann
hierbei die Dichteéinderung des Moderators vernachléssigt werden. Ebenso stellt sich heraus,
daB das dynamische Verhalten quasi ausschlieBlich durch den Brennstoffkoeffizienten be-
stimmt wird, da der Graphit in seiner festen Form bei den hier betrachteten
Temperaturanderungen nur sehr, sehr geringe Moderationsdnderungen aufweist. Diese sind
im Verhiltnis zum EinfluB des Brennstoffkoeffizienten vernachléssigbar. Somit kann beim
Jiilicher System der Reaktivititskoeffizient o direkt aus dem Brennstofftemperaturkoeffizient

o abgeleitet werden.
o =0pg

Fiir eine nukleare Kernstabilitit ist es unabdingbar, daB die Reaktivititsinderung integral
immer in umgekehrter Richtung des Ursprungs verlduft und auf diese Weise die Abweichung
von den Nominalwerten selbstindig kompensiert wird (,negatives Feed Back®). Im Falle
einer Erhohung der Leistung kommt es zu einer ErhShung der Brennstofftemperatur und
Verminderung der Brennstoffdichte. Dies hat wiederum Riickwirkungen auf die Reaktivitit
des Brennstoffs da sich durch Resonanzverbreiterung die effektiven Wirkungsquerschnitte fiir
Spaltung und Absorption verdndern. Ein nuklear sicheres Verhalten ist dann gegeben, wenn
durch die VergroBerung des Absorptionsanteils und Verminderung des Spaltanteils die nu-
kleare Leistungsproduktion und damit auch die Temperatur fallt.

In den Rechnungen, die mit dem CSAS1X Modul des SCALE Programmes erfo‘lgtel?, wurde
die Brennstofftemperatur und somit auch die Brennstoffdichte in Schritten von jeweils 50 K
erhoht, bis ein maximaler Wert von 1573 K erreicht wurde. Dementsprechend bietet sich
sowohl eine Darstellung der Reaktivititsdnderung in Absolutwerten gegeniiber dem Betriebs-
zustand (773 K) an, als auch die Berechnung der Reaktivititsinderung bezogen auf den
nominellen Multiplikationsfaktor bei Betriebstemperatur und der Normtemperatur (773 K)
pro Grad K. Hierzu wird der Brennstofftemperaturkoeffizient o benutzt, der sich nach
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Gl. 7.1 berechnet und entsprechend den vorher gemachten Ausfilhrungen als Reaktivitéts-
koeffizient o angesehen werden kann. Durch Uberfiihren der Differentiale in Differenzen 148t
sich der Reaktivititskoeffizient o, vereinfacht als Gl. 7.2 darstellen. Die Anderung aus dem
Normzustand wird hierbei jeweils mit ,,** gekennzeichnet.

N
Gl 7.1: o= _ __k_ %

dT ok oT
Gl 7.2: 1k —k

o= -
T*=T) k" -k_

Da es sich beim Brennstoff um eine fliissige Blei-Actiniden Losung handelt, wird die Reakti-
vitdtsénderung nicht nur durch die sich veréindernden, temperaturabhingigen
Wirkungsquerschnitte fiir Spaltung und Absorption bestimmt, sondern auch durch die Dichte-
dnderung des Fluids, welche eine Verminderung der Actinidenmasse nach sich zieht. Diese
beiden Effekte fiihren zum Gesamteffekt des Brennstofftemperaturkoeffizienten og. Um die
Dichte des Bleis zu bestimmen wird die Gleichung G1. 7.3 /HOF 70/ verwendet. Zur Berech-
nung der hoheren Temperaturen von 1173 K bis 1573 K wird der Geltungsbereich erweitert.

Bleidichteberechnung giiltig fiir 600 K < T < 1123 K /HOF 70/.

GL73:  p()=(1381-(11653-10° 1)) 1000 [ke/m*] mit T = Temperatur [K]

Wird der TemperatureinfluB auf die Kritikalitit hinsichtlich der beiden Effekte (sich @ndern-
den Wirkungsquerschnitte und Dichte) separiert, so stellt sich heraus, daB die Effekte, mit der
Ausnahme der niedrigst konzentrierten Actinidenbeladung fiir die Ausgangssituation (t = 0),
immer gegenldufig verlaufen. Abb. 7.21 verdeutlicht dies am Beispiel des PuMA Brennstof-
fes zum Zeitpunkt t = 3 Jahre, also mit der maximalen Actinidenbeladung, Nullniveau ist ein

1
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Abb. 7.21: Temperatur- und Dichteeinflu$ des Brennstoffs auf die Kritikalitit bei Pu-
MA Brennstoff nach t = 3 Jahren Abbrand.,
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Multiplikationsfaktor von k = 1. Der Normzustand bei T = 773 K befindet sich dementspre-
chend bei -0,8 nile (PuMA Brennstoff) bzw. bei —1,7 nile (Pu Brennstoff). Durch eine
Erh6hung der Temperatur kommt es zu einer Verminderung der Brennstoffdichte und in
Folge dessen zu einer abnehmenden Actinidendichte. Dies hat den Effekt, daB ebenfalls die
Wirkung der Selbstabschirmung vermindert wird. Somit erzeugt die Dichteverminderung in
Folge der Temperaturerhbhung eine positive Reaktivititszunahme. Dieser positive Effekt
wird durch die Dopplerverbreiterung der Resonanzen der Nuklide, insbesondere des Hauptab-
sorbernuklids Pu-240, iiberkompensiert, so da3 insgesamt mit steigender Temperatur fiir den
integralen Brennstofftemperaturkoeffizienten eine negative Reaktivitit erreicht wird. Sinkt die
Temperatur unter 773 K so kommt es zu einem entgegengesetzten Verhalten. Die Reaktivitét-
sinderung ist insgesamt positiv, wihrend der Einzeleffekt der Dichteerhhung zu einem
negativen Anteil beitrigt, die Verkleinerung der Resonanzbreiten einen positiven Effekt
haben und wiederum den Gesamteffekt bestimmen. Eine generelle Anderung des Verhaltens
ist erst beim Eintreten in den Siedebereich bei T = 2016 K zu erwarten.

Da die Actinidenbeladung im fliissigen Blei nicht konstant, sondern zeit- bzw. abbrandabhén-
gig ist, wird die Berechnung der Reaktivititsdnderung fiir vier signifikante Zeitpunkte
durchgefiihrt. Dies ist die Ausgangssituation des frischen Brennstoffs (t = 0), nach 180 Tagen
(t = 180 d) nach dem sich also das System stabilisiert hat, nach einem Jahr (t = 1 a) als Be-
triebspunkt und nach 3 Jahren (t = 3 a) zum Zeitpunkt der maximalen Actinidenbeladung.
Abb. 7.22 stellt das Ergebnis der Absolutdnderung der Reaktivitdt fiir die vier genannten
Zeitpunkte bzw. Actinidenkonzentrationen dar. Als Nullniveau dient wiederum die jeweilige
Situation im Normzustand bei T = 773 K. Es wird deutlich, daB alle vier Actinidenkonzentra-
tionen mit zunehmender Brennstofftemperatur ein negatives Reaktivitdtsverhalten aufweisen.
Je geringer die Beladung mit Actiniden (geringe Abbrandzeit), desto hoher fillt die negative
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Abb. 7.22: Absolute Reaktivititsinderung des PuMA Brennstoffs infolge einer Temp?-
ratur- und Dichtesinderung in Bezug auf den Betriebszustand fiir

unterschiedliche Abbrandsituationen.
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Riickkopplung aus. Fiir die Situation nach einem Jahr und drei Jahren Abbrand trifft dies
nicht zu, da die Absolutinderungen dieser beiden Gemische sehr dhnlich verlaufen bzw. auf
dem gleichen Niveau liegen. Sind die Unterschiede der Reaktivitdtsdnderung bei geringen
Temperaturerhdhungen bis z.B. auf 1000 K noch sehr gering, so steigt die Diversifizierung
mit hoheren Temperaturen (> 1200K) sehr deutlich an. Wahrend sich die negative Reaktivi-
titsdnderung mit zunehmender Actinidenbeladung (t = 1 Jahr und t = 3 Jahre) bei hohen
Temperaturen zunehmend abschwécht, liegt fiir den Zeitpunkt t = 180 d und t = O d ein nahe-

zu konstanter Verlauf vor. Die stirkste Wirkung wird bei der geringsten Actinidenbeladung
(t =0 d) erzielt.

Fir den Pu Brennstoff treffen die selben Grundaussagen zur Reaktivitdtsinderung zu
(Abb. 7.23), obwohl beim Pu Brennstoff die Gesamtbreite der Reaktivitétsinderungen gerin-
ger ist, als beim PuMA Brennstoff. Die Zuordnung der Brennstoffgemische hinsichtlich der
Reaktivititsdnderung zeigt sich beim Pu Brennstoff sehr stringent nach Hohe der Actiniden-
beladung wieder. Vergleichbar zum PuMA Brennstoff zeigen auch die Brennstoffe nach
einem Jahr bzw. nach drei Jahren nur sehr geringe Unterschiede. Ahnliches ist fiir den Brenn-
stoff nach 180 d und der Initial Beladung festzuhalten. Beides liegt an den kaum ge#nderten
Brennstoffbeladungen im System. Der Unterschied zum PuMA Brennstoff liegt darin, daB
selbst zum Abbrandende (t = 3 Jahre) die negative Reaktivititséinderung kaum an ihrer Dy-
namik verliert. Insgesamt verlaufen die Anderungen auch im hohen Temperaturniveau sehr
gleichméBig. Die Ursache liegt hierbei in dem um knapp 42% niedrigerem Actinideninventar
im Blei gegeniiber dem PuMA Brennstoff. Somit sind die Effekte der Brennstofftemperatu-

rénderung im Bezug auf die Kritikalitéit im niedriger beladenem Pu Brennstoff deutlich hoher
als im PuMA Brennstoff,

0,5

Normzustand des Pu Brennstoffs bei Betriebstemperatur p =-1,7 nile

-0,5

773K [nile]

~o—Initial (t=0d)
| —o-180d
| -o-1Jahr
15 o | —#-3Jahre |

'
-t

-2,5

p vom Normzustand bei T
n

-3,5
400 600 800 1000 1200
Brennstofftemperatur [K]

1400 1600

Abb. 7.23: Absolute Reaktivititsinderung des Pu Brennstoffs infolge einer Temperatur-

und Dichteéinderung in Bezug auf den Betriebszustand fiir unterschiedliche
Abbrandsituationen.
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Wird der Reaktivitédtskoeffizient / Brennstofftemperaturkoeffizient o fiir den Betriebspunkt
bei T = 773K betrachtet (Abb. 7.24), so besitzen beide Brennstoffe einen ausgeprigten nega-
tiven Koeffizienten. Berechnet wurde der Reaktivititskoeffizient nach Gl. 7.1 fiir eine
Temperaturerhhung um 50K aus dem Nominalzustand heraus. Mit der Eigenschaft eines
negativen Reaktivititskoeffizienten fiir beide Brennstoffe bei unterschiedlichen exemplari-
schen Actinidenbeladungen wird die geforderte Bedingung eines negativen , Feed Backs"“
erfiillt. Der geringste Effekt stellt sich mit einem Reaktivititskoeffizienten von -0,00108
nile/K (oder —1,08 pcm/K) fiir den Pu Brennstoff zum Beginn der Betriebsphase (t = 0 d) ein.
Das zu Beginn der frische PuMA Brennstoff einen groBeren Reaktivititskoeffizienten auf-
weist, liegt darin begriindet, dal bei gleicher Actinidenmassenbeladung, der MA Anteil
(insbesondere Am-241 und Np-237) einen hoheren Absorptionsquerschnitt aufweist als der
Pu Brennstoff. Alle hdher beladenen TRU-Brennstoffe weisen einen deutlich ausgeprégteren
negativen Reaktivititskoeffizienten (>20%) auf.

0,0005

O og Pu>773K

N og PuMA>773K

-0,0005

-0,001

~1,08E-03

-1,33E-03

-1,23E-03 1,25E-03

Reaktivitdtskoeffizient og [nile/K]

-0,0015 -1,50E-03 -1,44E-03

-1,62E-03

-0,002
Initial (t =0 d) 180d 1 Jahr 3 Jahre

Abb. 7.24: Reaktivititskoeffizient o bzw. Brennstofftemperaturkoeffizient op [nile/K]
des Pu und PuMA Brennstoffs fiir unterschiedliche Abbrandsituationen fiir

eine geringen TemperaturethShung der Betriebstemperatur.

Insgesamt kann festgehalten werden, daf immer ein negativer Reaktivititskoeffizient gegeben
ist und somit einer induzierten Leistungserhhung selbsttatig entgegengewirkt wird. In Bezug
auf das Reaktivititsverhalten, welches ausschliefilich vom Brennstofftemperaturkoeffizienten
gepriigt wird, kann von einem nuklear sicheren Anlagenverhalten gesprochen werden. Ein-
schrinkende Kriterien fiir das Betriebsverhalten ergeben sich nicht.
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7.3.2 Kritikalititssprung durch Extraktionsstorfall

Unter dem Begriff des Kritikalitétssprungs gilt es zu kldren, ob anlagenspezifische Ereignisse
eintreten konnten, die zu einem rapiden Anstieg des Multiplikationsfaktors fithren konnten. In
diesem Zusammenhang wird der Extraktion von Spaltprodukten eine besondere Bedeutung
zugewiesen, da sie im Vergleich zu festen Brennstoffen ein Novum darstellt, somit anlagen-
spezifisch ist und zum anderen einen direkten Einflu auf den Multiplikationsfaktor besitzt.
Wihrend des Betriebes werden sieben Elemente (Xe, Sm; Rh, Cs, Nd; Pd und Pm) kontinu-
ierlich mit einem Extraktionsfaktor von 0,5 aus der fliissigen Brennstofflosung extrahiert.
Wird, ungeachtet der Wahrscheinlichkeit, eine Fehlfunktion der Extraktionskomponente zu
Grunde gelegt, so legt eine Extraktion aller Spaltprodukte mit einem Extraktionsfaktor von 1
den maximalen Reaktivitdtsgewinn frei. Somit wiirden alle Spaltprodukte zu 100% aus der
fliissigen Brennstofflosung herausgezogen werden. Dies hitte zwangsweise einen Reakitivi-
tatssprung zur Folge. Um das ,,Worst Case” Szenario anzuwenden, wiirde dies genau am
Zyklusende geschehen, da zu diesem Zeitpunkt eine maximale Menge an Spaltprodukten
vorhanden ist, und somit der Gewinn am gré8ten.

Abb. 7.25 zeigt das Ergebnis solch einer Studie bzw. Berechnung. Ausgangssituation ist ein
Abbrand des PuMA Brennstoffs nach 3 Jahren (1095 d) Zyklusléange. Bis zu diesem Zeitpunkt
wurden die sieben Elemente Xe, Sm; Rh, Cs, Nd; Pd und Pm mit einem Extraktionsfaktor von
0,5 aus dem fliissigen Brennstoff herausgezogen. Nach Abschluf des Zyklus besitzt das Sy-
stem einen Multiplikationsfaktor von ki = 0,9985. Wird zu diesem Zeitpunkt ein
Fehlverhalten der Art unterstellt, daB alle Spaltprodukte schlagartig zu 100% aus dem Brenn-
stoff extrahiert werden, so kommt es zu einem Kiritikalititssprung um 6,29 nile auf 1,0614.
Um diesen unfallbedingten Kritikalititssprung zu verhindern, bedarf es einem Abbrand von

17 Vollasttagen ohne jegliche Actinidenzufuhr. Somit kann ein ,,Stretch out* Betrieb von 17
1,08

1,20

1,0614

1,06 N 100

‘ \ 1 -

-- o+~ Spaltproduktextr.
1o 080
E \
o

1,02 AN
6,29 nile ™ \ - 0,60
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1,00 e —¢ s q

0,40
17d
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0,96 : ' ,

. 4 + + : 0,00
1090 10?5 1100 1105 1110 1115 1120 1125 1130

Abbrand[d] |

Extraktionsfaktor

\4

Abb. 7.25: Kritikalititssprung als Folge einer vollstdndigen Extraktion aller Spaltpro-
dukten aus dem PuMA Brennstoff nach einem Abbrand von 3 Jahren.
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Tagen, in denen keine Actiniden zugefiihrt werden, ein ausreichend tiefes Absinken des Mul-
tiplikationswertes erreichen, um einen derartigen Unfall auszuschlieBen. Dementsprechend
miiflte die Beschleunigerleistung als treibende Kraft zwar erhoht werden, doch konnte somit
selbst einem hypothetischen Storfall einer kritikalitéitsrelevanten kompletten Extraktion aller
Spaltprodukte entgegengetreten werden. '

Wird eine adéquate Storfallsituation auf den Pu Brennstoff iibertragen (Abb. 7.26), so kann
festgehalten werden, daB der Kritikalitdtssprung mit 5,7 nile (von ki = 0,9956 auf
Kins=1,0526) bedeutend geringer ausfillt als beim PuMA Brennstoff. Durch die niedrigere
Konzentration an Actiniden im Brennstoff wird nur ein kurzer ,,Stretch out* Betrieb von 5
Tagen benotigt, um solch einen Kritikalitétssprung zu kompensieren. Demzufolge wiirde sich
das skizzierte Storfallszenario einer sprunghaften Uberkritikalitit als Folge einer Extraktion
von Spaltprodukten bei einem Pu basierten Brennstoff leichter vermeiden lassen und die
Anforderungen an den Protonenbeschleuniger in einem ,,Stretch out” Betrieb wéren niedriger.

1,08 1,20
1,06 o= 1,00
1,0526 1 . e K-iNfiNiY
’( --<--Spaltproduktextr.

1,04 \—— 0,80
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1,02 = 60,
N \
............ 1
1,00 09958 . 0,40
v \\
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Abb. 7.26: Kritikalitatssprung als Folge einer vollstindigen Extraktion aller Spaltproduk-
ten aus dem Pu Brennstoff nach einem Abbrand von 3 Jahren.

Insgesamt kann das nukleare Sicherheitsverhalten der thermischen unterkritischen Jiilicher
Transmutationsanlage mit niedrigst konzentrierten fliissigen Brennstoffen als positiv bewertet
werden. Die anlagenspezifischen Unterschiede (Brennstoff und Extraktionskom.ponente.fﬁr
Transurane) gegeniiber anderen ADS Konzepten konnten aus neutronenphysikalischer Sl.Cl’.lt
gepriift und als positiv bewertet werden. So konnte nachgewiesen werden, daf der Reaku'w-
titskoeffizient bzw. der bestimmende Brennstofftemperaturkoeffizient fiir beide
Brennstoffvarianten negativ ist. Die Problematik eines Kritikalititssprungs ist Zwar theoret—
tisch gegeben, doch rechtfertigt die Wahrscheinlichkeit solch eines Stdrfe}lls ur.ld dle"damlt
verbundenen Auswirkungen auf die Kritikalitdt zum jetzigen Zeitpunkt keine jEmschrankun—
gen auf das Betriebsverhalten, denn ein derartiger Unfall ist durch die Fahrweise der Anlage

vermeidbar.
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7.4  Nachwirmeproduktion

In diesem Unterkapitel werden die zuvor untersuchten Brennstoffe hinsichtlich ihrer Nachzer-
fallswirmeleistung untersucht. Bei der Nachzerfallswirme handelt es sich um die verzogert
frei werdende Energie aus Zerfallsprozessen nach Abschaltung der Anlage. Sie resultiert aus
dem ot—, B— und y-Zerfall der Nuklide und spiegelt den gesamten thermischen Leistungsein-
trag wider. Da sich die Nuklidzusammensetzung im Laufe eines Betriebszyklus verandert,
kann dies auch zu Unterschieden in der Nachwirmeproduktion fiihren. Dieser Warmeeintrag
ist insbesondere hinsichtlich der Nachkiihlung von entscheidender Bedeutung. Dementspre-
chend miissen zur konstruktiven Auslegung eines Kiihlsystems die auftretenden
Wirmemengen bekannt sein. Abb. 7.27 stellt die produzierte Nachwirme als relative
Nachwirmeleistung im Bezug auf die Betriebsleistung (640MWy,) fiir ein PuMA Brenn-
stoffsystem dar. Um auch der Moglichkeit einer vorzeitigen Abschaltung der Anlage z.B. als
Folge eines Storfalls Rechnung zu tragen, wird nicht nur die Nachwéirmeproduktion am Be-
triebszeitende beriicksichtigt, sondern auch nach einem und zwei Jahren Betriebszeit.

5,0%

4,5%

10% —&—Nachwarme nach einem Betriebsjahr
\\ - Nachwarme nach zwei Betriebsjahren
3,5% \ —&—Nachwérme nach drei Betriebsjahren —

3,0% \
2,5% \
2,0%

1,5% \\

1,0%

Relative Nachwirmeleistung PPy

0,5%

0,0% -+ T
0,000001 0,00001

0,0001 0,001

0,01 0,1 1 10 100
Zeit [Tage]

Abb. 7.27: Relative Nachwirmeleistung fiir das PuMA Brennstoffsystem zu verschiede-
nen Betriebszeiten.

