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Kurzfassung

Die weltweite Akkumulation von Plutonium aus der zivilen Nutzung der Kernenergie
gelangt immer deutlicher als Sicherheitsproblem in das politische Bewußtsein . Eine zu-
verlässige Beseitigung sowohl des zivilen als auch des aus der Zerstörung von Kernwaf-
fen stammenden Plutoniums kann nur durch dessen Spaltung erfolgen ; Zwischen- und
Endlagerkonzepte bieten - wenn überhaupt - nur eine befristete "Beseitigung" dieses
kernwaffenfähigen Materials an.

Die Spaltung des Plutoniums kann sowohl in heutigen oder speziell zu diesem Zweck
ausgelegten zukünftigen Reaktoren, als auch zukünftig in beschleunigergetriebenen Sy-
stemen erfolgen. Der Einsatz von thoriumbasierten Kernbrennstoffen, denen Plutonium
als Spaltstoff zugegeben wird, ermöglicht eine besonders effiziente Umsetzung des Plu-
toniums, da aus dem Thorium kein neues Plutonium mehr erbrütet wird; vielmehr wird
der Kernbrennstoff 2" 3U erzeugt, der in mancher Hinsicht als sehr viel ungefährlicher
eingestuft wird als Plutonium.

Im vorliegenden Bericht wird der Einsatz von thoriumbasierten Brennstoffen in Druck-
wasserreaktoren untersucht . Neben einem Vergleich der materialtechnischen Eigen-
schaften von thoriumbasierten Brennstoffen mit uranbasierten Brennstoffen wird ein
Überblick über den derzeitigen Erfahrungsstand mit Thorium. als Kernbrennstoff gege-
ben.

Das Abbrandverhalten von thoriumbasierten Brennstoffen wird basierend auf validier-
ten Zeltrechnungen mit den Ergebnissen von herkömmlichen uranbasierten Brennstof-
fen für Abbrände bis zu 100 GWdJts M verglichen. Als Vergleichskriterien dienen zu-
nächst die Umsatzraten sowohl für Plutonium alleine als auch für die Transuranelemen-
te. Hier zeigt sich, daß der Einsatz von Thorium die Umwandlungsraten gegenüber der
Verwendung von Uran als Träger für Plutonium verdoppelt . Dies wird auch deutlich,
wenn man die Massenbilanzen hinsichtlich der erzeugten Kernspaltenergie auswertet.
Hierbei zeigt der thoriumbasierte Brennstoff mit über 90 % der aus der Spaltung von
Plutonium erzeugten Energie ebenfalls seine Vorzüge . Nachteilig ist aber, daß die abge-
brannten Brennelemente noch große Mengen an Transuranen enthalten und somit nicht
im Sinne einer Lösung des Plutoniumproblems endgelagert werden können.

Neben der Bewertung der Umsatzraten sind auch die Rückwirkungen des Brennstoff-
wechsels auf das Sicherheitsverhalten des Reaktors zu betrachten . Anhand der Rück-
kopplungskoeffizienten für die Brennstoff- und Moderatortemperatur, die Borkonzentra-
tion und ausgedampftes Kühlmittel (void) konnte gezeigt werden, daß der thoriumba-



sielte Mischoxidbrennstoff günstigere Bedingungen aufweist als der uranbasierte
Mischoxidbrennstoff . Allerdings deuten sich für beide Brennstofftypen bei sehr hohen
Abbränden positive Void-Koeffizienten aufgrund der sehr hohen Plutoniumkonzentra-
tionen an. Zur abschließenden Beurteilung dieser Problematik sind detaillierte Kernbe-
rechnungen erforderlich.

Hinsichtlich der Endlagerung sowohl der Wiederaufarbeitungsabfälle aus dem UO 2
-Brennstoff als auch der abgebrannten Mischoxidbrennstoffe ergeben sich keine wesentli-

chen Unterschiede für die drei Brennstofftypen . Einerseits verbleiben mehr als 40 % des
ursprünglichen Plutoniums in den abgebrannten Mischoxidbrennstoffen, andererseits
werden keine Minor Actinides aus dem abgebrannten UO 2 -Brennstoff abgetrennt, die ca.
10 % aller Transurane ausmachen . Somit kann sich das Toxizitätspotential nicht nen-
nenswert gegenüber abgebrannten U02-Brennstoffen reduzieren . Da die langlebigen
Transurane die erforderliche Einschlußzeit im Endlager bestimmen, sind die zuvor be-
schriebenen Maßnahmen bezüglich einer Reduktion der Einschlußzeit neutral. Eine si-
gnifikante Reduktion dieses Parameters erreicht man erst durch die Abtrennung und
Spaltung aller Transurane . Hierzu bedarf es allerdings neben einer Erweiterung der
Wiederaufarbeitung auf die Abtrennung von Minor Actinides auch des Einsatzes be-
schleunigergetriebener Systeme zur Verbrennung der in kritischen Systemen nicht mehr
verwertbaren Restbestände an Transuranen.

Bei einem umfassenden Vergleich der beiden Brennstoffbasisma.terialien Thori-
um / Uran dürfen die Aspekte der Proliferation und der Nachwärmeproduktion der ab-
gebrannten Brennstoffe nicht vernachlässigt werden . Die Analyse zeigt für diese beiden
Aspekte, keine nennenswerten qualitativen Unterschiede, so daß ein Wechsel auf Thori-
um diesbezüglich als neutral angesehen werden kann.

Ein Vergleich der Umsatzraten von Druckwasserreaktoren mit thoriumbasierten
Mischoxidbrennstoff zu anderen Systemen, die zur Plutoniumvernichtung eingesetzt
werden sollen verdeutlicht, daß die hier vorgestellte Methode sowohl hinsichtlich des
Netto-Transuranverbrauchs mit ca . 90 % nur noch von den Inert-Matrix-Brennstoffen
übertroffen wird, wobei die Realisierung der letztgenannten technisch noch nicht geklärt
ist. Auch das für eine einmalige Plutoniumrezyklierung wichtige Entladeverhältnis liegt
mit ca. 80 % sehr hoch und wird nur noch von Inert-Matrix-Brennstoffen, optimierten
Hochtemperaturreaktoren und beschleunigergetriebenen Systemen übertroffen.

Zusammenfassend bleibt festzuhalten, daß die Einführung von thoriumbasierten
Mischoxidbrennstoffen in Reaktoren eine sehr effiziente und schnell zu realisierende
Maßnahme ist, die Menge akkumulierten Plutoniums zu verringern . Allerdings bedarf
es zur Lösung der Plutoniumfrage noch weiterer Ergänzungen im nuklearen Brennstoff-
kreislauf.



Use of Thorium fuels for the ineineration of
Plutonium in the Pressurised Water Reactor

by
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Abstraet

The accumulation of civil Plutonium from nuclear energy production continuously at-
tains attention as a world wide safety concern . A reliable elimination of the civil Pluto-

nium as weil as that from dismantling of nuclear war heads may be achieved only by its
fission; interrnediate storage or deep underground disposal - whatever technical line is
followed aliows only a temporary limited "elimination" of that weapons grade material.

Plutonium can be fissioned either in todayls nuclear reactors or with future reactors or
accelerator driven Systems being constructed especialiy for this task . The application of
Thorium based nuclear fuels, containing Plutonium as a fissile material, aliows a very
efficient consumption of Plutonium as the breeding chain of Thorium produces no Pluto-

nium. 'U is breed instead, which in some ways is classified lass dangerous than Pluto-

nium.

This paper analyses the basic features of Thorium based fuels in pressurised water reac-
tors. A comparison of the material behaviour between Uranium based and Thorium
based fuels has been done . A literature survey shows the experience already existing for

Thorium as a nuclear fuel.

The burn-up behaviour of Thorium based mixed oxide fuels is eompared with the Ura-
nium ones by well benchmarked cell calculations up to burn-ups of 100 GWd/t Hm . First,

consumption ratios for Plutonium and Transuranium elements are compared . lt turned

out that the application of Thorium based fuel doubles the consumption ratio of Pluto-
nium in comparison to Uranium mixed oxide fuel . This also becomes evident evaluating
the mass balances with respect to the generated nuclear energy . Also in this case the

Thorium based fuel demonstrates its superior Performance ; it generates more than 90 %
of the energy due to Plutonium fissioning, thus perforrning approximately 40 % better

than Uranium based mixed oxide fuel . But the large amounts of Transuranium elements

remaining in both types of fuel are disadvantageous ; thus these fuels rnay not be seen as
a solution of the Plutonium Problem for the purposes of avoiding large Plutonium
amounts to be disposed off.

Besides the valuation of consumption ratios the feed back due to the change of fuel musst
be evaluated with respect to the safety behaviour of the reactor . Basing an the reactivity
feedback coefficients of the fuel temperature, the moderator temperature, the boron con-
centration and the voided core, it can be shown, that Thorium based rnixed oxide fuel
performs better than Uranium based mixed oxide fuel . But both types of fuel rann into

trouble, if very high burn-ups are desired. Due to high initial Plutonium concentrations



the void coefficient tends to becorne positive . A final judgement of this result needs a
more detailed core layout analysis.