Trotz der unterschiedlich langen Betriebszeit bildet sich fiir alle drei Nachzerfallskurven ein
anndhernd gleicher Verlauf aus. Das Abschalten der Anlage fiihrt demnach sowohl nach einer
Betriebszeit von einem, als auch nach zwei oder drei Jahren zu einem Anfangswert zwischen
4,2% und 4,4% der Nennleistung. Innerhalb von ca. 9,5 s sinkt diese Leistung auf ca. 1% der
Nennleistung weiter ab. Nach 12 Stunden wird nur noch eine Warmeproduktion in Hohe von
0,1% der Nennleistung freigesetzt. Die Hohe der Nachzerfallswirmefreisetzung ist im Ver-
gleich zu anderen kerntechnischen Anlagen (diese besitzen je nach Betriebszeit ~ 6 - 7% zu
Beginn) deutlich niedriger. Die Ursache liegt in der kontinuierlichen Extraktion einiger Spalt-
produkte. Dementsprechend besitzt der vorliegende Brennstoff hinsichtlich seiner erzeugten
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Leistung unterdurchschnittlich wenig Spaltprodukte. Da die Spaltprodukte die Wirmepro-
duktion zu Beginn der Nachzerfallszeit dominieren, spiegelt sich das Fehlen eines Teils der
Spaltprodukte in einer geringeren Nachwirmeleistung wieder. Diese geringe Nachwirmelei-
stung ist hinsichtlich einer benétigten Nachwirmeabfuhr als positiv zu bewerten.

Gleiches gilt auch fiir die Nachwérmeproduktion beim Pu-Brennstoff (Abb. 7.28), auch wenn
hier die Hohe der relativen Nachwirmeproduktion im Vergleich zum PuMA Brennstoff
nochmals sinkt und zu Beginn einen Wert zwischen 3,1% und 3,5% der Nennleistung auf-
weist. 1% der Nennleistung wird im Pu Brennstoff schon nach 4,4 s erreicht und nach 12
Stunden reduziert sich die relative Nachwirmeproduktion auf 0,06%. Dementsprechend weist
besonders der Pu Brennstoff in Form einer geringen Nachwérmeproduktion Vorteile im Be-
zug auf die thermische Stabilitit auf. Die Griinde fiir dieses giinstige Verhalten liegen in dem
geringen Anlageninventar an Actiniden und vor allem in der kontinuierlichen Extraktion
einiger Spaltprodukte.
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Abb. 7.28: Relative Nachwirmeleistung fiir das Pu Brennstoffsystem zu verschiedenen
Betriebszeiten.

Insgesamt weisen beide Brennstofftypen mit einer relativen Nachwﬁrmeleistung. von 4.,4%
(PuMA) bzw. 3,5% (Pu) (unmittelbar nach dem Abschalten) eine vergle.ic}Tswelse geringe
Nachwirmeproduktion auf. Ursache fiir dieses giinstige Betriebsverhalten ist im hohen Me}Be
die kontinuierliche Extraktion von Spaltprodukten, wodurch die Spaltproduktkonzentration
als wesentlicher Quellterm der Nachzerfallswidrme im Brennstoff gesenkt wird, und c'ias gc?-
ringe Actinideninventar. Beide Effekte fiihren zu einer moderaten Nachwﬁrmeproduktlon die
hinsichtlich einer benstigten Nachwérmeabfuhr positiv zu bewertet 1st.
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7.5  Bewertung und Vergleich der Anlage mit anderen Transmutationskonzepten

Die optimierte Jiilicher unterkritische Transmutationsanlage mit einem thermischen Neutro-
nenspektrum und fliissigem Blei als Actinidentréiger mit einer geringen TRU-Konzentration
erdffnet im beschriebenen kontinuierlichem TRU-Zufithrungs- und Spaltproduktextraktions-
modus eine Vielzahl von Vorteilen. Das TRU Inventar der Anlage ist sehr gering und betrégt
auch nach Zyklusende nur max. 0,63%. Dieser Vorteil wird insbesondere bei einem Zweik-
reiskiihlsystem deutlich, da dann das Blanketinventar an TRU gleichzeitig das
Anlageninventar reprisentiert. Dies bedeutet mit Hinblick auf die Proliferationsproblematik
einen zusitzlichen Bonus. Wird nur das Blanketinventar betrachtet, so besitzt die Anlage
selbst am Zyklusende nicht mehr als max. 5,4 kritische Pu Massen (my = 10 kg /DWR-Pu
Vektor) bzw. 7,4 kritische Massen an TRU im Inventar. Die Umsatzrate an TRU betragt je
nach Brennstoffwahl 227 kg (355 kg je GWy) (Pu Brennstoff) bis 235 kg (367 kg je GW)
(PuMA Brennstoff) je Abbrandjahr und erreicht somit sehr hohe Werte, die deutlich oberhalb
von 94% des theoretisch moglichen liegen. Das Verhiltnis von Umsatz zum Inventar betrégt
dabei fiir den Pu Brennstoff 542 und fiir den PuMA Brennstoff 3,25. Wird ein Einkreis-
Kiihlsystem zum Vergleich herangezogen, so betrigt das Verhiltnis fiir den Pu Brennstoff
1,35 und fiir den PuMA Brennstoff 0,813. Der Multiplikationsfaktor weist wihrend der Ab-
brandzeit nur geringe Schwankungsbreiten auf und kann mit kg = 0,962 (Pu Brennstoff) bzw.
Kett = 0,972 (PuMA Brennstoff) abgeschitzt werden. Dabei stellt nicht nur die absolute Hohe
des Multiplikationsfaktors sondern auch die Gleichm#RBigkeit einen entscheidenden Vorteil
des Systems dar. Als direkte Folge kann trotz einer sehr konservativen Annahme der Spallati-
onsrate von 20 n/p die Stromstérke fiir einen 1,6 GeV Protonenbeschleuniger mit max. 16,8
mA fiir die Anlagenleistung von 640 MWy, angegeben werden. Bei einer realistischeren
Spallationsrate von 30 n/p wiirde die Stromstirke ausreichen um eine Leistung von 1 GWy, zu
erzeugen. Wird ein thermischer Wirkungsgrad von 7 = 04 fiir die Anlage unterstellt, so wird

LWR-Abfall

307 kg/a PUMA oder
269 kg/a Pu

Optimierte Jiilicher
Transmutationsanlage

Spaltproduktextraktion
21 MW PuMA

i Beschleuniger P = 640 MW, ~} g? tg;a ﬁ”MA
s 2T W ket = 0,97/ 0,96 (PuMA / Pu ) =10 Koia Fu
, TRU Inventaraufbau
A 72 kg/a PuMA ; 42 kg/a Pu
TRU Umsatz Netz
235 kg/a PuMA ; 227 kg/a Pu
214 MW, PuMA
202 MW, Pu
4} 42 MW PuMA

54 MW Pu )

Abb. 7.29: Gesamtbilanz der optimierten Jiilicher ADS Anlage fiir den PuMA- und Pu-
Brennstoff,
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eine Leistung von 256 MW, produziert. Wird der Strombedarf fiir den Protonenbeschleuniger
bei einem Wirkungsgrad von 1 = 0,5 mit beriicksichtigt, so kann an das Netz eine Leistung
von 214 MW¢ (PuMA) bzw. 202 MW, (Pu) abgegeben werden. Abb. 7.29 verdeutlicht die
Gesamtbilanz des optimierten Jiilicher Konzeptes einer thermischen unterkritischen Trans-
mutationsanlage mit fliissigem Blei als Actinidentréiger. Das Betriebsverhalten wird auf der
Basis der Mittelwerte des dreijahrigen Betriebszyklus berechnet.

Dieses hohe Leistungsvermogen der optimierten Jiilicher ADS Anlage weist dennoch ein
ausgeprigtes positives Sicherheitsverhalten auf, insbesondere hinsichtlich des Reaktivitéts-
koeffizienten, der immer deutlich negativ verlduft. Die Optimierung des
Extraktionsverhaltens und Begrenzung auf sieben Elemente spielt hinsichtlich einer Realisie-
rung eine weitere Schliisselrolle, da somit die technischen Anforderungen deutlich gesenkt
werden konnten. Tab.7.1 faBt nochmals alle systemrelevanten Kenndaten zusammen.

Tab. 7.1: Kenndaten der optimierten Jiilicher ADS Anlage.

PuMA Brennstoff Pu Brennstoff

Blanket

Blanketvolumen 29,45 m3
Brennstoffrohrinnendurchmes

ser 30 mm

Brennstoffrohrdicke 3 mm

Spalt 3mm

Brennstoffrohrhthe 2500 mm

Pitch 8cm
|Moderator Graphit

Leistungsdichte im Brennstoff 170 MW/m°%g,

Therm. Anlagenleistung 640 MWy,

Elektr. Leistung ( W.-grad = 0, 256 MW,

Elekirische Netzabgabe 214 MW 202 MW,
[Betriebszyklus

Zykluslange 3 Jahre (1095 efpd)

Betriebsart Brennstoff kontinuierliche Actinidenzufuhr

Betriebsart Spaltprodukte kontinuierliche Spaltproduktextraktion
Extrahierte Elemente Sm, Xe, Rh, Cs, Nd, Pd, Pm
Extraktionsfaktor 0,5

[k-Wert wahrend des Betriebes Kett ~ 0,972 Ko ~ 0,962
k-Wert Variabilitat AK < 1 nile Ak < 2 nile
‘Protonenbeschieuniger 1 6Gev

der Anlage ,6 Ge

Stromstarke bei 20 n/p 12,8 mA 16é88 rhr}‘cv
Leistung des Beschleunigers 20,48 MW 26,
NeutronenfluB ” ety
Integraler N-FluB (Mittelwert) 7,7*10" n/(s*cm g 8,5 ;10 1"'n/(s f:m 2)
Thermischer N-FluB (Mittelwey 3,85*10"" n/(s*cm®) 5’35*1013 n/(s*cmz)
|Max. schneller N-FiuB 5,00410" n/{s*cm") _ 5,19*10" n/(s*cm®)
Dominierender FluBanteil thermisch

Graphitstandzeit > 13,9 Jahre (5084 efpd)
Actinidenanteil im Blei L

[Konzentration im Blei BOB 0,05%

{Masse TRU Core / GWi 17kg / 27kg [GWu] s
|Konzentration im Blei EOB 0,623% K i k° G
|Masse TRU Core / GWy, 217Kkg / 339 kg [GWin] g 9 th
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Tab. 7.1 Teil 2: Kenndaten der optimierten Jiilicher ADS Anlage.

PuMA Brennstoff

Pu Brennstoff

Actinidenzusammensetzung

|BOB

89%Pu 11%MA

100%Pu
89%Pu, (4,43%Np, 6,39%Am, 0,174%Cm) °
|Pu Vektor 1,35%2%°Pu, 62,03%2°Pu, 24,08%>*°Pu, | 1,35%2*°Pu, 62,03%*°Pu, 24,08%*°Py,
7,94%2'Pu, 4,6%2*?Pu 7,94%24'Pu, 4,6%2*Pu

Np Vektor 100%*"Np -

Am Vektor 85,66%'Am, 14,34%>*3Am -

Cm Vektor 2,45%2%Cm, 97,55%2*Cm -

59,8%Pu 40,2%MA 53,7%Pu 46,3%MA

|FoB (3,1%Np, 9,29%Am, 27,8%Cm) (0%Np, 9,29%Am, 37,1%Cm)

|Pu Vektor 9,7%2°Pu, 15,9%2*°Pu, 19,56%2*°Py, 1,27%2%%Pu, 16,24%2°Puy, 17,69%2*°Pu,

12,57%*'Pu, 42,24%>**Pu 9,19%2*'Pu, 55,55%2*2Pu
INp Vektor ~ 100%”*’Np -
Am Vekor 13,77%"'Am, 0,25%*“"Am, 0,13%"%Am, | 15%24 Am, 99,21%2°Am, 0,63%Am
85,51%2°Am, 0,35%2*Am ’ -
Cm Vektor 9,19%Cm, 0,34%>°Cm, 77,19%*Cm, | 0,18%2°Cm, 0,01%2°Cm, 83,14%22Cm,
4,6%2*°Cm, 8,07%2*Cm 2,81%2*Cm, 12,82%%*°Cm

Massen EOB

TRU Blanket/ GWy, 217 kg / 339 kg [GWq] 126 kg / 197 kg [GWqr]

Pu Blanket / GWy, 129,5 kg / 203 kg [GWy] 67,4 kg / 106 kg [GWy,)

|Np Blanket / GWy, 6,8 kg/ 11 kg [GW4] 0 kg /0 kg [GWy]

Am Blanket / GWy, 19,9 kg / 31 kg [GWy] 11,6 kg / 18 kg [GWqn]

[Cm Blanket 7 GW, 60,4 kg 7 95 kg [GWar] 46,7 kg / 73 kg [GWn]

Umsatz wahrend des Zyklus

Abbrand von Pu, Np und Am

Abbrand von Pu

TRU Anlage / GWy, -704 kg /-1103 kg [GWy,] -680 kg /-1067 kg [GWir]
Pu Anlage / GWy, -690 kg / -1080 kg [GWin} -739 kg /-1158 kg [GWy]
{Np Anlage / GW;, -34 kg / -53 kg [GWy] O kg /0 kg [GWy)
Am Anlage / GW,, -39 kg /-61 kg [GWy] +12kg / +18 kg [GW4y))
Cm Anlage / GWjy +59 kg / +92 kg [GWy] +47 kg / +73 kg [GWi)

Mittelwert des TRU Abbrands

TRU Anlage a/GWy, a

-235 kg / -367 kg [GWy]

-227 kg / -355 kg [GWy]

Cm Prod. Anlage a/ GWy, a

+20 kg / +31 kg [GWy)] +16 kg / +24 kg [GWy]

Verhdltnis Umsatz/ Inventar

Mreiskﬁhlsystem 3,25 5,42
Einkreiskihlsystem 0,813 1,35
Reaktivitdtskoeff. o nile/K

[Mittelwert T = 0d -1,23E-03 -1,08E-03
[Mittelwert t = 180d -1,44E-03 -1,50E-03
Mittelwert t = 1 Jahr -1,33E-03 -1,25E-03
Mittelwert t = 3 Jahre -1,62E-03 -1,34E-03
{Integraler Mittelwert -1,40E-03 -1,29E-03
Anzahl krit. Pu Massen (10kg) BOB /EOB BOB / EOB

Je Brennstoffrohr 0,00073 /0,00252 0,00082 / 0,00122
im Blanket 1,545 /5,376 1,736 /2,603
|in der Anlage bei Zweikreiskaihl. 1,545 /5,376 1,736 /2,603

In der Anlage bei Einkreiskiihl. 6,18/21,5 6,944 /10,41
Anzahl krit._Massen TRU BOB/EOB BOB/EOB

Je Brennstoffrohr 0,00073 / 0,00346 0,00082 / 0,00193
Im Blanket 1,545/7,37 1,736 /4,10

In der Anlage bei Zweikreiskiihl, 1,545 /7,37 1,736 /4,10

In der Anlage bei Einkreiskihl, 6,18/29,5 6,94 /16,40
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Werden die Leistungscharakteristika der Anlage mit denen anderer Konzepte verglichen, so
wird direkt die Sonderstellung der optimierten Jiilicher Anlage deutlich. Als Vergleichskenn-
zahlen dienen hierbei der netto TRU Abbrand in kg auf ein GWy, und Jahr bezogen, sowie das
Verhiltnis von TRU Abbrand zur Entlademenge (EOB). Zum Vergleich werden verschiedene
konventionelle LWR Konzepte /GRU 98/, LWR Konzepte auf Basis eines Th-MOX Zyklus
/NEU; 99/, die schnellen kritischen Systeme des CAPRA und EFR Konzeptes /GRU 98/, der
Hochtemperaturreaktor /RUT 98/ und als ADS Anlage das schnelle FEA System von Rubbia
/RUB 95/ herangezogen. Anhang G 1 nennt die Kenndaten explizit. Abb. 7.30 illustriert den
Vergleich der unterschiedlichen Konzepte. Hierbei wird fiir das Jiilicher Konzept von einem
Zweikreissystem ausgegangen. Es ist sofort ersichtlich, daBl insbesondere der Betriebsmodus
mit dem Pu basierten Brennstoff anndhernd ein ideales Transmutationssystem darstellt. Bei
sehr hohem TRU Umsatz kommt nur ein geringes TRU Inventar zum Einsatz. Alle bisherigen
Konzepte liegen mindestens um einen Faktor 3 zuriick. Das schnelle FEA System liegt z.B.
hinsichtlich des TRU Abbrandes um 30% und in Bezug auf das Abbrand zu Inventar Verhalt-
nis um 430% hinter den Ergebnissen des Jiilicher Konzeptes.

875 :\ .\ . . . ideales >
| . LWR . CAPRA . ) i . System
LWR Th-MO Inert Matrix | |Inert Matrix . [Optinvierte Jaficher ADS )
Konzepte ’ ‘| PuMA Brennstoff Optimierte Jﬁlichef; ADS
' | Zweikreissystem ] Pu Brennsto! .
o 300 - - AT e ‘ Zweikreissystem
> CAPRA . ' :
= Th-MOX = , . . ‘
(Y] 1 Pu burner . . . .
B . v
2 n . L e e e e e e e
< 2254 - - TERR : , ,
] J|CAPRAL | Th-MOX HTR seed/breed . ( ,
c U-MOX . . .
E I . N
9 1 LWR ‘ : : ‘ ‘
2150 U-MOX L ........ e e e e e e e e e e e .
m i . . .
[
o
=
% ...............
75 - e
JILWR
40 % U-MOX ‘ ‘ ’
0,0 1,0 2,0 3,0 4,0 5,0 6,0

TRU Abbrand / Entlademenge EOB

Abb. 7.30: Vergleich der Leistungsfahigkeit verschiedener Transmutationssysteme mit der op-
timierten Jiilicher ADS Anlage.

Somit weist das dargelegte System mit einem thermischen Neutroneflsp.ekt.rum und fliissigem
Blei als Actinidentréiger einer geringen TRU-Konzentration bei kontmule'r‘hc}.ler TRU—Zugab.e
und Spaltproduktextraktion die mit Abstand besten Leistungs.kenndaten fiir eine T?ansmut'atl-
onsanlage auf. Das Grundproblem hoher konzentrierter ﬂﬁs51g<?r Brennstoffe (Sedlmefltat?on,
Loslichkeit) erscheint bei den gewihlten niedrigst konzentnertcin Brfannstofff:n mit einer
Anfangskonzentration von TRU< 0,05% im fliissigem Blei als gelost. Dl-e Yort.elle des hoher;
TRU Umsatzes bei geringem Inventar sowie die Stabilisierung des Multiplikationsfaktors au



102 7 Charakteristika der optimierten Jiilicher ADS Anlage

einem extrem hohem Wert mit geringen Schwankungen konnten erreicht werden, ohne das
schwierigere Problemfelder auftauchten, als bei anderen ADS Anlagen. Gerade in Bezug auf
die Nutzung des Bleis und der damit verbundenen Korrosionsprobleme, weisen verschiedene
unterkritische Systeme die gleichen Problemfelder auf. Dementsprechend bietet sich eine
Ausweitung der bisherigen Studien zur Jiilicher ADS Anlage gerade zu an, da die zentralen
Fragen zum Bleikreislauf auch von anderer Stelle mit Nachdruck angegangen werden. Der
wesentlichste Unterschied liegt demnach auf dem Gebiet der kontinuierlichen Extraktion
einiger Spaltprodukte.
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8  Integrale Toxizititsreduzierung fiir die Gesamtstrategie

Um die Frage nach einer drastischen Toxizititsreduzierung hochaktiver Transurane mittels
der dargestellten thermischen unterkritischen Transmutationsanlage kliren zu konnen, reicht
ein relativer Vergleich der unterschiedlichen Transmutationssysteme wie in Kap. 7.5 nicht
aus. Vielmehr bedarf es einer Analyse der Gesamtstrategie in der die Betriebsweise der Anla-
ge eingeht. Erst diese Gesamtstrategie erméglicht die Skizzierung eines
MassenfluBdiagramms fiir den Brennstoffkreislauf, welches zur Bewertung der Toxizitdt bzw.
deren Reduzierung unverzichtbar ist. Dementsprechend wird in einem ersten Schritt ein Ge-
samtkonzept fiir die Anlage und den Brennstoff dargelegt. Darauf aufbauend wird der
Massenstrom der TRU Elemente erstellt. Dies geschieht sowohl fiir den Pu als auch den
PuMA basierten Brennstoff. Als Bezugsgrofe wird eine reale Anlage mit einer Leistung von
640 MWy, herangezogen. Eine ausschlieBliche Betrachtung der TRU Massen bzw. der Actini-
den erleichtert die Darstellung und ist aufgrund ihrer bestimmenden Funktion hinsichtlich der
Gesamttoxizitit nach ca. 200 Jahren (vgl. Kapitel 2) sinnvoll. Da die Systemgrenze der Be-
trachtung den kompletten Kernbrennstoffkreislauf umfasst und ein Vergleich mit 1000 kg Pu
bzw. PuMA im Falle der direkten Endlagerung gezogen wird, werden die Wiederaufarbei-
tungsverluste fiir die ,,Herstellung” des Pu dem ADS System zugeschlagen. Diese WAA-
Verluste umfassen dabei die kompletten (100%) Minor Actinides, da diese durch eine Wie-
deraufarbeitung nicht herausgelost werden. Gleiches gilt fiir die Verluste des Partitioning. Da
das Partitioning jedoch in der Lage ist die Minor Actinides herauszuldsen und dementspre-
chend erst ein PuMA Brennstoff moglich ist, gelangt nur ein Bruchteil an Neptunium,
Americium und Curium in den Abfallstrom/ Verluststrom des priméren Partitionings. Die
Verlustraten fiir das Partitioning werden mit 10 fiir Pu, sowie mit 107 fiir U, Np, Am und
Cm angenommen (Vgl. Kapitel 2.2.3). Die Verlustraten fiir die WAA betragen 107 fiir Pu
und U sowie 1 fiir Np, Am und Cm. Die Betriebsverluste sind mit 0,1% TRU veranschlagt.

Die Darstellung der Toxizititspotentiale in Abhéngigkeit von der Anzahl der durchgefiihrten
Betriebszyklen und Rezyklierungen ermdglicht anschlieBend den direkten Vergleich mit dem
Pu bzw. PuMA Abfall eines DWR im Falle einer direkten Endlagerung. Um den Vergleich
sinnvoll zu gestalten, wird als BezugsgroBe 1000 kg Pu bzw. PuMA Abfall eines 1300 MW,
DWR mit 35 GWd/(kg SM) Abbrand herangezogen. Die Massen und Toxizitdten sind dem-
entsprechend normiert. Abweichend von der bisherigen Darstellungsff)rm .ist das
Gefihrdungspotential in Sievert pro thermischer Leistung aufgetragen. Die elgenthche'Be.:-
rechnung der Toxizititen erfolgt mittels des SCALE 4.2 Programmes ORIGEN-S, wobei die
ICRP 68 Richtlinien von 1994 fiir die Toxizititsbestimmung herangezogen werden /ICR 94/.

8.1  Gesamtstrategie der Jiilicher ADS Anlage

Eine umfassende Toxizititsreduzierung durch Transmutation wird erst durch die Einbettung
des einzelnen dreijihrigen Betriebes in ein Gesamtkonzept erreicht, das in Abb. 8.1 anhand

d. Die Gesamtstrategie besteht demnach aus mehreren Betriebs-

der Transurane dargestellt wir .
g on drei Jahren

zyklen. Jeder Zyklus dauert vier Jahre und setzt sich aus einer Betriebsphase v
und einer Brennstoffaufarbeitungsphase von einem Jahr zusammen. Dle.Betnebsphase“ver-
liuft in der in Kap. 7 beschriebenen Form. Nach dieser Zeit wird die Brennstofflosung
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aufgearbeitet. Dies beinhaltet die Entfernung der Spaltprodukte und Abtrennung der Transu-
rane aus der Losung. Fiir diesen Schritt wird eine Zeit von einem Jahr veranschlagt. Das
Curium wird zwischengelagert, wohingegen die verbleibenden Transurane wie Np, Pu und
Am unter Zugabe von frischem Brennstoff im darauffolgendem Betriebszyklus in die Anlage
zuriickgefiihrt werden. Durch die Weiternutzung des Np, Pu und Am aus dem ersten Zyklus
und der Verschneidung mit frischem Brennstoff entsteht ein neuer Brennstoffvektor in der
ADS Anlage, der zu einem geringeren Multipikationsfaktor fiihrt. Erste Berechnungen fiir den
zweiten, dritten und vierten Zyklus quantifizieren den Abfall des Multiplikationsfaktors im
Mittel mit 5 nile im Vergleich zum Betrieb mit 100% frischen Brennstoff, also dem ersten
Zyklus. Um die Verminderung des Multiplikationsfaktors auszugleichen, besteht zum einen
die Moglichkeit, die Brennstoffzugabe zu optimieren (Vgl. Kapitel 7.1) oder aber die Be-
schleunigerleistung zu erhohen. Beide Ansitze miiiten noch detailliert gegeneinander
abgewogen werden, sind jedoch prinzipiell durchfiihrbar. Durch die Weiterverwendung des

am Ende eines Betriebszyklus anfallendem Np, Pu und Am Inventars kann die Masse sukzes-
siv transmutiert werden.

Fiir Cm bietet sich eine Zwischenlagerung von 36 Jahren an, da Cm-244 mit ca. 80% Masse-
anteil das dominierende Nuklid darstellt und die Halbwertszeit von Ty, = 18 Jahren diesen
Schritt erlaubt. Dementsprechend wird bei einer Riickfiihrung der zuvor abgetrennten Cm
Masse 75% des Cm-244 Isotops in Pu-242 zerfallen sein. Ahnliches gilt fiir Cm-242 welches
eine deutlich kiirzere Halbwertszeit (T, = 163 d) besitzt und ebenfalls in Pu zerfillt. Insge-
samt besteht nach einer Zwischenlagerung von 36 Jahren mehr als 60% der Masse nunmehr
aus Pu-242 und Pu-240. Der Wiedereinsatz in die Transmutationsanlage (Reimplementierung)
erlaubt einen zweiten Versuch der Spaltung der betreffenden Masse, ohne daB es zwangswei-
se zu einem schnellen Aufbau an héheren Cm Isotopen kommt, wie es der Fall wire, wenn
die Cm Masse nicht am Ende eines Betriebszyklusses abgetrennt und zwischengelagert wor-
den wére. Dieses Vorgehen fiihrt dazu, daB ab dem 11 Zyklus der verwendete Brennstoff drei

Frischer Frischer Frischer

Frischer
Brennstoff Brennstoff

Brennstoff Brennstoff

36 Jahre

sseoee Jahre Jahr
.
1 Zyklus 2 Zyklus 11 Zyklus
| | |
| i >
t= 0 Jahre t =4 Jahre t = 40 Jahre

Abb. 8.1: Gesamtstrategie fiir den Betrieb der Jiilicher ADS Transmutationsanlage.
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Fraktionen aufweist. Zum einen existiert der Anteil an Np, Pu und Am aus dem vorhergehen-
den Zyklus (ca. 79,5 kg beim Pu Brennstoff und 128 kg beim PuMA basierten Brennstoff),
die zwischengelagerte Cm Masse, welche nun ein Cm Pu Gemisch darstellt (ca. 59 kg beim
Pu Brennstoff und 97 kg beim PuMA basierten Brennstoff) und der frische Brennstoff, der
mit ca. 670 kg frischem Pu bzw. 700 kg PuMA den groBten Anteil darstellt. Mittels der Tren-
nung und Reimplementierung kann der Transmutationsgrad integral betrachtet nochmals
gesteigert werden.

Wird diese Gesamtstrategie fiir den Betrieb der Jiilicher ADS Transmutationsanlage als Mog-
lichkeit der Vernichtung von hochaktiven Transuranen in den Kernbrennstoffkreislauf
eingebettet, so ergibt sich Abb. 8.2. Ausgangspunkt der Betrachtung ist das frische angerei-
cherte Uran. (Dieses wird auch als VergleichsmaBstab fiir ein zu unterschreitendes
Toxizitdtspotential herangezogen.) Die energetische Nutzung des Brennstoffs findet in
Leichtwasserreaktoren statt. Nach einer Abklingzeit von 10 Jahren gelangt der abgebrannte
Brennstoff in die Wiederaufarbeitungsanlage. Dort findet eine Trennung der einzelnen Abfall-
strome statt. Alle Schwermetalle, die nicht der weiteren Transmutation zugefithrt werden,
gehen dementsprechend in den endzulagernden WAA bzw. primér Partitioning Abfall ein.
Unter der Voraussetzung, dafl die Abtrennung mit der angestrebten Giite durchgefiihrt werden
kann, erfolgt eine Vernichtung der hochaktiven Transurane innerhalb der thermischen unter-
kritischen Transmutationsanlage. Da dort jedoch nicht alle Transurane innerhalb eines Zyklus
umgesetzt werden konnen und sich insbesondere Cm aufbaut, wird nach einer dreijahrigen
Betriebsphase der Anlage ein Partitioning des fliissigen Blei-TRU Gemisches durchgefiihrt.

) m —) Partitioning

1 a Partitioning

Erisches UO,
:IIIIIIIII#II.IIII.I.IIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIIHIIIIIII.IIIIIIIIIIIIIIIII-IE
: Bilanzgrenze :
{ Uran-System :
. /\ Cm-Zwischen '
lager :
§ nach 36 a .
e i

lWAA-/ Primar Part. Verluste | | Betriebs-Verluste Partitioning Verluste
Endlager

Abb. 8.2: Einbindung der Gesamistrategie fiir den Betrieb der Jiilicher ADS in den
Uran Kernbrennstoffkreislauf.
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Hierbei werden die noch vorhandenen Transurane von den Spaltstoffen getrennt und Cm wird
in ein Cm-Zwischenlager iiberfiihrt. Das verbleibende TRU Restinventar wird mit einer fri-
schen TRU Fraktion aus abgebrannten LWR Brennstoffen aufgefiillt und der thermischen
unterkritischen Transmutationsanlage sukzessive wéhrend der néchsten dreijdhrigen Betriebs-
phase zugefiihrt. Eine Reimplementierung des im Cm-Zwischenlager durch Zerfall
entstandenen Pu in die ADS Anlage erfolgt nach einer Zeit von 36 Jahren. Dementsprechend
verringert sich ab diesem Zeitpunkt die Fraktion des frischen TRU-Brennstoffanteils fiir den
ADS Betrieb. In ein Endlager werden im Idealfall somit nur noch die anfallenden WAA- bzw.
Partitioning Abtrennverluste (bzw. nicht genutzten Schwermetalle) fiir die ADS Brennstoff-
herstellung, die Betriebsverluste der ADS Anlage und die Verluste beim Partitioning des ADS
Brennstoffs eingebracht. Die verbleibende Toxizitit dieser Stoffstrome sollte als Zielvorgabe
nach 1000 Jahren das Niveau des in den LWR eingesetzten frischen Brennstoffs besitzen. Als
eine mogliche Erweiterung des Kernbrennstoffkreislaufes kann die Einfilhrung eines Th-
MOX Systems angesehen werden. In diesem Fall durchlzuft der abgebrannte LWR Brennstoff
eine zus#tzliche energetische Nutzung in einem Th-MOX betriebenem Reaktor, bevor er dem
Transmutationssystem zugefiihrt wird (Anhang H 2).

Wie sich diese Gesamtstrategie auf den Massenstrom auswirkt, wird im folgenden erldutert.
Dabei beginnt die Systemgrenze der Betrachtung mit der Nutzung des angereicherten Urans
im Reaktor und endet mit den endzulagernden Stoffstromen. Diese Stoffstrome sind im Falle
des Uran LWR Systems die Verluste der WAA zur Wiederaufarbeitung der abgebrannten
LWR Brennelemente bzw. der Anteil an Schwermetallen, der nicht der Transmutation zuge-
filhrt wird, die Betriebsverluste der ADS Anlage und die Partitioning Verluste bei der

Trennung des ADS Brennstoffs. Ebenfalls fliefen das Inventar der ADS Anlage und das des
Cm-Zwischenlagers in die Bilanz ein.

8.2  Massenbilanzierung der Jiilicher ADS Anlage im Gesamtkonzept

Aufbauend auf das dargelegte Konzept fiir den Betrieb der ADS Anlage wird eine Massenbi-
lanzierung fiir die ersten Zyklen und fiir den spiteren Zeitpunkt der Reimplementierung der
abgetrennten Cm Masse durchgefiihrt und erldutert. Diese Bilanz resultiert aus weitergehen-
den Abbranduntersuchungen. Eine wichtige Rahmenbedingung fiir die weiteren
Betriebszyklen war, im Unterschied zum ersten Betriebszyklus, nicht der konstant hohe Mul-
tiplikationsfaktor, sondern die Beibehaltung einer konstanten Eingabemenge je Zyklus. Diese
betrug fiir den Pu basierten Brennstoff 807 kg und fiir den PuMA basierten Brennstoff 921 kg.
Die Grundidee beinhaltet, daB die Inventarmasse einer Anlage nach ihrer dreijihrigen Be-
triebszeit wiederaufgearbeitet und Cm von den anderen Transuranen abgetrennt wird. Der
Brennstoff des folgenden Zyklus setzt sich aus dem TRU Anteil ohne Cm des vorhergehen-
den Zyklusses und einem definierten frischen Brennstoffanteil zusammen, da die
Eingabemasse fiir den dreijahrigen Betriebszyklus fiir die hier durchgefiihrte Bilanz konstant
gehalten werden soll. Aufgrund des sich verschlechternden Brennstoffvektors, kommt es
zwangsweise zu einer Absenkung des Multiplikationsfaktors. Dieser verschlechtert sich im
Mittel um ca. 5 nile fiir den Pu Brennstoff und ca. 7 nile fiir den PuMA basierten Brennstoff.
Somit verharrt der Pu basierte Brennstoff ab dem dritten Zyklus bei einem k., Wert von ca.
0,94 und bei dem PuMA basierten Brennstoff bei einem k., Wert von 0,92. Dieser Verlust an
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Reaktivitdt kann entsprechend dem vorherigen Vorgehen durch ein optimiertes Verfahren
einer hoheren frischen Brennstoffzugabe aufgefangen werden bzw. im begrenzten Mafe
durch eine ErhShung der Beschleunigerleistung ausgeglichen werden. Fiir eine Bewertung der
Massenbilanz und méglichen Toxizitétsreduzierung spielt dies jedoch zum jetzigen Zeitpunkt
keine entscheidende Rolle.

Fiir die Erstellung einer Massenbilanz sind neben den Eingabe- und Ausgabemassen auch die
Verluststrome entscheidend. Wie aus Abb. 8.2 ersichtlich, weist die Bilanz iiber dem Uran
System drei Verluststrome auf. Die WAA Verluste bzw. Partitioning Verluste (im Falle des
PuMA Brennstoffes) bei der Aufarbeitung der abgebrannten LWR Brennelemente, die Be-
triebsverluste der ADS Anlage und die Verluste beim Partitioning des ADS Brennstoffs. Bei
den folgenden Ausfiihrungen wird nur auf die beiden letztgenannten Verlustquellen einge-
gangen, da die WAA Verluste mit 0,8 kg Pu + 99,8 kg MA fiir den Pu Brennstoff und 0,9 kg
TRU fiir den PuMA Brennstoff beim Partitioning eine statische GroRe darstellen. Die verblei-
bende Uranfraktion von ca. 86t aus den abgebrannten LWR Brennelementen wird ebenfalls
den WAA Abfillen zugewiesen und stellt einen konstanten Wert da. Die zeitlich verinderli-
chen Verluste sind zum einen die Betriebsverluste an Transuranen (0,1% der umgesetzten
Masse an TRU ) durch die kontinuierliche Extraktion von Spaltprodukten und zum anderen
diejenigen innerhalb der Brennstoffaufarbeitungsphase in der Partitioning Anlage (10 fiir Pu
und 107 fiir die restlichen TRU). Auf diesen Rahmenbedingungen aufbauend wurde das
Anlagenverhalten der unterschiedlichen Brennstoffe fiir mehrere Zyklen berechnet und
bilanziert. Abb. 8.3 skizziert die Massenbilanz fiir den Pu basierten Brennstoff und Abb. 8.4
fiir den PuMA basierten Brennstoff. Bezugspunkt der dargestellten Massen ist immer das
einzusetzende Anlageninventar von 807 kg TRU im Falle des Pu Kreislaufs und 921kg TRU
im Falle des PuMA Brennstoffs. Diese Masse wird der Anlage innerhalb von drei Jahren
zugefiihrt, unabhingig vom Zyklus. Es ist direkt ersichtlich, daB die Kenndaten der Transura-
numsetzung fiir den ersten Zyklus am giinstigsten erscheinen. Wird nur das Verhéltnis von
Abbrandmasse zur Eingabemasse (807 kg Pu/ 921 kg PuMA) betrachtet, so betrégt dieses
{iber 84% bei dem Pu Brennstoff und 76% fiir den PuMA basierten Brennstoff. Erwartungs-
gemiB verschlechtert sich diese Grofe aufgrund des sich verdndernden Nuklidvektors, doch
stabilisiert sie sich ab dem dritten Zyklus auf ca. 82% bzw. 75%. Auch stabilisiert sich die
zwischenzulagernde Cm Menge ab dem dritten Zyklus auf ca. 60 kg im Falle des Pu Brenn-
stoffes und ca. 85 kg im Falle des PuMA Brennstoffes bei einer eingesetzten Masse von ?07
kg (Pu) bzw. 921 kg (PuMA) TRU. Insgesamt kann ab dem dritten Zyklu§ von einem stabilen
System gesprochen werden, in dem nur noch geringe Schwankungen hinswhtl.lch der Umsatz.-
rate und der Nuklidvektoren auftreten. Zu diesem Zeitpunkt sind die Partitioning Verluste mit
0,08 kg TRU (Pu) und 0,12 kg TRU (PuMA) nahezu konstant und die Betriebsverluste, 0,1%
der Betriebsmasse, betragen a priori immer 0,8 kg (Pu) bzw. 0,92 kg (PuMA) TRU.

Die Reimplementierung des zwischengelagerten Curiums nach 3§ Jahren fiihx.“c ?u .emer
nochmaligen Verinderung der Nuklidzusammensetzung. Als Folge sinkt der Mllltl.l.)llkatIOTlS-
faktor nochmals um ca. 2,5 nile ab. Hinsichtlich des Gesamtabbrandverhalte@ verdndert sich
das System nur geringfiigig um weniger als 0,5% in beiden B.rennstoffvananten. Augen-
scheinlich ist die bedeutend hohere Cm Masse, die ab dem 11 Betriebszyklus abgetrennt wird.
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Diese betrégt fiir den Pu Brennstoff im 11 Zyklus 66 kg und im 12 Zyklus 70 kg bzw. fiir den
PuMA Brennstoff 90 kg nach dem 11 Zyklus und 97 kg nach dem 12 Zyklus. Wird jedoch die
reale Neuproduktion an Cm betrachtet, indem der reimplementierte Cm Anteil mit beriick-
sichtigt wird, ca. 19 kg (40% der 46 kg Pu-Cm) fiir den Pu Brennstoff im 11 Zyklus, werden
gerade einmal 48 kg (Pu) bzw. 70 kg (PuMA) Cm neu erzeugt. Dieser Wert liegt deutlich (ca.
12% - 17%) unter den zu erwartenden Erzeugungsraten fiir Cm aus den Zyklen 2-10. Hin-
sichtlich der anfallenden Verlustmasse wihrend des Partitionings schligt der Cm Anstieg im
abgebrannten ADS Brennstoff nur mit wenigen Gramm zu Buche.

Anhand der aufgestellten Massenbilanz iiber mehrere Zyklen kann ein integrales Reduzie-
rungspotential fiir eine eingesetzte Brennstoffmasse (Primérmasse/Eingangsmasse) ermittelt
werden. Hierbei wird die eingegebene Primirmasse als Basis genommen und hinsichtlich
ibrer Teilstrome iiber mehrere Zyklen verfolgt. Wie sich die Teilstrome einer Prim#rmasse
darstellen, wird mittels einer differenzierten Betrachtung der entstehenden Inventare und
Massenstrome aufgeschliisselt. Dabei wird jedem Zyklus ein zu erwartendes Restinventar
zugewiesen, welches dann mit dem tatséichlich auftretendem Restinventar abgeglichen wird.
Das zu erwartende Restinventar ergibt sich aus der Masse des eingesetzten frischen Brenn-
stoffs bzw. Restinventars und der daraus resultierenden Abbrandzusammensetzung. Da sich
das NeutronenfluBspektrum nur sehr wenig zwischen den einzelnen Zyklen dndert, kann eine
auftretende Differenz zwischen erwartetem Abbrand und tatsichlichem Abbrandergebnis
(Restinventar) den einzelnen Eingabefraktionen (frischer Brennstoff, eingesetztes Restinven-
tar der Anlage, Pu-Cm Gemisch aus dem Cm Lager) zugewiesen werden. Nach jedem Zyklus
wird so die verbleibende Restmasse des Primérinventars bilanziert, Dementsprechend kann
die Massenanderung in Bezug zur Betriebszeit gesetzt werden. Hierbei gilt es die fiinf
Stoffstrome (Anlageninventar, Cm Zwischenlager, WAA-Verluste/Abfille, Betriebsverluste
und Partitioning-Verluste) zu beriicksichtigen. Diese Berechnung wurde fiir die AnlagengroRe
von 640 MWy, und einer Primédrmasse von 807 kg (Pu) bzw. 921 ke (PuMA) durchgefiihrt.