With respeet to final disposal both the reprocessing residuals from the U0 2-fuel and the
spent mixed oxide fuels do not perform significantly different . On the one hand more
than 40 % of the initial Plutonium remains in the spent rnixed oxide fuel, an the other
hand no Minor Actinides are separated from UO 2 fuel, which contribute to 10 % to the
mass of Transuranium elements . Tbst% why the toxicity potential may not change sig-
nificantly with respeet to spent UO2 fuel. As the Jong lived Transuranium elements de-
tel inine the enelosure time span of the final repository, the aforementioned measures are
more or less invariant with respeet to the enelosure time span. A dramatie reducti .on of
this time span can only be achieved by extraction and fission of all kind ofTransuranium
elements . But this requires besides the extension of the reprocessing task to include Mi-
nor Aetinides also the introduction of accelerator driven systerns . The later ones will
bum these residual Transuranium elements, which no longer can be recycled into reac-
tors.

The aspects of proliferation and after he gt generation during disposal may not be ne-
glected. No fundamental differentes regarding to this aspeets have been found, so that
the use of Thorium in stead of Uranium will be possible without disadvantages in this
field.

Comparing pressurised werter reactors feed with Thorium based mixed oxide fuels to
bum Plutonium to other systems demonstrate, that this method is very effeotive . The
net consumption of Transuranium elements of approximately 90 % may only be exceeded
by inert matrix fuelled systems, which technical realisation is questionable presently.
Also the discharge ratio, which marks a significant eha .raeteristie of a once through Plu-
tonium recycling strategy, performs well with approximately 80 % arid will be exceeded
only by inert matrix fuels, optimised high temperature reactors or accelerator driven
systems applying Thorium based fuels.

Finally one can conclude, that the introduction of Thorium based mixed oxide fuels in
reactors will help very well to reduce the Plutonium stock piles . But a final solution of
that problem needs additional measures in the nuclear fuel cycle .
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Abb. 8-4:

	

Toxizitätsverhältnisse der MOX Brennstoffe bezogen auf U-MOX mit einem
Entladeabbrand von 47,5 GWd/ts M .

Abb. 8-5 : Massenströme in einem kombinierten System aus Uransystemen, Wieder-
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Abb. 8-6 :
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Abb. 8-7 :

	

Toxizitätsverläufe bei U-I'vIOX Brennstoff und zweifacher Rezyklierung des

Plutoniums mit jeweils 60 GWd/tSM Entladeabbrand
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Abb. 8-8: Toxizitätsverläufe bei Th-MOX Brennstoff und zweifacher Rezyklierung
des Plutoniums bzw . Uran und Plutoniums mit jeweils 60 GWd/tsm Entla-
deabbrand (Schwermetalle).

Abb. 8-9:

	

Vergleich der relativen Toxizitätsverläufe von MOX-Brennstoffen bezogen
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47,5 GWd/ts, insgesamt und aufgeteilt nach Strukturmaterial, Actiniden

und Spaltprodukten, als auch der gesamten y-Leistung.

Abb. 9-2:

	

Verhältnisse der Nachwärmeproduktion bei Uranbrennstoffen bei einer
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Abb. 9-3 :

	

Verhältnisse der Nachwärmeproduktion von U-MOX und Th-MOX Brenn-
stoffen mit 47,5 GWdltsM Abbrand.

Abb. 9-4 :

	

Reduzierung der Nachwärmeleistung durch Abtrennung von 99,9 % der
Pu-Fraktion bei abgebrannten Uranbrennstoffen.

Abb. 9-5 :

	

Spezifische Nachwärmeproduktion des U-MOX Zyklus und dessen Kompo-

nenten.

Abb. 9-6 :

	

Spezifische Nachwärmeproduktion des Th-MOX Zyklus und dessen Kom-
ponenten.

Abb. 9-7 : Vergleich der Nachwärmeproduktion der U_MOX bzw . Th-MOX Brenn-

stoffkreisläufe mit 60 GWd/ts 1 Abbrand mit dem Uranbrennstoff mit einem

Abbrand von 47,5 GWd/t SM .

Abb. 9-8 :

	

Spezifische Nachwärmeproduktion der zweistufigen U-MOX und Th-MOX
Zyklen und des Uranreferenzbrennstoffs.

Abb. 9-9 : Vergleich der Nachwärmeproduktion der U-MOX bzw. Th-MOX Brenn-

stoffkreisläufe mit 60 GW d/ts M Abbrand mit dem Uranbrennstoff mit einem
Abbrand von 47,5 GWd/ts M .

Abb . 10-1 : Zeitlicher Verlauf der Gamma-Dosisleistung in einem. Meter Abstand von
der kritischen Masse des im Th-MOX Brennstoff erbrüteten Urans nach

/Mag 98/.

Abb. 11-1 :

	

Vergleich der Transuran-Vernichtungspotentiale von verschiedenen Reak-

torkonzepten.