Um eine einfachere Vergleichbarkeit der Resultate zu erzielen, wurden die Ergebnisse der
anlagenbezogenen Massenbilanz auf eine Primirmasse von 1000 kg TRU skaliert (Faktor
1,24 fiir Pu, bzw. 1,09 fiir PuMA System). Somit kénnen die Ergebnisse auch in den Kontext
der DWR Toxizititsverliufe gesetzt werden. Die folgenden relativen Vergleiche beziehen
sich immer auf die eingesetzte Primirmasse von 1000 kg TRU. Das Ergebnis wird in Tab. 8.1
fiir den Pu Brennstoff und in Tab. 8.2 fiir den PuMA Brennstoff dargestellt. Es wird beim Pu
Brennstoff sofort deutlich, daB die grofte TRU Massenreduzierung innerhalb der Anlage um
84% direkt im ersten Zyklusschritt erfolgt. Ebenso trigt der erste Zyklusschritt zum
Hauptanteil hinsichtlich der Betriebsverluste sowie der Partitioning-Verluste bei. Dies ist
direkt mit der hohen Masse zu verbinden. Der WAA-Verlust aus der DWR Brennelementauf-
arbeitung bzw. die verbleibende SM-Masse betrdgt immer konstant 125 kg TRU (124 kg MA,
1 kg Pu) + 106t abgebranntes Uran fiir das Pu-System, da er schon als Verlustrate fiir die
»Herstellung* der 1000 kg Pu entstand. Da diese Verlustrate auBerhalb des Transmutations &

Partitioning Systems anfillt und nicht in die Anlage eingebracht werden kann, wird diese
Masse nicht weiter beeinfluft.
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Tab. 8.1: Tatséchlich vorhandene Anteile der Primérmasse von 1000 kg Pu zu jedem Zy-

klus in kg.
Zeit | Anlagen- Cm | Part.- | Betriebs- WAA- Summe TRU | Summe
[a] Inv. |Z.-Lager| Verl. | Verl. Verl./Abfélle | ohne WAA | Summe | mit Uran

Primadrmasse] 0 | 1000,00 0,00 0,00 0,00 [125kg TRU+106t U| 1000,00 | 1125,00 § 107125
Zyklus 1 4 97,89 57,82 | 0,08 1,00 |125kg TRU+106t U| 156,79 281,79 | 106282

Zyklus 2 8 9,42 78,22 | 0,11 1,10 |125kg TRU+106t U] 88,84 213,84 [ 106214
Zyklus 3 | 12 0,88 80,23 | 0,11 1,11 |125kg TRU+106t U] 82,32 207,32 | 106207
Zyklus 4 | 16 0,09 80,29 | 0,11 1,11 }125kg TRU+106t U[ 81,60 206,60 | 106207
Zyklus 5 § 20 0,00 80,28 | 0,11 1,11 {125kg TRU+106t U] 81,51 206,51 | 106207
Zyklus 6 | 24 0,00 80,29 | 0,11 1,11 }125kg TRU+106t U] 81,51 206,561 | 106207
Zyklus 7 | 28 0,00 80,29 | 0,11 1,11 |125kg TRU+106t U] 81,51 206,51 | 106207
Zyklus 8 | 32 0,00 80,29 | 0,11 1,11 |125kg TRU+106t U] 81,51 206,51 | 106207

Zyklus 9 | 36 0,00 80,29 | 0,11 1,11 }125kg TRU+106t U[ 81,51 206,51 | 106207
Zyklus 10| 40 0,00 80,29 | 0,11 1,11 }125kg TRU+106t U[ 81,51 206,51 | 106207
Zyklus 11 44 0,00 35,85 | 0,12 1,17 [125kg TRU+106t U] 36,84 161,84 | 10616t
Zyklus 12 | 48 0,00 19,83 | 0,13 1,22 |125kg TRU+106t U] 21,18 146,18 | 106146
Zyklus 13 | 52 0,00 18,27 | 0,13 1,23 |125kg TRU+106t U} 19,62 144,62 | 106145

Werden die weiteren Zyklen betrachtet, so befindet sich quasi nach dem vierten Zyklus keine
Transurane der Erstbeladung/Primérmasse mehr im Brennstoff, wohingegen bis zu diesem
Zeitpunkt ca. 8% der Masse in Cm umgewandelt wurde. Diese Cm Masse wird in Zwischen-
ldger eingebracht und kann wihrend der nichsten sechs Betriebszyklen nicht vermindert
werden. Da im Brennstoff keine Primdrmasse mehr vorhanden ist, dndern sich auch die Ab-
trennmassen fiir die Betriebs- und Partitioning-Verluste nicht. Insgesamt bleiben so 8,15%
einer eingesetzten Primirmasse an Pu erhalten. Die absolut dominierende Fraktion dieser
Restmasse ist mit 98,5 % das Cm. Durch die Reimplementierung des Cm nach einer Zwi-
schenlagerung von 36 Jahren, also ab dem 11 Zyklus, kann die verbleibende Masse nochmals
drastisch gesenkt werden. Im elften Zyklus werden 57,82 kg Pu-Cm aus dem Cm Zwischen-
lager des ersten Zyklus mit in das Anlageninventar eingefiihrt. Dieses Gemisch aus dem
ersten Cm Zwischenlager kann bis auf einem Anteil von 13,08 kg heruntergebrannt werden.
Die verbleibende Menge fillt als Cm an und stellt damit den Anteil des urspriinglichen
Brennstoffs am Cm Zwischenlager des elften Zyklusschrittes dar. Im 12 Zyklusschritt wird
das Pu Cm Gemisch (zweites Cm Zwischenlager) aus dem zweiten Zyklus eingesetzt. ]?er
Anteil des urspriinglich eingesetzten Brennstoffs betrégt hier 20,40 kg. Dieser Wert wird
durch die Reimplementierung in den 12 Zyklus auf 4,68 kg Cm reduziert. Im 13 Zyklus
kommt nur noch ein geringer Pu Cm Anteil von 2,01 kg zum Tragen, d.er auf 0,4.15 kg Cm
verringert wird. Innerhalb dieser drei Zyklusschritte kommt es zwar' zu einem geringen An-
stieg der Betriebs- und Partitioning-Abtrennverluste, doch wird die Cm Masse um 76%
reduziert. Als Resultat der Reimplementierung existiert ab dem 13ten Zyklus nur noch ca. 2%
(20 kg) der eingesetzten Primérmasse. Der Cm Anteil an dieser Masse bet:ragt 89% ( 1.8 kg)
und kann durch eine erneute Reimplementierung weiter verringert werden. Dies sollte in c?en
Betriebszyklen 21, 22 und 23 erfolgen. Dabei kann davon ausgegange.n.w.erde.n, daB eine
erneute Reduzierung der Masse um 76% stattfinden wird. Insgesamt aufféllig ist die Tatsache,

daB ab dem dritten Betriebszyklus keine nennenswerten Massen des Priméirbr'ennstoffs im
sondern die verbliebene Masse fast ausschlieflich in Form von

i ftauchen, .
Anlagenbetrieb aufiau rlustanteil der zwei Quellen Betrieb und

Cm im Zwischenlager bilanziert werden kann. Der Ve
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Partitioning besitzen ein Massenanteil von 0,14% (1,4 kg) der Primirmasse, aber 7% der
verbleibenden Masse nach 13 Zyklen. Hierbei ist der Betriebsverlust des ersten Zyklus mit
1 kg die entscheidenden Grofen. Werden diese Ergebnisse in den Kontext mit den WAA
Verlusten gestellt, die ja dem P&T System zugeschlagen werden, so veréndert sich das Bild.
7war konnte die eingesetzte Primdrmasse an TRU auf 2% innerhalb von 13 Zyklen vermin-
dert werden, doch existieren noch 125kg TRU im WAA-Abfall/Verlust. Wird dies mit
beriicksichtigt, so findet nur eine Verminderung der existierenden TRU auf 14,5% statt.
Durch ein mehrmaliges reimplementieren der Cm Masse kann dieser Wert maximal auf
12,64% verbessert werden, da die WAA-Verluste/Abfille, sowie die Betriebs- und Partitio-
ning-Verluste nicht weiter beeinfluft werden konnen.

Beim PuMA basierten Brennstoff (Tab. 8.2) fiihrt der erste Betriebszyklus zu einer Massen-
reduzierung innerhalb der Anlage um 76,3% gegeniiber der eingesetzten TRU Primédrmasse.
Ebenso trégt der erste Zyklusschritt zum Hauptanteil hinsichtlich der Betriebsverluste sowie
der Partitioning Abtrennverluste mit insgesamt 1,11 kg bei. Die priméren Partitioning Ab-
trennverluste bzw. verbleibende Schwermetalle besitzen einen konstanten Wert von nur 0,2
kg TRU sowie 94t abgebranntes Uran, da die auftretenden Minor Actinides Teil des PuMA
Brennstoffs fiir die Transmutationsanlage sind. Dementsprechend existiert im Unterschied

zum Pu Brennstoff keine MA Fraktion von den abgebrannten DWR Brennelementen, die als
Abfille aulen vor bleiben.

In den beiden folgenden Zyklusschritten wird die Primérmasse innerhalb des Anlageninven-
tars auf 0,5 kg reduziert. Nach dem vierten Zyklus befindet sich quasi keine Primérmasse
mehr im Brennstoff der Anlage, wohingegen bis zu diesem Zeitpunkt ca. 10% der Primérmas-
se in Cm umgewandelt wurde. Diese befindet sich im Cm Zwischenlager und kann wihrend
der nichsten sechs Betriebszyklen nicht vermindert werden. Die Abtrennmassen fiir die Be-
triebs- und Partitioning-Verluste veréindern sich ab diesem Zeitpunkt ebenfalls nicht.
Insgesamt bleiben so 10,6% der eingesetzten PuMA Primérmasse erhalten. Die absolut domi-
nierende Fraktion dieser Restmasse ist wiederum mit 98% das Cm. Die Reimplementierung

Tab. 8.2: Tatschlich vorhandene Anteile der Primédrmasse von 1000 kg PuMA zu jedem

Zyklus in kg.

Zeit | Anlagen-| Cm Part.- | Betriebs-|  Primar Part. Summe TRU | Summe

[a] Inv. |Z.-Lager | Verl. Verl. Verl./ Abfalle | ohne WAA| Summe | mit Uran
Primarmasse] 0 1000,00 0,00 0,00 0,00 0,2kg TRU +94t U] 1000,00 |1000,20 95000
Zyklus 1 4 170,12 65,57 0,11 1,00 10,2kg TRU + 94t U| 236,80 237,00 | 94237
Zyklus 2 8 13,76 98,66 0,15 1,18 10,2kg TRU +94tU| 113,75 113,95 | 94114
Zyklus 3 12 0,51 103,78 | 0,15 1,20 10,2kg TRU +94tU| 105,65 | 105,85 | 94106
Zyklus 4 16 0,02 104,50 | 0,15 1,20 10,2kg TRU + 94t U| 105,87 106,07 | 94106
Zyklus 5 20 0,00 104,50 | 0,15 1,20 10,2kg TRU + 94t U| 105,85 106,05 | 94106
Zyklus 6 24 0,00 104,50 | 0,15 1,20 10,2kg TRU + 94t U} 105,85 106,05 | 94106
Zyklus 7 28 0,00 104,50 | 0,15 1,20 10,2kg TRU +94t U] 105,85 106,05 | 94106
Zykius 8 32 0,00 104,50 | 0,15 1,20 10,2kg TRU + 94t U] 105,85 106,05 | 94106
Zykius 9 36 0,00 104,50 | 0,15 1,20 10,2kg TRU + 94t U} 105,85 106,05 | 94106

Zyklus 10 40 0,00 104,50 | 0,15 1,20 10,2kg TRU + 94t Ul 105,85 106,05 | 94106
Zyklus 11 44 1,64 53,67 | 0,17 1,27 |0,2kg TRU + 94t Ul 56,74 56,94 | 94057
Zyklus 12 48 0,47 27,66 | 0,18 1,30 10,2kg TRU + 94t Ul 29,62 29,82 | 94030
Zyklus 13 52 0,13 23,68 | 0,18 1,31 [0,2kg TRU + 94t U] 25,30 25:50 94025
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des Cm erfolgt nach einer Zwischenlagerung von 36 Jahren, also ab dem elften Zyklus. Dann
werden 65,57 kg Pu Cm Gemisch aus dem Cm Zwischenlager des ersten Zyklus mit in das
Betriebssystem eingefiihrt. Diese Masse kann bis auf einem Anteil von 16,38 kg verringert
werden. Der Hauptanteil von 14,74 kg fallt in Form von Cm an und stellt damit den Anteil
des urspriinglichen Primérbrennstoffs am Cm Zwischenlager des elften Zyklusschrittes dar.
Ein geringerer Anteil von 1,64 kg verbleibt als Pu und Am im Brennstoff. Im 12 Zyklusschritt
wird das Pu Cm Gemisch (33 kg) des Cm Zwischenlagers aus dem zweiten Cm Zyklus einge-
setzt. Diese Masse von 33 kg wird durch die Reimplementierung in den 12 Zyklus auf 7,55 kg
TRU reduziert wird. Auch hierbei bildet Cm mit 7,08 kg den Hauptanteil, der direkt in das
Zwischenlager des zwolften Zyklus tiberfiihrt wird und nur ein geringer Anteil von 0,47 kg
TRU verbleibt im Brennstoffzyklus. Im 13 Zyklus kommt ein Pu Cm Anteil von 5,13 kg zum
Tragen, der auf 1,28 kg TRU verringert wird. Davon sind wiederum 1,15 kg Cm, welches
zwischengelagert wird. Innerhalb dieser drei Zyklusschritte der Cm Reimplementierung
kommt es zu einem geringen Anstieg der Betriebs- und Partitioning-Abtrennverluste. Im
Vergleich zum Zyklusschritt vier wird die verbleibende TRU Gesamtmasse nochmals um
76% reduziert und es existiert ab dem 13ten Zyklus nur noch ca. 2,5% (25,3 kg) der einge-
setzten primédren PuMA Masse. Der Cm Anteil an dieser Masse betrdgt 94% (23,7 kg) und
kann durch eine erneute Reimplementierung verringert werden. Dies sollte, ebenso wie beim
Pu Brennstoff, in den Betriebszyklen 21, 22 und 23 realisiert werden. Dabei kann davon
ausgegangen werden, da$ eine erneute Reduzierung der Masse um 76% erfolgen wird. Ein
TRU Anteil von 0,15% der Primirmasse findet sich in den Verlustraten des Betriebes und des
Partitionings. Dabei weist der Betriebsverlust (1,3 kg) den Hauptteil auf. Werden diese Er-
gebnisse ebenfalls in den Kontext der vorgeschalteten WAA Verluste gestellt, so veridndert
sich beim PuMA Brennstoff das Bild hinsichtlich der TRU nur sehr gering. Da die in der
WAA anfallenden Minor Actinides Teil des PuMA Brennstoffs sind, befinden sich bei den
WAA-Verlusten/Abfillen nur die reinen Abtrennverluste an TRU von 0,2 kg. Dementspre-
chend wird die Umsatzrate an TRU im Gesamtkontext nicht wesentlich beeinfluft und es
findet bis zum 13ten Betriebszyklus eine Gesamtreduzierung an TRU auf 2,5% statt.

Wird die Anlage langfristig (>120 a) betrieben, und kommt es zu einer mehrmalig?n Reim-
plementierung des Cm in der beschriebenen Form, so verbleiben als Restmasse nur die WA:A-
Verluste/Abfille, die Betriebsverluste und die Partitioning Verluste. Diese verdndern sich
nach dem 13ten Zyklus nur noch in einem sehr geringen MaBe und kénnen daher als TRU
Restmasse einer Primérmasse von 1000 kg TRU zu 126.3 kg im Pu Kreislauf und zu 1,8 kg
im PuMA Kreislauf bilanziert werden. Diese TRU Verluststrome miissen neben dem abge-
brannten Uran letztlich endgelagert werden und bestimmen bei einer Langzeitbetrachtung
(>120 a) die Masse und Toxizitit des bilanzierten Brennstoffkreislaufs.
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8.3  Toxizititsbilanzierung der Jilicher ADS Anlage

Fiir die Toxizititsbilanzierung gibt es ebenso wie fiir die Massenbilanzierung zwei grundsétz-
lich verschiedene Ansitze. Zum einen kann ein ,,Black Box* System betrachtet werden, bei
dem alle Massen und somit auch Toxizititsstrome und die dabei erzeugte Energie nachgehal-
ten werden, die die Systemgrenze iiberschreiten, und zum anderen kann der Massenstrom
einer eingesetzten ,Primarmasse” verfolgt werden. Hierbei spielen weiter zugefiihrte
Stoffstrdme im Gegensatz zum ,,Black Box“ System keine Rolle, da nur der Verbleib der
urspriinglich eingesetzten Primérmasse und die dabei erzeugte Energie von Interesse sind.
Somit kann eine effektive Reduzierung der Toxizitdt anschaulich nachgewiesen werden. Im
Falle des ,Black Box“ Systems verschwimmt die Toxizitdtsreduzierung einer definierten
Masse mit der Gesamttoxizitidt der Anlage, da die Anlage zu jedem Zeitpunkt aufgrund ihres
zum Betrieb ndtigen Anlageninventars eine Mindesttoxizitdt besitzt. Ebenso gestaltet sich
eine Reimplementierung des Cm Zwischenlagers aufgrund ihres geringen Leistungsertrages
bei hoher Toxizitét als schwierig. Im weiteren Verlauf wird die Toxizitét anhand der Massen-
reduzierung einer Ausgangsmasse (1000 kg), vgl. Kapitel 8.2, nachvolizogen. Eine
Betrachtung des ,,Black Box“ Systems ist in Anhang H 1 dargestellt. |

Fir die Gesamttoxizitit eines Zyklusschrittes ist es unabdingbar, wie bei der Massenbilanzie-
rung, alle fiinf Stoffstrome, Anlageninventar, Cm Zwischenlager, WAA Verluste,
Betriebsverluste und Partitioning Verluste zu bilanzieren. Abb. 8.5 stellt die einzelnen Anteile
anhand des ersten Betriebszyklusses fiir den Pu Brennstoff dar. Als Vergleichswerte sind zum
einen 1000 kg Pu, welches als Brennstoff dient, und 107 t Uran, welches zu einer Produktion
von 1000 kg Pu in einem 1300 MW, DWR Reaktor fiihrt, eingetragen. Es ist sofort ersicht-
lich, das die Gesamttoxizitét innerhalb der ersten 60 Jahre vom Cm Lager dominiert wird und
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Abb. 8.5: EinfluBgrofen der Stoffstrdme auf die Gesamttoxizitit der Actinide des Pu
Brennstoffsystems nach dem ersten Betriebszyklus,
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ab ca. 60 Jahren die WAA Verluste /Abfélle mit 125 kg TRU und 106 t Uran die Toxizitit die
néchsten 2000 Jahre bestimmt. Nach diesem Zeitraum (>2000 a) dominiert das TRU Restin-
ventar der ADS Anlage, im wesentlichen aus Pu bestehend, die Toxizitit fiir weitere 70000
Jahre. Nach dieser Zeitspanne iibernimmt wieder der WAA-Verlust/Abfall die Dominanz
unter den Toxizitédtsstromen. Der Schnittpunkt der Gesamttoxizitit und dem frischen Uran
liegt bei 100000 Jahren und verlduft nachfolgend auf gleichem Niveau, da ab diesem Zeit-
punkt der Urananteil (106 t) der WAA-Abfille die Gesamttoxizitét prigen. Prinzipiell kommt
es gegeniiber der urspriinglich eingesetzten Pu Masse zu einem Toxizitéitsanstieg innerhalb
der ersten 100 Jahre. Ursache fiir dieses Verhalten ist die bedeutend hohere Toxizitit des Cm
(ca. 84 mal hoher) im Vergleich zum Pu. Eine bedeutende Toxizitdtsreduzierung findet erst
im Zeitraum > 8000 a statt. Ab diesem Zeitpunkt betréigt der Toxizitdtsunterschied eine Zeh-
nerpotenz und bleibt bis zum Erreichen des Vergleichsniveaus von frischem Brennstoff
anndhernd konstant. Die Partitioning-Verluste stellen nur einen sehr geringen Teil der Ge-
samttoxizitdt dar. Die Betriebsverluste des ersten Zyklus sind zum jetzigen Zeitpunkt
ebenfalls von nachgeordneter Bedeutung, gleichwohl der Vergleichswert des frischen Uran
Brennstoffes erst nach ca. 2000 Jahren erreicht wird. Da die Betriebsverluste im weiteren
Verlauf nur um 23% steigen, sowie die Partitioning-Verluste um 38% zunehmen, dndern sich
die Toxizititen fiir diese beiden EinfluBgroBen in den weiteren Betriebszyklen nur im gerin-
gen Umfang. Nichtsdestotrotz bleibt die Dominanz der WAA Abfille fiir den Zeitraum
zwischen 60 und 2000 a. Zudem erreicht die Toxizitdt der WAA-Verluste/Abfélle das Ver-
gleichsniveau erst in 30000 a. Da diese Abfille nicht in die Transmutationsanlage iiberfiihrt
werden, besteht keine Moglichkeit der direkten EinfluBnahme. Somit kann schon zu diesem
Zeitpunkt festgehalten werden, daB das Vergleichsniveau des frischen Brennstoffs aufgrund
der hohen WAA-Verluste/Abfille des Pu Systems prinzipiell frithestens in 30000 Jahren
erreicht werden kann.

Abb. 8.6 gibt die Gesamttoxizitdt nach dem ersten, dritten, elften und 13ten Zyklus wieder
und stellt diese in Relation zu den beiden VergleichsgroBen der eingesetzten Pu Masse und
dem frischen Uran Brennstoff. Auch hier dient die Skalierung in Sv/GWa als Vergleichsgro-
Be. Es ist sofort ersichtlich, daB innerhalb der ersten 1000 Jahre keine Toxizit'eitsreduzierun'g
stattfindet, und alle Betriebszyklen fiir einen Bereich von 80 bis 1000 a annihernd eine glei-
che Gesamttoxizitit aufweisen. Ursache des Verhaltens ist das Toxizitétsniveau des WAA
Anteils der 100% der Minor Actinides umfasst und daher die Gesamittoxizitét dominiert. E.rst
nachdem im weiteren Verlauf (>1000 a) der WAA EinfluB langsam zuriickgeht, bilden sich
symptomatische Toxizitéitsverldufe der einzelnen Transmutationszy.klen hera}ls. Erwartungs-
gemiR nimmt die Toxizitdt mit zunehmender Betriebszyklenzahl bis zum dritten Zyklus. ab.
Hierbei unterscheidet sich die Toxizitit zwischen dem ersten Betriebszyklus unc'1 dem drltt.en
Betriebszyklus innerhalb der ersten 10000 Jahre nur relativ weni g Ohne ei.ne Relmplement.le-
rung des abgetrennten Curiums wire der Toxizit4tsverlauf des dntt.en Betme.bszyklus .zug.lelch
quasi die maximal erreichbare Toxizitétsreduzierung, da bis zu diesem Zeitpunkt die einge-
setzte Pu Masse innerhalb der ADS Anlage bis auf 0,08% bereits umfgese.tzt wurde und das
Anlageninventar bereits verlassen hat. Da dieser Umsatz nicht' ausschlieBlich durc.h Spaltung
erfolgte, baute sich im selben Zeitraum Cm auf, Insgesamt blelb.en daher 8%‘der elngese?tzten
Pu Primirmasse als erzeugtes Cm iibrig. Diese Menge stellt einen \jvesentl.lchen A.ntcj,ﬂ d?:r
Toxizitt fiir die Zeitspanne von 2000 bis 10000 a. Die Cm Masse befindet sich dabei nicht in
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Abb. 8.6: Integrale Toxizit4tsbilanz der Actinide unterschiedlicher Betriebszyklen des Pu
Brennstoffsystems.

der Anlage, sondern wurde mittels des Partitionings abgetrennt und ins Zwischenlager {iiber-
fiihrt. Die Toxizitétsreduzierung erreicht ohne die Cm Reimplementierung einen Faktor von
10 gegeniiber dem eingesetzten Pu bei einem Betrachtungszeitraum von 10000 Jahren. Erst
mit einer Reimplementierung des Cm aus dem Zwischenlager ab dem elften Betriebszyklus
kommt es nochmals zu einer deutlichen T oxizitédtsreduzierung, Die sich bis zum 13ten Be-
triebszyklus fortsetzt. Nach diesem Zyklus wird eine Toxizitdtsreduzierung um einen Faktor
23 (Vergleichszeitraum 10000 Jahre) erreicht. Die Toxizititskurve des 13ten Betriebsjahres
schneidet die angestrebte Vergleichskurve des frischen Urans deutlich frither, doch nichtsde-
stotrotz ndhern sich die Toxizitdten erst nach ca. 40000 Jahren an. Wird die
Toxizitdtszusammensetzung des 13ten Betriebszyklus nach Elementen aufgeschliisselt
(Abb. 8.7), so ist sofort der dominierende Effekt des WAA Abfalls fiir die ersten 2000 Jahre
ersichtlich, da Am die Toxizitdt dominiert und dieses zu 60% den Hauptanteil des WAA
Abfalls stellt. Fiir die Zeitspanne von 2000 bis 10000 a liefert Cm einen wesentlichen Anteil
zur Gesamttoxizitdt. Mit dem Zerfall des Cm-244 steigt zwangsldufig die Toxizitit des Pu
Vektors an, da Pu-240 das Zerfallsprodukt darstellt. Fiir den Zeitraum von 10000 bis 20000 a
haben Cm, Am und Pu einen sehr dhnlichen Anteil an der Gesamttoxizitit. Fiir grofie Zeit-
rdume hingegen ist Uran der dominierende Faktor fiir die Toxizitit, Dementsprechend weist
die Gesamittoxizitét ab ca. 100000 Jahren den gleichen Verlauf auf, wie der frische Brenn-

stoff. Neptunium stellt hinsichtlich des Toxizitdtspotentials kein Problem dar, da die Toxizitit
immer unter dem Vergleichsbrennstoff Uran liegt.

Eine weitere Reimplementierung des Curiums fiihrt zu einer abermaligen Toxizitdtsreduzie-
rung innerhalb des Systems der Transmutationsanlage. Diese wirkt sich hinsichtlich der
Gesamttoxizitit jedoch nur bedingt aus, da die Gesamttoxizitéit nahezu ausschlieBlich durch
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Abb. 8.7: Toxizititszusammensetzung des 13ten Betriebszyklus nach Transuranen fiir Pu
Brennstoff.

die WAA-Verluste/Abfille dominiert wird. Lediglich in einem Zeitraum von 2000 bis 10000
Jahren erfolgt eine deutliche Beeinflussung der Toxizitét durch die wiederholte Reimplemen-
tierung.

Bei einer langfristigen Betrachtung (> 120 a) kann davon ausgegangen werden, daf nahezu
das gesamte Cm aus der Primédrmasse umgesetzt wird und keinen EinfluB mehr auf die Lang-
zeittoxizitit ausiibt. Die verbleibende Toxizitit setzt sich aus den vorhandenen
Verluststromen WAA-Verluste/Abfille, Betriebsverluste und Partitioning-Verluste zusam-
men. Dementsprechend stellen diese Verluststrome die endzulagernden Abfille einer
langfristigen (>120 a) Nutzung der ADS Anlage und bilden die Endbilanz/Endtoxizitit des
gesamten Systems. Abb. 8.8 zeigt die Toxizitit der endzulagernden Stoffstréme fiir einen
Betriebszeitraum groSer 120 Jahre und stellt sie in Relation zur Toxizitdt der direkten Endla-
gerung. Gegeniiber der direkten Endlagerung findet innerhalb von 1000 Jahren eine
Toxizititsverminderung um ca. 66% statt. Erst nach weiteren Jahrtausenden verringert sich
die Toxizitit signifikant (Faktor 45 nach 30.000 Jahren). Es wird sofort ersichtlich, daf die
WAA-Verluste/Abfille die Gesamttoxizitét iber den gesamten Zeitraum zu fast 100% domi-
nieren. Dementsprechend scheitert eine Toxizitdtsreduzierung auf ein Vergleichsniveau des
Urans innerhalb von 1000-2000 Jahre schon allein aufgrund der Brennstoffvorgabe nur Pu
und keine MA einzusetzen. Dies fiihrt dazu, daf die Gesamttoxizitit des Pu-Systems den
Vergleichswert des frischen Uranbrennstoffs erst in 30000 Jahren erreicht. Ebenso kann

festgehalten werden, da auch die Betriebsabfille zu hoch sind, um das Vergleichsniveau im

angestrebten Zeitrahmen zu erreichen. Der Verluststrom des Partitioning stellt hinsichtlich

des geforderten Toxizitétsniveau kein Problem dar.
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Abb. 8.8: Endzulagerndes Toxizitdtspotential der Actiniden bei einem langfristigem Be-

trieb der ADS Anlage (>120 a) mit mehrmaliger Cm Reimplementierung fiir
das Pu Brennstoffsystem.

Eine drastische Toxizit4tsreduzierung der abgebrannten DWR Brennelemente kann dement-
sprechend nur unter Einbringung der Minor Actinides in das Transmutationssystem
erfolgversprechend sein. Andernfalls besteht mit den endzulagernden WAA Verlu-
sten/Abfillen ein Toxizitédtspotential, welches nicht weiter beeinfluBt werden kann und erst
nach 30000 Jahren den Vergleichswert des frischen Urans erreicht. Ebenso zeigt sich, daB

auch die Annahme von 0,1% Betriebsverlusten zu einer Mindesttoxizitit fiihrt, die den Uran-
vergleichswert erst in 5000-6000 Jahren erreichen 148t.

Wird die Gesamttoxizitit des ersten Zyklusschritts im PuMA Brennstoffkreis (Abb. 8.9) mit
dem des Pu Brennstoffes verglichen, so stellt sich ein komplett anderer Verlauf ein, da der
Brennstoff die Minor Actinides enthdlt und somit die priméren Partitioning Verluste (zur
Unterscheidung weiterhin als WAA Verluste bezeichnet) nur die Abtrennverluste an TRU
sowie das verbleibende Uran enthalten. Als Konsequenz existiert kein dominierender, unbe-
einfluflbarer Toxizitétsterm, wie beim Pu Brennstoff. Als Vergleichswerte sind zum einen die
Toxizitdt von 1000 kg PuMA, welches als Brennstoff dient, und 95,4 t Uran, welches zu einer
Produktion von 1000 kg PuMA in einem 1300 MW, DWR Reaktor fiihrt, eingetragen. Die
Ausgangstoxizit4t ist folglich etwas hoher als im reinen Pu Brennstoffkreislauf. Ebenso wie
beim Pu Brennstoff spielt das Cm Inventar in einem sehr kurzen Zeitraum von 40 Jahren eine
dominierende Rolle. Nach dieser Zeit iibernimmt das TRU Restinventar, im wesentlichen aus
Pu, Np und Am bestehend, die bestimmende Funktion der Toxizitit fiir die weiteren 200000
Jahre. Erst im langfristigen Verlauf (>200000 a) dominiert das Uran aus den WAA-Verlusten
die Gesamttoxizitét und fiihrt zu einem #hnlichen Toxizititsverlauf wie beim frischen Uran.
Das Vergleichsnivean wird jedoch erst nach 1.000.000 Jahren explizit erreicht.
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Abb. 8.9: EinfluBgroBen der Stoffstrome auf die Gesamttoxizitét der Actinide des PuMA
Brennstoffs nach dem ersten Betriebszvklus.

Insgesamt kommt es auch beim PuMA Brennstoff gegeniiber der urspriinglich eingesetzten
PuMA Masse zu einem Toxizititsanstieg innerhalb der ersten 40 Jahre. Wie beim Pu Brenn-
stoff liegt auch hier die Ursache in der Erzeugung von Cm. Erst nach ca. 100 Jahren kommt
es zu einer deutlichen Toxizititsreduzierung im Vergleich zur urspriinglich vorhandenen
Toxizitit. Diese fillt mit einem Faktor von 2,9 fiir 200 Jahre bzw. 4,4 fiir 1000 Jahre als
Betrachtungszeitraum deutlich hoher aus, als im Pu Brennstoffsystem, wo es innerhalb dieses
Zeitraums zu keiner Toxizititsreduzierung kommt. Die WAA-Verluste/Abflle, Betriebsver-
luste und Partitioning-Verluste stellen zu diesem Bilanzierungszeitpunkt im Unterschied zum
Pu Brennstoff nur einen sehr geringen Teil der Gesamttoxizitét dar, gleichwohl die Betriebs-
verluste den Vergleichswert des frischen Uran Brennstoffes erst nach ca. 2500 Jahren
erreichen. Da die Betriebsverluste sich im weiteren Verlauf nur um 31% steigern, sowie die
Partitioning Verluste nur um 38% zunehmen, #ndern sich die Toxizitéten fiir diese beiden
EinfluBgroBen in den weiteren Betriebszyklen erwartungsgemaf nur sehr wenig. Die Toxizi-

tit der WAA Verluste/Abfille besitzt nur ein Bruchteil der Toxizitit wie im Pu-
schneiden das Vergleichsniveau nach ca. 2300 Jahren. Diese Grofe

Brennstoffsystem und
System. Da in den nachfolgenden Zyklen

unterliegt keiner Anderung im ADS & Partitioning : : :
die Cm Masse infolge der PuMA Umsetzung ansteigt und das Restinventar immer kleiner
wird, bestimmt im hohen Mafe die Cm Toxizitit die Gesamittoxizitit der verbleibenden TRU

Masse. Diese Cm Masse befindet sich im Cm 7wischenlager und nicht mehr in der Anlage.

dem ersten, dritten, elften und 13ten Zyklus wieder
en Vergleichsgrofien der eingesetzten PuMA Masse
daB mit zunehmender Betriebszy-
izitat sinkt zwischen dem

Abb. 8.10 gibt die Gesamitoxizitit nach
und stellt diese in Relation zu den beid
und dem frischen Uran Brennstoff. Es ist sofort ersichtlich,
klenzahl bis zum dritten Zyklus die Toxizitit abnimmt. Die Tox
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Abb. 8.10: Integrale Toxizitétsbilanz der Actinide unterschiedlicher Betriebszyklen des
PuMA Brennstoffs.

ersten Betriebszyklus und dem dritten Betriebszyklus deutlicher als im Pu System, doch sind
die Reduktionswerte hinsichtlich der Ausgangstoxizitit immer noch unzureichend (Faktor 7,3
fiir 1000 Jahre). Ohne eine Reimplementierung des abgetrennten Curiums wire der Toxizi-
tatsverlauf des dritten Betriebszyklus quasi die maximal erreichbare Toxizitdtsreduzierung, da
bis zu diesem Zeitpunkt die eingesetzte PUMA Masse in der Anlage bis auf 0,05% bereits
umgesetzt wurde. Dieser Umsatz an PuMA zog zeitgleich einen Aufbau von 104 kg (10,4%
der Primédrmasse) Cm nach sich, welches die Toxizitit dominiert. Als deutlicher Indikator fiir
den hohen Cm EinfluB auf die Gesamttoxizitit kann der quantitative Toxizit4tsverlauf heran-
gezogen werden. Hier zeigt sich eine typische drastische Toxizitdtsreduzierung aufgrund des
Cm-244 Zerfalls innerhalb der ersten 180 Jahren. Der dann erreichte Toxizititswert bleibt
nahezu konstant, bis nach einigen 1000 Jahren auch der Zerfall von Cm-245 und Cm-246 zu
einer deutlichen Toxizitdtsreduzierung fithrt. Erst mit einer Reimplementierung des Cm aus
dem Zwischenlager ab dem elften Betriebszyklus kommt es nochmals zu einer deutlichen
Toxizitdtsreduzierung. Die sich bis zum 13ten Betriebszyklus fortsetzt, Nach diesem Zyklus
wird eine Toxizitétsreduzierung um einen Faktor 29 (Vergleichszeitraum 1000 Jahre) bzw. 25
(Vergleichszeitraum 10000 Jahre) erreicht. Die Toxizitdtskurve des 13ten Betriebsjahres der
Anlage schneidet die angestrebte Vergleichskurve des frischen Urans nach deutlich mehr als
20000 Jahren. Dies stellt hinsichtlich der geforderten AbschluBzeit von ca. 2000 Jahren eben-
falls keine befriedigende Losung dar. Wird die Toxizititszusammensetzung des 13ten
Betriebszyklus nach Elementen aufgeschliisselt (Abb. 8.11), so ist beim PuMA Brennstoff der
dominierende Effekt des Curiums direkt ersichtlich. Neben Cm spielt auch Pu eine entschei-
dende Rolle hinsichtlich der Gesamttoxizitit. Doch durch den Zerfalls des Cm-244 wird auch
die Toxizit4t des Pu Vektors, da Pu-240 das Zerfallsprodukt darstellt, massiv beeinfluft.
Somit stellt Cm den entscheidenden Toxizititsterm dar. Am spielt im Unterschied zum Pu



8 _Integrale Toxizitétsreduzierung fiir die Gesamtstrategie 121

Brennstoff nur eine untergeordnete Rolle, wenn auch das Vergleichsniveau des frischen Urans
erst nach ca. 2000 Jahren erreicht wird. Wesentliche Quelle fiir den Am Anteil ist der Be-

triebsverlust, da Am zu 6,4% im PuMA Brennstoff enthalten ist und somit direkt in die
Abschlufbilanz eingebracht wird.
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Abb. 8.11: Toxizititszusammensetzung der Actinide des 13ten Betriebszyklus fiir PuMA
Brennstoff.

Da nach dem Zyklus noch ca. 2,5% der TRU-Ausgangsmasse vorhanden ist, ur}d dies?: AN
93% aus Curium besteht, welches die Gesamttoxizitét bestimmt, kann durch eine weitere
Reimplementierung des Curiums eine abermalige Toxizititsreduzierung erfolgen. Dies sollte
wiederum nach einer Zwischenlagerung von 36 Jahren, also ab dem 21 Betriebszyklus durch-
gefiihrt werden. Bei einer langfristigen Betrachtung (> 120 a) kann c?avon ausgegangen
werden, daB nahezu das gesamte Cm aus der Primédrmasse umgesetzt wird und keinen v.ve-
sentlichen Einflu mehr auf die Langzeittoxizitit ausiibt. Die verbleibende Toxizitdt setzt -31.ch
aus den vorhandenen Verluststromen WAA-Verluste/Abfélle, Betriebs‘verlustc? und Partitio-
ning-Verluste zusammen. Diese Strome bauen sich im weser.lthc.hen in den e.rsten
Betriebszyklen auf und entziehen sich einer weiteren Uvaandlung in einer Transr'x.lutatl(.)ns-
anlage. Dementsprechend stellen diese Verluststréme. die efldzulagémden Abfa.lle'z "elger
langfristigen (>120 a) Nutzung der ADS Anlage und bilden dl‘e En.dbllan?/]'E?d?mzuzt lf:
gesamten Systems mit PuMA Brennstoff als Basis. Abb. 8.12 zeigt die Tox1.z1t..e1t er1 en zZu
gernden Stoffstréme fiir einen Betriebszeitraum groRer 120 Jahre und stellt sie in Relation zur
Toxizitit der direkten Endlagerung. Aufgrund der Tatsache daB der PUMA Brenr.lstoff n.ahe?u
die gesamte Toxizitdt an Schwermetallen der abgebrannten.Brennelemente W1edersp1egez
fillt die erreichbare Toxizititsreduzierung gegeniiber der d.1r.ek'ten Enc.llagerung befieu;en
hoher aus. Bs wird zwar sofort ersichtlich, das eine Toxizititsreduzierung aui:' embf ;;’-
gleichsniveau des Urans innerhalb von 1000-2000 Jahre am Aufkommen der Betriebsabflle
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Abb. 8.12: Endzulagerndes Toxizitdtspotential der Actiniden bei einem langfristigen

Betrieb der ADS Anlage (>120 a) mit mehrmaliger Cm Reimplementierung
fiir das PuMA Brennstoffsystem.

und der WAA-Verluste/Abfille scheitert. Die endzulagernde Gesamttoxizitit ist hingegen
deutlich niedriger als beim Pu betriebenen System und erreicht das Vergleichsniveau in 10000
Jahren. Der bestimmende Faktor fiir die Gesamttoxizitit bis zu einem Zeitraum von 5000
Jahren ist der Betriebsabfall, der die Vergleichstoxizitit erst in ca. 2500 a erreicht. Der Ver-
luststrom der WAA bedingt zwar ebenfalls, daB das Vergleichsniveau nicht vor 2300 Jahren
erreicht werden kann und prigt die Gesamttoxizitéit nach 5000 Jahren, doch ist die Toxizitdt
des Verluststroms im Vergleich zum Pu-Brennstoff um mehrere Potenzen niedriger. Die
Verluste aus dem Partitioning stellen kein Hindernis hinsichtlich der angestrebten Toxizitéts-
reduzierung dar. Dementsprechend zeigt sich beim PuMA basierten Brennstoffsystem, daB
primér ein Betriebsverlust von 0,1% und nur sekundir die WAA-Verluste/Abfille der begren-
zende Faktor fiir das Erreichen des vorgegebenen Toxizitétsniveau ist. Allein die Annahme

von 0,1% Betriebsverlusten fiihrt zu einer Mindesttoxizitit, die den Uranvergleichswert erst
in 2500 Jahren erreicht.

Werden die wesentlichen Ergebnisse zusammengefaBt, so stellt sich heraus, daB der Einsatz
der beschriebenen Brennstoffe in das geschilderte Gesamtkonzept innerhalb kurzer Zeitrdume
zu einer deutlichen Massenminderung fiihrt. Von dem eingesetzten TRU bleibt nach wenigen
Zyklen nur das aufgebaute Cm als umzuwandelnde Masse iibrig. Dieser Cm Aufbau stellt sich
hinsichtlich der Toxizitétsreduzierung als kontraproduktiv heraus, auch wenn er absolut gese-
hen nur 8% (Pu) bzw. 10,4% (PuMA) des eingesetzten Brennstoffs darstellt. Erst nach einer
Reimplementierung des zwischengelagerten Cm Anteils kommt es zu einer deutlichen Toxi-
zitéitsreduzierung. Diese Toxizitéitsreduzierung kann sich aber nur unter der Bedingung des
Einsatzes von PuMA Brennstoff entfalten, da innerhalb des Pu Brennstoffs die WAA-
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Verluste/Abflle mit den Minor Actinides, die Toxizitéit von vornherein dominieren. Dement-
sprechend kann fiir ein Pu-Brennstoff zwar die Toxizitit des Cm Lagers durch eine
mehrmalige Reimplementierung vernichtet werden, ebenso wie das Inventar innerhalb der
ADS Anlage, doch die WAA-Verluste/Abfille besitzen eine so hohe Toxizitat, daB das Ver-
gleichsniveau von frischem Uranbrennstoff prinzipiell nicht vor 30000 Jahren erreicht werden
kann. Somit ist ein Pu-Brennstoff vom Wesen her nicht in der Lage, die gewiinschte Toxizi-
tétsreduzierung im angestrebten Zeitraum von ca. 1000-2000 Jahren zu erfiillen,

Der PuMA Brennstoff weist den Nachteil der verbleibenden MA Fraktion aus der WAA
(priméren Partitioning) nicht auf. Hier sind die im DWR anfallenden Minor Actinides Teil des
Brennstoffs der Transmutationsanlage. Somit kann der Reduzierungsfaktor der Gesamttoxi-
zitét durch eine Reimplementierung des Cm aus dem Zwischenlager erhsht werden. Durch
eine mehrmalige Reimplementierung des Cm kann letztlich eine komplette Vernichtung der
Cm Masse und eine deutliche Toxizititsminderung des Gesamtsystems erreicht werden. So
verbleiben bei einem langfristigen ADS Betrieb (>120 a) mit mehrmaliger Reimplementie-
rung des Cm als endzulagernde Stoffe nur die WAA-Verluste/Abfille (priméren Partitioning),
die Betriebsverluste und die Verluste aus dem Partitioning. Hierbei zeigt sich, daBl diese
Stoffstrome das Vergleichsniveau des frischen Brennstoffs im PuMA System in 10000 Jahren
erreichen. Verantwortlich fiir dieses Toxizitétspotential ist priméir der Betriebsverlust der
Anlage mit 0,1% TRU des Umsatzes und erst sekundir der WAA-Verlust zur Brennstoffher-
stellung. Die Annahmen hinsichtlich der Partitioning Abtrennverluste von 10* fiir Pu und 10°
fiir U, Np, Am und Cm erscheinen als ausreichend, um das angestrebte Ziel zu erreichen.
Demzufolge ist die Anlage mit PuMA Brennstoff zwar in der Lage das geforderte Toxizitéts-
potential prinzipiell zu erreichen und somit eine bedeutende Alternative zur direkten
Endlagerung aufzuzeigen, doch stellen sich die Betriebsverluste als wesentliches Hindernis
dar; der unterstellte Wert von 0,1% sollte einer kritischen Uberpriifung unterzogen werden.

Hinsichtlich der umgewandelten Schwermetallmenge, kann eine thermische unterkritische
Transmutationsanlage mit 640 MWy, in einem PuMA Betriebszyklus bei einer mittleren I.Jm—
wandlungsrate von 233 kg TRU/a (ab dem 11 Zyklus) 70% des jéhrlichen TRU Abfalls eines

1300 MW Druckwasserreaktors umsetzen.

Die Einfithrung eines Th-MOX Pu Brennstoffes mit einem abgetr.ennten Th-.MOX Ar.lteil
(TRTh) aus der abgebrannten ersten Stufe des Th-Brennstoffzyklus enes DW}{ in Form eines
9,78% TRTh-MOX und 90,22% Pu Gemisches bringt hinsichtlich der Toxizitétsproblematik
keine Entlastung, sondern weist vergleichbare Verhaltensweisen wie der Pu Brennstoff auf

(Anhang H 2).

Als Konsequenz kann eine Toxizititsreduzierung auf ein Vergleich.snin:au des fr{schen .Ul:al}s
innerhalb des angestrebten Zeitraums nur erreicht werden, wenn d?e Mlnf)r Actinides nic tin
die WAA Verluste iibergehen (priméres Partitioning), sonde‘m aknv.m einer Transmutatlo;lfs-
anlage umgewandelt werden konnen. Dies Bedarf den Einsatz eines PuMA Brennstc; S,
wobei es zu einer mehrmaligen Reimplementierung des erzeugten Cur.1ums in der Anlage
kommen muf. Ebenso miissen die Betriebsverluste auf ein niedrigeres N1vea1‘1 von. ca. 0,01%
reduziert werden. Unter diesen Voraussetzungen kann das angestrebte Vergleichsniveau nach
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2300 Jahren erreicht werden. Fiir eine weitere Toxizitdtsreduzierung miissen die Abtrenngii-
ten von 99,9% fiir die MA verbessert werden. Diese Schluflfolgerungen ermdoglichen eine
Umwandlung der radioaktiven Schwermetalle in dem beschriebenen unterkritischen thermi-
schen System in solch einem AusmaBe, daB das vorgegebene Vergleichsniveau von frischem
Uranbrennstoff in einem Zeitraum von ca. 1000 Jahren erreicht wird.
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9 Fazit und Ausblick

Die Kemenergie stellt in den industrialisierten Wirtschaftsriumen ein wichtiges Energiesy-
stem der Elektrizititserzeugung dar. In der Zukunft wird die Bedeutung aufgrund des
steigenden Energiebedarfs im Zuge des Weltbevolkerungswachstums und der fortschreiten-
den Industrialisierung der Weltwirtschaftsriume noch weiter wachsen. Gleichzeitig spielt eine
nachweisbare Umweltvertréglichkeit eine zentrale Schliisselrolle in der &ffentlichen Akzep-
tanz des Energiesystems. Diese nachweisbare Umweltvertriglichkeit fiihrt als Konsequenz zu
geforderten Abschlufizeiten fiir den radioaktiven Abfall von der Biosphére in der GréBenord-
nung von ca. 1000 Jahren, da fiir diesen Zeitraum eine technische Barriere moglich erscheint.
Dieser Forderung kann nur durch eine drastische Toxizitdtsreduzierung der Transurane ent-
sprochen werden,

Wird das Toxizitdtsverhalten der verschiedenen Abfallstréme aus einem Kernkraftwerk ana-
lysiert, so stellt sich heraus, daB die Gruppe der Actiniden die Toxizitdt des radioaktiven
Gesamtabfalles nach ca. 200 Jahren dominieren. Die Gruppe der Spaltprodukte und Struktur-
materialien stellt hinsichtlich ihrer Toxizitdt im Vergleich zu Uran-Brennstoff nachweislich
kein Gefahrdungspotential iiber einen technisch beherrschbaren Zeitraum hinaus dar. Um die
Toxizitdt der Actiniden nachhaltig zu beeinflussen, bedarf es einer Abtrennung (Partitioning)
und kernphysikalischen Umwandlung (Transmutation) der fiir die Langzeittoxizitit verant-
wortlichen Transurane. Diese Umwandlung geschieht in Transmutationsanlagen, fiir die es
unterschiedliche Konzepte gibt. Neben den kritischen Transmutationsanlagen ermdglichen die
Fortschritte auf dem Gebiet der Protonenbeschleuniger auch unterkritische Transmutations-
anlagen (ADS), bei denen die fiir eine kontinuierliche Kritikalit4t fehlenden Neutronen iiber
einen Spallationsproze$ in die unterkritische Anlage induziert werden. Fiir den Einsatz einer
unterkritischen Anlage sprechen insbesondere der zu erwartende positive Sicherheitsaspekt
des unterkritischen Brennstoffkerns und die Moglichkeit, die Transurane in groerem Umfang
umzuwandeln. Trotz einer Vielfalt von Konzepten konnte noch kein entscheidender Durch-
bruch bei der Toxizititsreduzierung erreicht werden. Unter den Systemstudien verheit
insbesondere die Grundidee einer thermischen unterkritischen Transmutationsanlage mit
flissigem Blei als Brennstofftréiger ein hohes Potential, die Forderung einer drastischen Toxi-
zititsreduzierung umzusetzen. Erste Ansitze hierzu verliefen zwar positiv, doch konnte dzjls
Potential nicht im Sinne eines 1000 a Ausgleichs umgesetzt werden. Ebenso konnten die
Problemfelder der Loslichkeit und Sedimentation sowie des hohen TRU-Inventars mit den
bisherigen Brennstoff-/ Anlagenkonzepten nicht zufriedenstellend beantwortet werden, da

hierzu experimentelle Daten fehlen.

Die fiir das hier vorliegende Jiilicher Konzept einer thermischen unterkritischen Transmutati-
onsanlage mit fliissigem Blei als Actinidentrager durchgefiihrten Blanket- und
Brennstoffbetrachtungen fiihrten zu Brennstoffen auf Basis des endzul.zjlgernden Pu' bzw.
PuMA, die entweder aufgrund ihrer geringen Transuranbeladung e}ls Losungen vorliegen,
oder aber hin zu héher konzentrierten Suspensionen/ Dispersionen, die durch d1<? Zugabe von
Thorium sedimentationssicher ausgelegt werden konnten. Diese hoher .konzer}tnertf-:n Brenn-
stoffe eignen sich insbesondere fiir den Betrieb in einem vergleichsweise einfach zu
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realisierendem Batch Modus. Dieser Betriebsmodus erscheint moglich, doch kann er nicht die
prinzipiellen Vorteile des thermischen Systems umsetzen. So weist der Batch Modus im
Vergleich zu anderen thermischen ADS Anlagen ein extrem hohes Inventar an Pu bzw. TRU
auf, ohne ein giinstigeres Abbrandverhalten zu erzielen. Mit dem weiteren Nachteil der sehr
hohen Thoriumbeladung im Blei kann der Batch Modus als Moglichkeit der sicheren und
vorteilhaften Toxizitdtsreduzierung verworfen werden.

Die Vorteile eines thermischen Systems mit fliissigem Brennstoff kommen erst durch eine
kontinuierliche Beladung mit frischem Brennstoff zum Tragen. Wie gezeigt werden konnte,
filhrt eine Weiterentwicklung der Brennstoffe zu Losungen mit extrem geringen TRU-
Anteilen, die im Betriebsverhalten ein sehr niedriges Anlageninventar an TRU nach sich
ziehen. Hier kann davon ausgegangen werden, daf} eine Sedimentation bzw. Phasentrennung
nicht eintritt. Als wesentliche Bestandteile der optimierten Blanket- und Brennstoffgestaltung
sind der gewihlte Pitch von 8 cm und die gewihlten 0,05%igen Pu- bzw. PuMA(89/11)-

Brennstoffe anzusehen. Thorium bringt hingegen in einem kontinuierlichen Betrieb keine
Vorteile.

Die Analyse der Spaltprodukte fiihrte auf dem Gebiet der notwendigen Spaltstoffextraktion zu
einer Minimierung der zu extrahierenden Elemente (Sm, Xe, Rh, Cs, Nd, Pd und Pm). Ebenso
konnte der TRU-Zugabemodus hinsichtlich des Multiplikationsfaktors der Anlage derart
verbessert werden, daf ein angestrebter Anlagenbetrieb von drei Jahren mit nahezu konstan-
tem Multiplikationsfaktor in Hohe von kegr = 0,97 bzw. kesr = 0,96 durchgefiihrt werden kann.

Mit den dargelegten Randbedingungen ergibt sich fiir eine optimierte thermische unterkriti-
sche Transmutationsanlage ein positives Abbrandverhalten, das zu einer Umsatzrate von 355
kg TRU /GWpa fiir einen Pu basierten und 367 kg TRU/GWya fiir den PuMA basierten
Brennstoff fiihrt. Dieser Abbrand wird mittels eines sehr geringen Inventars von max. 197 kg
(Pu) bzw. 339 kg (PuMA) erreicht, was zu einem Abbrand zu Inventar Verhiltnis von 5,42
(Pu) bzw. 3,25 (PuMA) fiihrt. Neben diesen guten Leistungskenndaten bietet die Anlage ein
positives nukleares Sicherheitsverhalten, was seinen Ausdruck in einem stets negativen Re-
aktivitétskoeffizienten findet. Die Problemfelder der Lslichkeit und Sedimentation sowie des
TRU-Inventars konnten mit der dargelegten Anlage gelost werden. Bei vergleichbaren offe-
nen Fragestellungen zum Anlagekonzept (z.B. Bleikorrosion, etc.) bietet die optimierte

Jiilicher ADS Anlage das mit Abstand beste Leistungsbild im Vergleich zu anderen Trans-
mutationskonzepten.

Wird das Betriebsverhalten in ein Gesamtkonzept eingebettet und die Toxizitit bilanziert, so
zeigt sich, daf ein einmaliger Einsatz des Brennstoffs in der Transmutationsanlage die Toxi-
zitdt nicht wesentlich senken kann. Nach drei Betriebszyklen wurden fast 100% der primir
eingegebenen TRU Nuklide umgesetzt, doch geschah dies zu 8% bzw. 10% in Form eines Cm
Aufbaus und findet sich in der Bilanz im Cm-Zwischenlager wieder. Durch eine Zwischenla-
gerung von 36 a und Reimplementierung des Cm (ab dem elften Betriebszyklus) kann die
Toxizitdt schlieBlich bis zum 13ten Zyklus nochmals deutlich gesenkt werden. Demzufolge
stellt eine mehrmalige Reimplementierung des Curiums die geeignete Moglichkeit dar, die
Toxizitdt der eingesetzten Schwermetalle drastisch zu senken. Diese Toxizitdtsminderung
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wirkt sich allerdings nur dann auf die Gesamttoxizitit des Bilanzierungszeitraumes aus, wenn
die Minor Actinides in die Transmutationsanlage iiberfiihrt werden. Geschieht dies nicht, so
wie beim Pu Brennstoff, dann stellen die WAA-Verluste/Abfille eine derart hohe Toxizitét,
dal} diese Abfille die Gesamttoxizitit dominieren und das Vergleichsniveau erst in 30000
Jahre erreicht werden kann. Dementsprechend kann in einem langfristigen Betriebszeitraum
von ca. 120 a die Toxizitdt des Cm Zwischenlagers vernichtet werden, doch wirkt sich dies
nur fiir den PuMA Brennstoff in der Gesamttoxizitit positiv aus. Diese wird letztlich durch
die nicht zu transmutierenden Betriebsverluste, die WAA-Verluste/Abfille und die Partitio-
ning Verluste beschrieben und stellt die endzulagernden Stoffe dar. Wiahrend der Pu
Brennstoff aufgrund der Minor Actinides der WAA-Verluste/Abfille innerhalb der ersten
1000 Jahre die Gesamttoxizitét nicht wesentlich beeinflussen und das Vergleichsniveau des
frischen Uranbrennstoffs erst nach 30000 Jahren erreichen kann, stellt sich die Situation bei
dem PuMA Brennstoff génzlich anders dar. Die Gesamttoxizitit wird innerhalb der ersten
1000 Jahre um den Faktor 400 vermindert und erreicht das Vergleichsniveau nach 10000
Jahren. Verantwortlich fiir dieses Toxizitétspotential ist primér der Betriebsverlust von 0,1%
der TRU des Umsatzes und sekundir der WAA-Verlust (priméres Partitioning). Um das
angestrebte Vergleichsniveau von frischem Uran innerhalb von 1000-2000 Jahren zu errei-
chen, miissen demnach die Betriebsverluste auf 0,01% vermindert werden und die
Abtrenngiite der Minor Actinides erhoht werden.

Insgesamt kann festgehalten werden, daB mit der optimierten thermischen unterkritischen
Transmutationsanlage mit fliissigem Blei als Brennstofftriiger ein Konzept vorliegt, welches
bis dato die besten Leistungsdaten unter den verschiedenen Systemvorschlédgen zur Transmu-
tation aufweist. Im Falle des PuMA Brennstoffs kann eine Transmutationsanlage 70% der
anfallenden radioaktiven Schwermetalle eines 1300 MW, DWR vernichten. Gleichwohl
existieren noch offene Fragen, doch stellen sich diese Problemfelder als nicht gravierender
heraus als bei anderen Konzepten. Die Vorteile des geringen TRU Inventars, der hohen Um-
satzrate und des hohen und konstanten Multiplikationsfaktors fordern geradezu weitere
Evaluierungen zu dieser Anlage. Die Zwischenlagerung und mehrmalige Reimplefnentierung
des Cm erweist sich als geeignetes Mittel, um die eingesetzte TRU-Masse letztlich zu ver-
nichten. Eine drastische Reduzierung der Gesamttoxizitit kann a priori aber nur durch .den
Einsatz von PuMA Brennstoffen erfolgen, da ansonsten die endzulagernden Minor Actinides
der WAA-Verluste/Abfille die Toxizitdt bestimmen. Das angestrebte Toxizitdtsniveau kann
zum jetzigen Zeitpunkt in einem langfristigem Betrieb mit PuMA Brennsto'ff aufgrund der
Betriebsverluste von 0,1% nicht erreicht werden. Daher besteht auf dem Gebiet der Abtre:nn-
chemie innerhalb der ADS Anlage weiterer Handlungsbedarf. Ebenso bedarf ‘e‘s ?mer
Verbesserung der Abtrenngiite der Minor Actinides von 99,9% wihrend des Partlfu.)r}}ngs.
Werden beide Verlustraten weiter reduziert, so erscheint eine Umwandlung und Toxizitétsre-
duzierung radioaktiver Schwermetalle auf das Niveau von fri§ch.em angerelchfaften Uran nac.h
ca. 1000 Jahren mit der entwickelten und vorgestellten optimierten unterkritischen thermi-

schen Jiilicher Transmutationsanlage moglich.
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Mit diesem Hintergrund fordert das Gesamtkonzept geradezu weitergehende Untersuchungen.
Diese sollten zunédchst die folgenden Punkte behandeln:

e FErorterung des Loslichkeitsverhaltens und moglicher Extraktionsverfahren fiir
die Spaltprodukte Sm, Xe, Rh, Cs, Nd, Pd, und Pm.

e Analysen zum Wérmeeintrag und zur Loslichkeit von Cm in Blei.

e Ausarbeitung eines effektiven Kiihlsystems der Anlage zur weiteren Minimie-
rung des TRU-Inventars.

e Evaluierung der chemischen Trennverfahren, um die Betriebsverluste auf die
bendtigten 0,01% zu senken.

e Evaluierung der chemischen Trennverfahren, um die Partitioning bzw. WAA-
Verluste fiir Minor Actinides auf die benétigten 0,01% zu senken.

¢ Erstellung eines Anforderungsprofils fiir ein Cm-Zwischenlager und Modelle fiir
das Cm-Management.

* Aufbau eines Berechnungssystems fiir langfristige Betrachtungszeitriume
(t>120 a).
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Anhang A 1: Aufbau- und Zerfallswege der Transurane

Im folgenden werden in der Abb. A 1.1 in einer kurzen Darstellung die wesentlichen Aufbau-
und Zerfallswege der Transurane skizziert. Ebenfalls sind die Spalt- und
Absorptionswirkungsquerschnitte der Nuklide im thermischen Neutronenflu bei einer
Energie von 0,0253 eV aufgezeigt /LED et al. 84/.
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Abb. A 1.1: Aufbau- und Zerfallswege der Transurane /LED et al. 84/.
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Anhang B 1: Entwicklung der Grenzwerte fiir radiotoxische Gefahrdungspotentiale

Basis zur Berechnung des Gefihrdungspotentials radiotoxischer Stoffe ist im allgemeinen die
Aufnahme einzelner Isotope iiber den Ingestionspfad (Nahrungsaufnahme) oder den
Inhalationspfad (Atmung). Die Konzentrationen werden in Form von maximal jéhrlich zu
inkorporierenden Aktivitdten [Bq] als sogenannte ALI-Werte (Annual Limit of Intake)
angegeben. Die Erstellung solcher Werte beruht zumeist auf einer Auswertung der
Krebssterblichkeitsdaten der Uberlebenden von Hiroshima und Nagasaki sowie der
Anwendung eines Dosimetriesystems. Die momentan aktuellen Daten fiir Erwachsene finden
sich in der ICRP 68 aus dem Jahre 1994. Die nachfolgende ICRP 72 aus dem Jahre 1995
spezifiziert die in der ICRP 68 gemachten Aussagen hinsichtlich der Personengruppen
/ICR 94/.

Vielfach wurden und werden noch #ltere ICRP Empfehlungen bzw. Grenzwerte aus dem
Code of Federal Regulations (z.B. 10 CFR 20) verwendet. Tab. B 1.1 gibt daher fiir die
bedeutendsten Spaltprodukte und Actiniden einen Uberblick iiber die historische Entwicklung
der ALI-Werte fiir den Ingestionspfad, wobei die schérfsten Grenzwerte (unbekannte chem.
Verbindung) zu Grunde gelegt werden. Hinsichtlich einer besseren Vergleichbarkeit sind die
ALI-Werte mit der jeweils zugrundeliegenden Referenzjahresdosis auf Bq/Sv umgerechnet
worden. Fiir die Umrechnung der CFR-Konzentrationen wird eine Wasseraufnahme von

1 m’/a unterstellt. Die Berechnung des Gefihrdungspotentials in [Sv/g] erfolgte anhand der
ICRP 68 Dosisfaktoren.

Tab. B 1.1: Vergleichende Zusammenstellung der durch Ingestion aufzunehmenden Aktivitéit
/CER 71/, /ICR 79/, /ICR 80/, /ICR 81/, ICR 88/, ICR 91/, /ICR 94/, /STR 89/.

Verordnung 10 CFR 20] ICRP-30 | ICRP-30 | ICRP-61 | ICRP-68 | StriSchV | Gefahrdungs-
_ _ potential

Janr 1971 1980  |Part4 1988| 1991 1994 1989 ICRP 68

| Nukiid dizlal | /Ba/Sv) | /Ba/Sv) | /BaSv) | /By/Sv) | /(Ba/Sv) | /Ba/Sv) [Sv/al
Sr-90 28,6 | 2,20E+06 | 2,00E+07 . 3,00E+07 | 3,57E+07 | 6,00E406 | 1,445E+05
Cs-135 | 2,00E+06 | 7,40E+08 | 6,00E+08 i 5,00E+08 | 5,00E+08 - 9,805E-02
Cs-137 30,177 | 1,50E+08 | 8,00E+07 . 5,00E+07 | 7,69E+07 | 8,00E+07 | 4,163E+04
Tc-99 | 2,10E+05 | 1,50E+09 | 2,00E+09 - 1,50E+09 | 1,56E+00 | 8,00E+08 | 4,075E-01
J-129 | 1,57E+07 | 4,40E+05 | 4,00E+06 . 1,00E+07 | 9,09E+06 | 2,00E+06 | 7,189E-01
Pb-210 22,30 | 7,40E+05 | 4,00E+05 - 1,00E+06 | 1,45E+06 | 2,00E+05 | 1,950E+06
Po-210 0,38 | 5,20E+06 | 2,00E+06 - 4,50E+06 | 8,33E+05 | 6,00E+05| 1,006E+08
Ra-226 | 1,60E+03 | 2,20E+05 | 1,40E+06 - 4,50E+06 | 3,57E+06 | 8,00E+05| 1,025E+04
Pa-231 | 3,28E+04 | 6,70E+06 | 1,40E+05 - 5,00E+05 | 1,41E+06 | 8,00E+04 | 1,240E+03
U-233 | 1,59E+05 | 2,20E+08 | 8,00E+06 . 3,50E+07 | 1,96E+07 | 6,00E+06| 1,822E+01
U-234 | 2,45E+05 | 2,20E+08 | 8,00E+06 - 3,50E+07 | 2,04E+07 | 6,00E+06 | 1,131E+01
U-235 | 7,04E+08 | 2,20E+08 | 1,00E+07 - 3,50E+07 | 2,13E+07 | 6,00E+06 | 3,760E-03
U-236 | 2,34E+08 | 2,20E+08 | 1,00E+07 . 3,60E+07 | 2,13E+07 - 1,126E-02
U-238 | 4,47E+09 | 3,00E+08 | 1,00E+07 - 4,00E+07 | 2,22E+07 | 6,00E+06 | 5,599E-04
Np-237 | 2,14E+06 | 2,20E+07 | 6,00E+04 | 4,00E+05 | 1,50E+06 | 9,09E+06 | 2,00E+05 | 2,871E+00
Pu-238 87,74 | 8,70E+07 | 6,00E+06 | 6,00E+05 | 2,00E+06 | 4,35E+06 | 4,00E+05 | 1,458E+05
Pu-239 | 2,41E+04 | 8,70E+07 | 4,00E+06 | 6,00E+05 | 2,00E+06 | 4,00E+06 | 4,00E+05 | 5,745E+02
Pu-240 | 6,55E+08 | 3,70E+07 | 4,00E+06 | 6,00E+05 | 2,00E+06 | 4,00E+06 | 4,00E+05 | 2,105E+03
PU-241 14,40 | 1,50E+09 | 2,00E+08 | 2,00E+07 | 1,00E+08 | 2,08E+08 | 1,80E+07 | 1,831E+04
Pu-242 | 3,76E+05 | 3,70E+07 | 6,00E+06 | 6,00E+05 | 2,00E+06 | 4,17E+06 - 3,491E+01
Am-241_| 4,33E+02 | 3,00E+07 | 1,00E+06 | 6,00E+05 | 1,50E+06 | 5,00E+06 | 4,00E+05 | 2,539E+04
Am-243 | 7,37E+03 | 3,00E+07 | 1,00E+06 | 6,00E+05 | 1,50E+06 | 5,00E+06 - 1,478E+03
Cm-243 28,50 ) 3,70E+07 | 1,40E+06 | 8,00E+05 | 2,50E+06 | 6,67E+06 | 4,00E+05| 2,867E+05
Cm-244 18,11 | 5,20E+07 | 1,80E+06 | 1,00E+06 | 3,00E+06 | 8,33E+06 | 6,00E+05 | 3,594E+05
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Anhang C: Daten zu ADS Transmutationsanlagen

Im folgenden werden der Gesamtmassenstrom des integralen FEA Konzeptes und die
Systemdaten des ITEP Konzeptes dargelegt.

C1  Gesamtmassenstrom des integralen FEA Konzeptes

Nach den Vorstellungen der Cerner Arbeitsgruppe soll die einzelne FEA Anlage zu einem
Block von drei FEA Modulen in einen Brennstoffkreis mit einem DWR integriert werden. Fiir
diesen integralen Gesamtkomplex zeigt die Abb. C1.1 die Massenstrome fiir eine Betriebszeit
von einem Jahr. In den FEA Modulen soll pro Jahr 358 kg DWR Plutonium der zugeordneten
Reaktoranlage, 902 kg externes LWR Plutonium und 1251 kg Thorium umgesetzt werden.
Als Restprodukte aus den FEA Anlagen wird 1666 kg Spaltprodukte und 794,5 kg erbriitetes
Uran (meist U-233) entladen. Der Hauptanteil an Actiniden (2404 kg) sowie an Thorium
(8771 kg) verbleibt in den drei Anlagen und bildet die Basis fiir den nachfolgenden Zyklus.
Das erbriitete Uran wird als Spaltstoff mit frischen Brennstoffuran, sowie verbleibendem
Uran-238 vermischt und dem DWR Brennstoffkreislauf zugefiigt. Nach der thermischen
Nutzung stehen 358 kg Plutonium zu Verfiigung, welches den FEA Modulen zugefiihrt wird,
sowie 1291 kg Spaltprodukte. Die Spaltprodukte werden zusammen mit den Spaltprodukten
der FEA Anlagen einer langzeit Lagerung zugefiihrt. Plutonium oder andere Actinide treten
aus diesem Kreislauf nicht heraus. Die Gesamtleistung des Komplexes betrigt 8,6 GW.
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Abb. C 1.1: Gesamtmassenstrom fiir das integrale FEA Konzept /RUB; et al. 95/.
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C2 Kenndaten des ITEP Systems

In der nachfolgenden Tab. C 2.1 werden die Hauptparameter des ITEP Systems aufgelistet.
Dabei findet eine prinzipielle Unterscheidung zwischen thermischer und schneller Zone statt.
Die Summe beider Bereiche bildet dementsprechend die Gesamtcharakteristika der Anlage.

Tab. C 2.1: Kenndaten des ITEP Systems /SHV] et al. 97/.

KenngréBe
~ Gross thermal power
Main vessel
height
outer diameter
Coolant target spallation material
moderator

Coolant mass
Pumping method

Coolant flow in core

Coolant pressure

Height of convection column
Spallation target power
Coolant flow in target

Full coolant flow in exchanger -
steam generator

Water flow in steam generator
Height of steam generator
Fuel core: number of fuel assemblies
number of fuel pins
number of control rods
Max. coolant speed in fuel assembly
Height of active core
Radial power flattening factor
Axial power flattening factor
Maximum fuel pin power
Maximum fuel power density
Maximum fuel temperature
Clad temperature
Maximum outlet coolant temperature
Volume water in coolant loop
Surface of stainless steel
Volume of moderator in tank
Total volume of moderator
Temperature of moderator
Pressure in moderator loop
Surface of stainless steel

Einheit [ ] schneller  thermischer Bereich
MW 300 2000
m 27 9
m 2 9
molten heavy
lead and water
Pb-Bi
t 400
natural circulation
convection pumps
kg/s 7560 13890
MPa 110
m 25
MW 10
keg/s 502
kgfs 8062
kg/s 1376
m 8
18 684
331 36
24
m/s 1,48 74
m 15 6,0
14 2,2
1,6
kW 112,9 178
kW/m® 1,42.10° 4,6.10°
°C 1609 494
°C 760 336
°C 628 310
w’ 45,9
m’ 3000
w’ 80
m’ 160
k 340
MPa 0,1
m’ 350
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Anhang D  Grundlagen zur Brennstoff- und Blanketberechnung

Anhang D beschiftigt sich mit der Methodik zur Blanket- und Brennstoffberechnung, In
einem ersten Teil werden die benutzen Programmodule aus dem SCALE 4.2 Programm
angesprochen und skizziert. Ein Einblick in den Bereich der Numerik kann bei /NEU; 99/
sowie im SCALE 4.2 Handbuch /ORN 93/ gewonnen werden. Im zweiten Teil werden die
Ergebnisse der koo Wert Berechnung fiir unterschiedliche Brennstoffinnenrohrdurchmesser
dargestellt.

D 3 schildert das vereinfachte Rechenmodell fiir die Sedimentationsbetrachtung, Eine
Auswahl von Brennstoffe, die auch im Falle der Sedimentation unterkritisch bleiben,
schlieen das Kapitel ab.

D1 Programm-/ Steuermodule

Fiir die vorliegenden Berechnungen wurde eine Vielzahl an Programmodulen verwendet, die
alle ihren Ursprung im SCALE 4.2 Programmpaket haben. Bei diesem Programmpaket
handelt es sich um eines der umfangreichsten und weitverbreitetsten Programme zur
Berechnung von multiplizierenden Anordnungen und Strahlenabschirmungen /ORN 93/.
Hierbei gilt es zwischen Rechenalgorithmen und Steuermodulen zu unterscheiden. Als
Rechenprogramme wurden BONAMI-S, NITAWL-II/S, XSDRNPM-S, COUPLE-S,
ORIGEN-S, KENO-V und MORSE eingesetzt, als Steuermodule CSAS1X, SAS2H und das
selbst konzipierte BURNUP. BURNUP basiert im wesentlichen auf dem SAS2H Modul und
wird im Anhang F 1 erldutert.

Programme

BONAMI-S berechnet die nicht auflésbaren Resonanzen im epithermischen und schnellen
Energiebereich. Hierbei kommt die Bondarenko Methode zur Anwendung. Es wird aus einem
AMPX-Master Datensatz /AMP 76/, der die Bondarenko Faktoren enthélt, unter
Beriicksichtigung der Selbstabschirmung der Resonanzen, ein neuer problembezogener
Master-Datensatz  erstellt. Dieser Master-Datensatz enthdlt nunmehr die notwendigen

effektiven Wirkungsquerschnitte.

NITAWL-II/S beriicksichtigt die auflosbaren Resonanzen im oberen thermischen sowie im
epithermischen  Energiebereich. Die Auflosung der Resonanzen erfolgt unFer
Beriicksichtigung der geometrieabhéngigen Selbstabschirmung mittels des. Nordheim
Integralverfahrens. Hierzu muf die energieabhéingige Wechselwirkungshéufigkeit be.rechnet
werden. Als Ergebnis erstellt NITAWL-II/S einen Arbeitsdatensatz der die zellgeW1-chteten
Wirkungsquerschnitte fiir die einzelnen Energiegruppen enthilt. Dieser Datensatz dient als

Eingabe fiir die nachfolgenden Transportprogramme.

XSDRNPM-S ist ein eindimensionales deterministisches Transportprogramm .und 16st di.e
Boltzmanngleichung fiir Neutronen in Kartesischen-, Zylinder- oder Kugelkoordmater.l. Somit
kann das Programm zur Eigenwertbestimmung (ko) und Berechnung der zellgewichteten,
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vom effektiven NeutronenfluB in den einzelnen Zonen abhingigen Wirkungsquerschnitte
herangezogen werden. Die so kondensierten Eingruppenquerschnitte dienen als Eingabe fiir
weitere Programme. Randbedingung dieser Vorgehensweise ist, dal die Neutronenleckage in
den beiden nicht beriicksichtigten Dimensionen vernachldssigt wird, wohingegen der
NeutronenfluB an der #uBeren Grenze der Einheitszelle als ideal reflektiert angenommen wird.

Das Programmodul COUPLE dient zur Aufbereitung der von XSDRNPM-II/S berechneten
Eingruppenquerschnitte. Hierzu werden die problemspezifischen Wirkungsquerschnitte und
NeutronenfluBwichtungsfaktoren fiir drei Energiegruppen (thermisch, Resonanzbereich und
schnell) fiir jedes Nuklid zu bindren, unformatierten Datensitzen zusammengefalt, die
unmitteibar von ORIGEN-S gelesen werden kdnnen.

ORIGEN-S berechnet die zeitabhingige Isotopenverteilung im System. Dabei werden
Neutroneneinfang, Spaltung, radioaktiver Zerfall und duere Zu- bzw. Abgaben von Nukliden
beriicksichtigt. Als Eingabedatensatz findet der von COUPLE aufbereitete binédre Datensatz
Verwendung, der die problembezogenen Wirkungsquerschnitte beinhaltet. Mit diesem
Programmodul kann somit, unter weiterer Verwendung der vier Standard Datenbéanke fiir

LWR, LMFBR, MSBR und HTGR, die spezifische Nuklidkonzentration zu jedem Zeitpunkt
bestimmt werden.

Zwei weitere Programme dienen der Berechnung des effektiven Multiplikationsfaktors Keg in
einer dreidimensionalen Anordnung unter Beriicksichtigung von Leckagen. Dies sind die
Programme KENO-V und MORSE.

KENO-V ist in der Lage den effektiven Multiplikationsfaktor (keg) fiir ein dreidimensionales
System nach der Monte Carlo Methode zu berechnen. Ausgangspunkt fiir diese
Berechnungsmethode ist die Boltzmann Transportgleichung fiir den NeutronenfluB. Dabei
geht das Programm von vordefinierten Geometrien aus, die Miteinander geschnitten und
verbunden werden konnen. Die Leckagen im Randbereich werden ebenfalls berticksichtigt.

MORSE ist ebenfalls in der Lage den effektiven Multiplikationsfaktor zu berechnen, doch
fuft in diesem Fall die Monte Carlo Methode auf einer statistischen Losung der
Transportgleichung. Im Unterschied zum KENO-V Programm kénnen auch komplexere
Geometrien erfaflt werden. Ein weiterer wesentlicher Unterschied besteht in der Moglichkeit,
eine externe Neutronenquelle ins System einzubringen. Dementsprechend ist die Anwendung

insbesondere hinsichtlich der Target Blanketproblematik in subkritischen Anlagen von
besonderem Interesse.
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Steuermodule

Innerhalb des SCALE Programmpaketes existieren verschiedene Steuermodule, die die
einzelnen Programme zielgerichtet aufrufen und dementsprechend fiir eine Bereitstellung
bzw. Ubergabe der benétigten Datensitze unter den einzelnen Programmen sorgen. So wird
der Eingabeaufwand fiir jede Rechnung vereinfacht, da nur der primire Eingangsdatensatz
bereitgestellt werden muB. Hiufig benutzte Steuermodule sind das CSAS1X Modul und das
SAS2H Modul.

CSASI1X steuvert die drei Programme BONAMI-S, NITAWL-II/S sowie XSDRNPM-S und
dient zum Berechnen des koo Wertes einer Einheitszelle, wobei die zugehérigen
zellgewichteten Wirkungsquerschnitte ebenfalls berechnet werden. Abb. D 1.1 verdeutlicht
die Aufgabe des Steuermoduls.

User-Input Output

P| CSASIX

A 4 A 4

< BONAMY/S ’WWWK NITAWL-II/S >MMW< XSDRNPM/S ’

Abb. D 1.1: ProgrammfluBschema des Stenermoduls CSAS1X.

SAS2H  dient zur Abbrandberechnung und  ermittelt  die zeitabhéngigen
Schwermetallnuklidvektoren. Im einzelnen ruft das Steuermodul die fiinf Programme
BONAMI-S, NITAWL-II/S, XSDRNPM-S, COUPLE-S und ORIGEN-S, wie in Abb. D 2.2
illustriert, auf. Zu Beginn des Programms wird analog zu dem CSAS1X Lauf das
Neutronenspektrum und der k Wert der Einheitszelle berechnet. Darauf aufbauend erfolgt
nach der Datenaufbereitung durch COUPLE die eigentliche Abbrandberechnung durch das
ORIGEN-S Programm. Die sich anschliefende Rekursion wird je nach gewiinschter Yorgabe
unterschiedlich oft durchlaufen. Da nach jedem Abbrandschritt ein neuer Nuklldvekt(?r
vorliegt, werden fiir jede neue Nuklidkonzentration der jeweilige Neutronenﬂl.{B und a}.lch die
neuen gewichteten Wirkungsquerschnitte berechnet und als neuer Datensatz fiir fien nac.hstc?n
Durchlauf verwendet. Die Angaben fiir die Abbrandschritte und Abbranddaver finden sich in

der Eingabemaske des Primérinputs wieder.
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User-Input Output

5 woy
it 34

‘ BONAMY/S N NITAWL-II/S N XSDRNPM/S " COUPLE/S ’( ORIGEN/S ’

Abb. D 1.2: Programmflu8schema des Steuermoduls SAS2H.

D2  Multiplikationsfaktoren fiir das Jiilicher ADS System

Im Abschnitt zwei des Anhangs D wird auf den Multiplikationsfaktor in einem unendlich
ausgedehntem System am Beispiel der Jiilicher ADS Anlage eingegangen. Bezug nehmend
auf Kap. 4.2 zeigen die Abbildungen Abb. D 2.1 - D 2.4 den Zusammenhang zwischen einem
steigenden Brennstoffinnenrohrdurchmesser d, einem sich #nderndem Pitch t und einer
variierenden Spaltstoffkonzentration a in Bezug auf den Eigenwert des Systems. Wie deutlich
zu erkennen ist, verringert sich mit steigendem Rohrdurchmesser der Bereich der
Subkritikalitéit. Bei einem Durchmesser von d = 7 cm liegt nur noch fiir den Bereich der
geringsten Konzentration und dem niedrigsten Pitch ein extrem Kkleiner Bereich der
Subkritikalitdt vor (Abb. D 2.1). Ab einem Durchmesser von 9 ¢cm fillt auch dieser Bereich
weg (Abb. D 2.2). Wird der Innenrohrdurchmesser auf d = 10 cm weiter erhoht (Abb. D 2.3),
so vergrofert sich der Bereich der sehr iiberkritischen Werte zwischen 1,5 < K oo < 2 nochmals
deutlich. Dieser Zustand hilt auch bei einem extrem groSen Durchmesser wie d = 12 ¢cm an
(Abb. D 2.4). Als Konsequenz der Eigenwert Verldufe bieten sich Brennstabrohre mit
geringem Innendurchmesser fiir die Nutzung in einer unterkritischen Anlage an. Gleichzeitig
muB aber auch dem WarmeabfluB und Stromungsverlauf Rechnung getragen werden, da das
fliissige Blei Actiniden Gemisch auch gleichzeitig Kiihlmedium sein soll. Dementsprechend

ist ein Mindestdurchmesser ebenso zu berlicksichtigen. Die Wahl fillt daher auf ein
Durchmesser von d = 3 cm.
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DWR-Pu beid=7cm

L 15
. /i/ 12

,_,/5/ 10 Pitcht[cm]

22 1;5
Spaltstoffkonzentration a [Gew. %]

Abb. D 2.1: koo im Blanket in Abhingigkeit der Pu Spaltstoffkonzentration und dem Pitch
fiir einen Brennstoffinnenrohrdurchmesser von d =7 cm.

DWR-Pu beid=9cm

2,5

k-inf

hd
A5 Pitch t [cm]

04 KRy
[ Ry : : /,
2 15
L o5

Spaltstoffkonzentration a [Gew. %]

Abb. D 2.2: keo im Blanket in Abhiingigkeit der Pu Spaltstoffkonzentration und dem
Pitch fiir einen Brennstoffinnenrohrdurchmesser von d=9cm.
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" DWR-Pu beid =10 cm
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Abb. D 2.3: koo im Blanket in Abhéngigkeit der Pu Spaltstoffkonzentration und dem Pitch
fiir einen Brennstoffinnenrohrdurchmesser von d = 10 cm.

) DWR-Pu beid =12 cm
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Abb. D 2.4: koo im Blanket in Abhingigkeit der Pu Spaltstoffkonzentration und dem
Pitch fiir einen Brennstoffinnenrohrdurchmesser von d = 12 cm.
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D3 Berechnungsverfahren zur Sedimentation

Um das durchgefiihrte Sedimentationsverfahren besser illustrieren zu k6nnen, werden in dem
Beispiel der Abb. D 3.1 fiinf Sedimentationszonen abgebildet, die Berechnung erfolgte
hingegen mit zehn Sedimentationszonen. Dargestellt ist ein Schnitt in Z-Richtung iiber die
Brennstabldnge fiir unterschiedliche Phasen. Die Phasen stellen den zeitlichen Verlauf der
Sedimentationsentwicklung dar. Ausgangspunkt ist in diesem Beispiel ein Brennstoff mit 8%
Spaltstoffanteil und 24% Thorium (8%Pu-Th 1:3). Kommt es aufgrund eines
Pumpenstillstands zu einer Sedimentation, so sinken die Schwebstoffe, in diesem Fall der
Spaltstoff und die Thoriumbeladung, in Richtung Hiillrohrboden. Da die treibende Kraft
liberall im Querschnitt konstant grof ist, wird zu diesem Zeitpunkt genausoviel Material aus
einem Kontrollraum heraussinken, wie aus dem dariiberliegendem Kontrollraum in den
Bereich einschwebt. Dementsprechend haben zu Beginn der Sedimentation alle
Kontrollrdume, die sowohl einen iibergeordneten als auch einen unteren Sedimentationsraum
besitzen, die gleiche Konzentration. In der obersten Zelle kann das Absinken der
Schwebstoffe nicht durch EinflieBen von Material aus iibergeordneten Zellen kompensiert
werden. Es bildet sich eine Abreicherung in dieser Zone aus. Ahnliches gilt fiir den
Bodenbereich. Da unterhalb des Bodens kein weiterer Kontrollraum vorhanden ist, kommt es
zu einer Aufkonzentration in diesem Bereich. Die Summe an Spaltmaterial bzw. eingesetztem
Material ist immer konstant innerhalb des Brennstoffrohres. Mit zunehmender
Sedimentationsdauer bildet sich ein immer gréferes Konzentrationsgefélle heraus. Dies wird
durch die einzelnen Phasen umgesetzt. Fiillt sich die unterste Zelle mit dem theoretisch
maximalen Anteil an Schwebstoffen, dies sind 70 % des Volumens, so fiillt sich folgerichtig
die dariiberliegende Zelle sukzessive mit den Schwebstoffen an. Liegt wie in dem
vorliegendem Beispiel ein Spaltstoff Thorium Gemisch im Verhéltnis 1:3 zu Grunde, so kann
die Konzentration an Spaltstoff im Bodenbereich maximal ein Viertel der theoretisch max.
Sedimentationskonzentration von 70% erreichen. In diesem Fall 17,5%. Die dreifache Menge
nimmt der Thoriumanteil ein. Als Konsequenz kommt es daraufhin zu einem deutlichen

8 6 4 3 2 1 0,25 0,1 0,1
8 8 6 5 4 3 2 0,25 0,1
8 8 8 8 8 6 6 6 5

8 8 8 10 10 14 14 16 17,5
8 10 14 14 16 16 17,5 17,5 17,5

START Schritt 1 Schritt 2 Schritt 3 Schritt 4 Schritt § Schritt 6 Schritt 7 Schritt 8

Abb. D 3.1: Skizzierung des Sedimentationsverfahrens.



146 Anhane D  Grundlagen zur Brennstoff- und Blanketberechnung

Konzentrationsanstieg im zweituntersten Kontrollraum. Der Grenzfall ist erreicht, wenn das
gesamte eingesetzte Material an Schwermetallen sich im unteren Bereich abgesetzt hat. Dann
existiert das groBte Konzentrationsgefdlle zwischen den abkonzentrierten oberen Bereichen
und den aufkonzentrierten Bodenbereichen.

D4 Sedimentationssichere Brennstoffe

Ein Brennstoff ist nur dann als sedimentationssicher anzusehen, wenn der
Multiplikationsfaktor wihrend des gesamten Sedimentationsverlaufes unterkritisch bleibt,
also auch, wenn das gesamte Material eines Brennstoffrohres in einem Bereich konzentriert
und die anderen Bereiche ausgediinnt sind. Neben den PuMA — Th Gemischen existieren auch
Pu — Th Gemische und sogar einige reine PuMA 70/30 Brennstoffe, die ein sehr
ausgewogenes Sedimentationsverhalten aufweisen.

Abb. D 4.1 zeigt dies am Beispiel des reinen PuMA 70/30 Brennstoffes. Es wird deutlich, da
sowohl Brennstoffkonzentrationen von 0,5% als auch 1% bei einem Pitch von 7 cm und einen
Innenrohrdurchmesser von d = 3 cm immer unterkritisch bleiben.

Eine Vielzahl von Sedimentationssicheren Brennstoffen in Bezug auf die Kritikalitét ergeben
sich bei den Pu-Th Brennstoffgemischen. Abb. D 4.2 verdeutlicht dies fiir Pu-Th Brennstoffe
mit einem Brennstoffinnenrohrdurchmesser von d = 3 cm. Abb. D 4.3 illustriert ein
ausgewogenes Verhalten fiir Pu-Th Brennstoffe mit einem Innenrohrdurchmesser von d = 5
cm. Die Thoriumbeladung variiert zwischen Pu-Th 1:3 und 1:5.

PuMA 70/30 mit 0,5% und 1% TRU-Anteil

0,8
|
0,7
—— 1% t=7
X 05%t=17
0,6 ) -
! wssonns k-infinity = 1
f
0,5 4 ; t ; f f + } + {
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9

Sedimentationsschritte

Abb. D 4.1: Entwicklung des k., Wertes in Abhiingigkeit der Ausgangskonzentrationen an

Transuranen und dem Sedimentationsverlauf fiir ein PuMA70/30 Brennstoff bei
d=3cmundt="7cm.
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Sedimentationsschritte

Abb. D 4.2: Entwicklung des k.. Wertes in Abhéngigkeit der Ausgangskonzentrationen an
Transuranen und dem Sedimentationsverlauf fiir Pu-Th Brennstoffe bei d = 3

cmund t =6 cm.
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der Ausgangskonzentrationen an

Abb. D 4.3: Entwicklung des k., Wertes in Abhingigkeit :
Pu-Th Brennstoffe beid =5

Transuranen und dem Sedimentationsverlauf fiir
cmund t=8 cm.
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Anhang E Lslichkeit von Thorium in fliissigem Blei

Anhang E 1 Loslichkeit von Thorium in flisssigem Blei

Die Loslichkeit von Thorium in fliissigem Blei in Abhéngigkeit von der Temperatur wurde
vielfach untersucht, doch ergeben sich zum Teil sehr unterschiedliche Kenndaten fiir das
Loslichkeitsverhalten. Zweifelsohne ist die Loslichkeit bei niedrigen Temperaturen von
t < 1000°C prinzipiell als sehr gering einzustufen. Tab E 1.1 gibt einen tabellarischen
Uberblick iiber das Loslichkeitsverhalten von Thorium in Blei. Hierbei wurden vier
Referenzquellen (/HAY 51/, / BRY 60/, /SMI 73/ und /POY et al. 76/) herangezogen, um ein
Vergleich der bisherigen Literaturangaben zu gewéihrleisten.

Tab. E 1.1: Loslichkeitsverhalten von Thorium in fliissigem Blei.

tin°C lLlésl.inat%] tin°C {idsl.inat%] tin°C |Léslinat%]| tin°C |Ldslinat%
/HAY 51/ /BRY 60/ /SMI 73/ /PQY et al. 76/

450 0,0054 450 0,0008

600 0,045 600 0,017
692 0,089 700 0,125 700 0,079 700 0,173
795 0,366 800 0,4 800 0,268 800 0,447
901 1,07 900 0,81

1000 2,78

1100 5,4
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Anhang F1 BURNUP Steuermodul

Unter der Vorgabe, einen kontinuierlichen Betrieb mit Zugabe an frischen Spaltstoff und
Extraktion von Spaltprodukten rechentechnisch simulieren zu kdnnen, wurde das
Steuermodul BURNUP entworfen. Es kombiniert, ebenso wie das bekannte SAS2H
Steuermodul des SCALE 4.2 Programmpaketes, die Berechnungsprogramme BONAMI-S,
NITAWL-II/S, XSDRNPM-S, COUPLE-S und ORIGEN-S. Im Unterschied zum SAS2H
Modul beinhaltet das BURNUP Modul eine Verinderung des Nuklidvektors nach dem
Abbrandschritt durch ORIGEN-S, so daf} ein modifizierter Isotopenvektor fiir den néchsten
Rechenzyklus ins BONAMI-S eingespeist wird. Abb. F 1.1 verdeutlicht dieses Vorgehen.
Der von ORIGEN errechnete Abbrandvektor kann demnach problembezogen in zweierlei
Hinsicht verindert werden. Zum einen besteht die Moglichkeit dem vorhandenen, sprich
abgebrannten, TRU Vektor einen bestimmten Masseanteil an neuen (,,frischen*) TRU (immer
als Bezug zur urspriinglichen Startzusammensetzung) hinzuzufiigen, Abb. F 1.2, und das
Modul erlaubt die Extraktion von Spaltprodukten. Somit wird die TRU Masse je nach
Vorgabe um einen bestimmten Anteil je Abbrandschritt erh6ht. Bei der Extraktion von
Spaltprodukten wird die vorhandene Spaltproduktmasse eines Elementes mit einem
Extraktionsfaktor multipliziert (Abb. F 1.3). Da dieser Extraktionsfaktor kleiner als eins ist
(meist betrigt dieser 50%), findet effektiv eine Verminderung (eine Halbierung bei 50%) der
gewiinschten Spaltprodukte statt. Dieses Vorgehen 46t sich auf alle gewiinschten

Spaltprodukte bzw. -Elemente ausdehnen.

User-Input ‘ Output
Vorgaben §
1 BURNUP
—>

| N
i
1

PRI YRR
3
v

{ BONAMVY/S ’( NITAWL-II/S ’ XSDRNPM/S ( COUPLE/S N ORIGEN/S ’
RN ‘#. - '<
Modifikation

Abb. F 1.1: Steuermodul BURNUP.
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Eine Festlegung, welche TRU mit welchem Faktor additiv hinzugefiigt und welche
Spaltprodukte mit welchem Extraktionsfaktor versechen werden, findet in der
problembezogenen Datei 104 statt. Diese Datei wird fiir jeden Brennstoff individuell erstellt
und enthilt neben den Eingabesitzen fiir die Spaltmaterialzugabe und Extraktion der
Spaltprodukte auch die Abbrandschrittweite als Steuereingaben fiir den ORIGEN-S
Durchlauf. Aufgerufen wird der gesamte Programmablauf unter Nennung der gewiinschten
Anzahl an Abbrandschritten in der SCALE iiblichen Weise.

Ausgabe Origen Zugabefakior Fort.104 | Initial Eingabe BONAMI-S
Konz. Konz.
Pu-239 XXX + 0,25 X Ini = XXX+(0,25%Ini)
Pu-240 YXX + 0,25 X Ini = YXX+(0,25%Ini)
Pu-241 YYX + 0,25 X Ini = YYX+(0,25Ini)
Pu-242 YYY + 0,25 X Ini = YYY+(0,25%Ini)
Pu-243 zYY + 0,25 X Ini = ZYY+(0,25%Ini)
Pu-244 ZzZY + 0,25 X Ini = ZZY+(0,25%Ini)
Am-241 ZZZ + 0,46 X Ini = ZZZ+(0,25%Ini)
Am-242 WzZz + 0,46 X Ini = WZZ+(0,25%Ini)
Am-243 WWZ + 0,46 X Ini = WWZ+(0,25%Ini)
Am-244 WWw + 0,46 X Ini = WWW+(0,25%1ni)
Am-245 uww + 0,46 X Ini = UWW-+(0,25%Ini)

Abb. F 1.2: Zugabemodus fiir TRU am Beispiel von Pu und Am Nukliden.

Ausgabe Origen Extrationsfakior Fort.104 Eingabe BONAMI-S
Konz. Konz.
Xe-130 AAA X 0,5 = 0,5 x AAA
Xe-131 BAA X 0,5 = 0,5 x BAA
Xe-132 BBA X 0,5 = 0,5 x BBA
Xe-133 BBB X 0,5 = 0,5 x BBB
Xe-134 CBB X 0,5 = 0,5 x CBB
Xe-135 CcCB X 0,5 = 0,5 x CCB
Sm-149 cCC X 0,5 = 0,5xCCC
Sm-150 DCC X 0,5 = 0,5 xDCC
Sm-151 pDDC X 0,5 = 0,5 x DDC
Sm-152 DDD X 0,5 = 0,5 x DDD
Sm-153 EDD X 0,5 = 0,5 x EDD

Abb. F 1.3: Extraktionsmodus fiir Spaltprodukte am Beispiel von Xe und Sm Nukliden.
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Anhang G1 Kenndaten verschiedener Transmutationsanlagen

Einen ersten Uberblick iiber das Transmutationspotential verschiedener Anlagekonzepte
ermdglicht die Einfiihrung zweier wesentlicher Vergleichskennzahlen. Dies ist zum einen der
netto TRU Abbrand in kg auf ein GWy, und Jahr bezogen (A TRU) und zum anderen das
Verhiltnis von TRU Abbrand zur Entlademenge (EOB) (A TRU/ TRU (EOB)). Als Limit des
netto TRU Abbrandes kann der theoretisch maximale Abbrand von 375 kg/GWy, und Jahr
angesehen werden. Hinsichtlich des Verhiltnisses von Abbrand zu Entlademenge gilt es ein

moglichst hohes Verhiltnis zu erreichen. Ein hoher Abbrand bei geringem Inventar ist von
Vorteil (Proliferation, kritisches Anlageninventar, etc.).

Tab. G 1.1 stellt die beiden genannten Kenndaten fiir die aktuellen kritischen sowie
subkritischen Transmutationsanlagen zusammen. Diese Kenndaten sind Ausgangsbasis fiir
Abb. 1.1 und Abb. 7.27 sowie die abschlieBende Bewertung in Kap. 7.4. Fiir das Jiilicher
System wurden fiir die Tabelle theoretische TRU Massen zum BOB Zeitpunkt errechnet, da

die realen Massen aufgrund der kontinuierlichen TRU Zugabe nicht in das Gesamtbild
integriert werden kénnen.

Tab. G 1.1: Leistungskenndaten einiger Transmutationsanlagen.

TRU (BOB) [TRU (EOB)[ A TRU JA TRU/TRU (EOB)
Idealer Abbrand /GRU 98/ 375 0 375
LWR-40% U/Pu-MOX /GRU 98/ 295 295 0 0,00
LWR-100% U/PU-MOX hoch moderiert /GRU 98/ 475 300 175 0,58
LWR-100% U/PU-MOX /GRU 98/ 718 556 162 0,29
LWR Inert matrix /GRU 98/ 605 230 375 1,63
CAPRA U/Pu-MOX /GRU 98/ 770 540 230 0,43
CAPRA Inert matrix /GRU 98/ 545 170 375 2,21
LWR 100% Th/Pu-MOX (60MWd/kg) /NEU 99/ 791 456 335 0,73
CAPRA Th/Pu-MOX /GRU 98/ 977 672 305 0,45
[HTR Dual Ball feed {opt consumption) /RUT 98/ 372 147 225 1,53
HTR Dual Ball feed (low discharge option) /RUT 98/ 246 63 183 2,90
EFR Th/Pu-MOX /GRU 98/ 603 362 241 0,67
FEA /RUB 95/ 502 222 280 1,26
Jllicher Zwelkreissystem
Pu Brennstoff (TRU BOB theoretisch) 421 66 355 5,42
PuMA Brennstoff (TRU BOB theoretisch) 480 113 367 3,25
Jiilicher Einkrelssystem
Pu Brennstoff (TRU BOB theoretisch) 619 264 355 2) g?
PuMA Brennstoff (TRU BOB theoretisch) 819 452 367 )
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Anhang H  Aussagen zum Toxizititsverlanf

Im weiteren Verlauf werden Aussagen zum Toxizitdtsverlauf getroffen. Zum einen wird das
Gefihrdungspotential bzw. der Toxizitdtsverlauf fiir eine ,Black Box* Betrachtung
dargestellt, und zum anderen wird auf die Moglichkeit eingegangen, einen Teil des ADS
Systems mit dem Restvektor aus dem Abbrand eines Th-MOX Brennstoffkreislauf zu
beschicken.

Anhang H1 Gefihrdungspotential eines ,,Black Box* Systems

Wird das Gefihrdungspotential nach der ,Black Box“ Methode iiber mehrere Zyklen
betrachtet, so ergeben sich ab dem zweiten Betriebszyklus Unterschiede gegeniiber der
Betrachtung einer Primdrmasse. Im ,,Black Box“ System werden alle Stoffstrome zu 100%
erfaBt und nicht hinsichtlich ihrer Herkunft gewichtet. Abb. H 1.1 verdeutlicht dies am
Beispiel der Toxizitdtszusammensetzung eines Pu Brennstoffes nach dem dritten Zyklus. Es
wird sofort ersichtlich, das alle Stoffstrome zu 100% erfafit und bilanziert werden. So weisen
die Betriebsverluste quasi immer die gleiche Toxizitit auf. Aus diesem Ansatz ergibt sich ein
grofSer Unterschied in der Bewertung des zweiten Cm Zwischenlagers. Bei der Analyse nach
dem Primirmassen kann klar berechnet werden, wieviel Cm als Folge der Primédrmasse im
zweiten Zyklus entstanden ist. Bei dem ,,Black Box“ System spielt dieser Zusammenhang
keine Rolle. Vielmehr werden alle anfallenden Stoffstrome zusammengefallt und in Bezug zur
erzeugten Gesamtleistung gesetzt. Die Gesamtleistung setzt sich aus der Energie des pluto-
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Abb. H 1.1: Einflugréfen der Stoffstrome auf die Gesamttoxizitit der Actinide des Pu

Brennstoffsystems nach dem dritten Zyklus im ,,Black Box* System.
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-niumerzeugenden DWR und der ADS Anlage zusammen, da Energie bei dem Pu Aufbau
erzeugt wurde. Bei der Primé#drmassenanalyse hingegen darf den Stoffteilstromen nur ein
definierter Energieanteil zugewiesen werden. Besonders deutlich wird der qualitative
Unterschied der Bilanzierungsmethoden bei der Reimplementierung des Cm Zwischenlagers.
Fiihrt dies zu einem deutlichen Absenken der Toxizitdt bei der Analyse nach der
Primérmassenmethode (vgl. Abb. 8.6), kann bei dem ,,Black Box“ System nur ein sehr
geringer EinfluB gedeutet werden. Abb. H 1.2 zeigt diesen Zusammenhang am Beispiel des
Pu Brennstoffes, bei der Betrachtung der Gesamttoxizititen fiir die Betriebszyklen 1 — 3 und
dem Cm Reimplementierungszyklus Z11. Es ist ersichtlich, daB3 es bei diesem Schritt zu einer
geringeren  Toxizitdtsreduzierung kommt. Dies ist folgerichtig, da im Cm

Reimplementierungszyklus wiederum Cm aufgebaut wird. Im wesentlichen beruht die

Toxizitdtsreduzierung somit auf der zusétzlichen Erzeugung thermischen Leistung, womit das

Gefahrdungspotential, welches als Sievert pro erzeugter Leistung dargestellt wird, positiv

beeinflufit wird.

Insgesamt bietet sich die Prim&rmassenanalyse bei einer detaillierten Untersuchung an,
wihrend das ,,Black Box* Verfahren eher bei einer Gesamtdarstellung zum Zuge kommt.
Hierbei beriicksichtigt die ,,Black Box“ Analyse, daf die Anlage permanent ein toxisches
Inventar zum Betrieb benétigt.
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Abb. H 1.2: Gesamttoxizitit der Actinide des Pu-Brennstoffes im ,,Black Box* System
fiir mehrere Betriebszyklen.
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Anhang H2 Einsatz von abgebranntem Th-MOX

Im Zuge der Analyse, welche TRU Abfallstrome in der Jiilicher ADS Anlage umgesetzt
werden konnen, wird auch auf TRU bzw. Transthorium (TRTh) Abfallstrome eingegangen,
die in zukiinftigen Brennstoffkreisliufen entstehen konnten. Abb. H2.1 zeigt diesen
Kernbrennstoffkreislauf. In diesem Fall durchlduft der abgebrannte LWR Brennstoff eine
zusitzliche energetische Nutzung in einem Th-MOX betriebenem Reaktor. Nach einer
Abklingzeit von mehreren Jahren gelangt der Brennstoff zur Wiederaufarbeitung. Ab hier
durchliuft der abgebrannte Brennstoff den bekannten Transmutationszyklus.
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Frisches UO, abgereichertes UO,

Bilanzgrenze

Uran-Systeme

Th-MOX-Systeme

/ Cm-Zwischen

lager

nach 36 a
— 1 ]
> “ =~} | Partitioning
3 a Betrieb 1 a Partitioning

v

WAA 2-Verluste WAA 1-Verluste Betriebs-Verluste Partitioning-Verluste
Endlager

Abb. H 2.1: Einbindung der Gesamtstrategie fiir den Betrieb der Jiilicher ADS in den Uran
und Th-MOX Kernbrennstoffkreislauf,

Fiir diesen Kernbrennstoffkreislauf wird ein neuer Th-MOX Brennstoff in Leistungsreaktoren
zur Stromerzeugung zum Einsatz kommen. Ausgangspunkt der Betrachtung solcher Art von
Brennstoffen hinsichtlich einer weitergehenden Transmutation ist der abgebrannte Brennstoff
aus einem Th-MOX Kreislauf nach dem Einsatz in einem DWR bei einem Abbrand von 60
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GWd/tsm. Der relative Nuklidvektor des abgebrannten Brennstoffs kann der Tab. H 2.1
entnommen werden. Um die Eignung fiir einen Einsatz als Brennstoff in der ADS Anlage zu
priifen, wurde ein Betriebszyklus mit 90,2% Pu des bekannten Vektors und 9,8% Th-MOX
Transthoriumelemente des in Tab. H 2.1 dargestellten Vektors berechnet. Dies entspricht der
bisherigen Situation eines zweiten Betriebszyklusses des Pu Brennstoffs. Der Unterschied
besteht demnach in dem Einsatz der 9,8% TRTh Elemente aus dem Th-MOX Brennstoff

Tab. H 2.1: Nuklidvektor des abgebrannten Th-

MOX Brennstoffs bei einem
Abbrand von 60 GWd/tgu.

Nuklid rel. Anteil Nuklid | rel. Anteil
| Th-232_| 84,140% | Pu-238 | 0,384%
Pa-231 0,017% Pu-239 | 1,303%
Pa-233 0,068% Pu-240 | 2,554%
U-232 0,008% Pu-241 1,344%
U-233 1,470% Pu-242 | 1,203%
U-234 0,148% Pu-243 | 0,000%
U-235 0,032% Pu-244 | 0,000%
U-236 0,005% Am-241 | 0,193%
U-238 0,000% JAm-242m|{ 0,006%
Np-237 0,002% Am-243 | 0,271%
Np-239 0,000% Cm-243 | 0,002%
Cm-244 | 0,154%

anstelle der 9,8% TRU welche als
Restinventar aus dem vorhergehenden
Betriebszyklus in den zweiten Zyklus
iibernommen werden. Eine erste
Abschdtzung des  Multiplikations-
faktors zeigt, das der Einsatz der TRTh
Elemente zu einem um 2,8 nile héheren
Multiplikationsfaktor fithrt als der
zweite  Betriebszyklus des Pu
Brennstoffs.

Hinsichtlich des Abbrandverhaltens,
das in Abb. H 2.2 fiir ein 1 GWy
System fiir drei Jahren Betriebszeit
skizziert wird, zeigen sich insbesondere
Unterschiede in der Zusammenstellung

der Minor Actinides. Es werden mit 88 kg MA innerhalb von 3 GWy, y dhnlich viel MA
erzeugt, doch dominiert in diesem Fall nicht so deutlich das Curium die Zusammenstellung,
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Abb. H 2.2: Kerninventar und Umsatz nach einem Abbrand von 3 GWya fiir den Pu Th-
MOX (90,2% / 9,8%) Brennstoff.
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sondern Am nimmt mit 13,6% Anteil auch eine deutliche Fraktion ein. Ebenfalls muf3 der
Abbrand von 21 kg Uran beriicksichtigt werden, so dal gegeniiber dem reinen Pu System
deutlich weniger Pu und TRU umgesetzt wird.

Wird die Toxizitdt der Entlademasse von dem ersten und zweiten Pu Betriebszyklus mit der
Toxizitdt des Th-MOX gemischten Pu Betriebszyklus verglichen (Abb. H 2.3), so bilden alle
drei Betriebszyklen quasi ein #hnliches Toxizitdtsniveau. Der Verlauf der Th-MOX Pu
Toxizitdt und der des ersten Pu Zyklus unterscheiden sich dabei kaum.

Als Schluflfolgerung kann festgehalten werden, da die TRTh Mengen aus dem Th-MOX
Zyklus eines DWR in die Anlage eingebracht werden koénnen. Dies fiihrt zu #hnlichen
Betriebsergebnissen, wobei weniger Cm, wohl aber mehr Am produziert wird. Die Hohe des
Multiplikationsfaktors 146t darauf schlieBen, daB weit hohere Anteile als 9,8% an
abgebrannten Th-MOX TRTh Elemente in das System eingebracht werden kdnnen.

Um genauer Einschitzungen abgeben zu konnen, bedarf es jedoch detaillierterer
Abbrandstudien. Ebenso mufl eine umfangreiche Energiebilanzierung fiir den Th-MOX
Kreislauf erfolgen, um das Gefdhrdungspotential des Einsatzes von Th-MOX Brennstoff in
der ADS Anlage letztlich beurteilen zu kénnen.
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Abb. H 2.3: Toxizitdtsvergleich des Th-MOX Pu Brennstoffes mit reinem Pu Brennstoff.
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