Abb. 11-2:

	

Toxizitätsverläufe des frischen Uranbrennstoffs und der Wi .ederaufarbei-

tungsabfälle bei Rezyklierung der Transuranel .emente

Abb. B-1:

	

Programmflu.schema für CSASIX.

Abb. B-2:

	

Programmflußschema für SAS2.

Abb. C4 :

	

Vergleich des Verhältnisses von Plutonium zu Plutonium im frischen

Brennstoff.

Abb. C-2 :

	

Anteil der thermisch gut spaltbaren Plutoniumisotope am gesamten Pluto-

nium.

Abb. C-3 :

	

Anteil des erbrüteten 2 3Pa und 2"U bezogen auf die Zahl der zu Beginn im
Brennstoff enthaltenen thermisch gut spaltbaren Plutoniumisotope.

Abb. C-4:

	

Verhältnis der erbrüteten MA-Elemente zum anfänglichem Pu-Gehalt.

Abb. D-1 :

	

Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von

47,5 GWd/tsM .
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Abb. D-2: Reaktivitätskoeffizienten des Uran Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 47,5 GWd/tSM in pem/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
für Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-3:

	

Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
47,5 GYYdtsm.

Abb. D-4: Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 47,5 GWdJtSM in pem/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcm/K
für Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und
pcm/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-5 :

	

Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand
von 47,5 GWdltsM .

Abb. D-6: Reaktivitätskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 47,5 GWdJt SM in pemJK für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcm/K
für Moderatortemperatur, in 1/10000 pem für den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-7 :

	

Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/ts M .

Abb. D-8 : Reaktivitätskoeffizienten des Uran Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 60 GWdJtSM in pem/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
für Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und
penn/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-9 :

	

Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
60 GWdJtsm.

Abb. D-10 : Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 60 GWdJtSM in pcrnlK für Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
für Moderatortemperatur, in 1/10000 penn für den Void-Koeffizienten und
pcm/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-11:

	

Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/ts M .

Abb. D-12 : Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 60 GWd/ts M in pem/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcrnfK
für Moderatortemperatur, in 1/10000 pem für den Void-Koeffizienten und
pcm/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-13 :

	

Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand
von 60 GWd/tG;,q.

Abb. D-14: Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-

brand von 60 GWd/tSM in pcm!K für Brennstofftemperatur, in 1110 pcm/K
für Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und
pcm/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-15:

	

Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand
von 60 GWd/ts M .

Abb. D-16: Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 60 GWdltsM in pcmfK für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcrn/K
für Moderatortemperatur, in 1/10000 penn für den Void-Koeffizienten und
pcm/ppm Bor für die Borwirksamkeit .
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Abb. D-17 :

	

Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/tsM .

Abb. D-18 : Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWdltsM in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcm/K
für Moderatortemperatur, in 1110000 pcm für den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-19 : Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von

100 GWd/ts,.

Abb . D-20: Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-

brand von 100 GWd/tsv in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1110 pcm/K
für Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und
pcm/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-21 : Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/tsm.

Abb. D-22 : Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWdlts, in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcniJK
für Moderatortemperatur, in 1/10000 penn für den Void-Koeffizienten und
pcm/ppm. Bor für die Borwirksamkeit.

Abb . D-23 : Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/ty •

Abb. D-24: Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-

brand von 100 GWd/tsM in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1110 pcrn/K
für Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und

pcrnJppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-25 : Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand
von 100 GWol/tsm.

Abb. D-26 : Reaktivitätskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWd/tsh, in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcmlK
für Moderatortemperatur, in 1110000 pcm für den Void-Koeffizienten und

pcmlppm Bor für die Borwirksamkeit,

Abb. D-27: Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand
von 100 GWd/tSM .

Abb. D-28 : Reaktivitätskoeffizienten des Tb.-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWdJtSM in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1110 pcm/K
für Moderatortemperatur, in 1110000 pcm für den Void-Koeffizienten und
pcmlppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-29: Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand
von 100 GWd/tSM .

Abb. D-30 : Reaktivitätskoeffizienten des Toi-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWdJtSM in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1110 pcm/K
für Moderatortemperatur, in 1110000 pcm für den Void-Koeffizienten und
pari/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-31 : Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff der zweiten Rezyklierung mit
einem Entladeabbrand von 60 GWd/t sM .
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Abb. D-32 : Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffs der zweiten Rezyklie-
rung (nur Plutonium rezykliert) mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/tsM in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K für Mode-
ratortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und pcm/ppm
Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-33:

	

Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff (nur Plutonium rezykliert) der
zweiten Rezyklierung mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/ts m.

Abb. D-34 : Reaktivitätskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes der zweiten Rezyklie-
rung (nur Plutonium rezykliert) mit einem Entladeabbrand von
60 GWdItSM in pern/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcm/K für Mode-
ratortemperatur, in 1/10000 pem für den Void-Koeffizienten und pcm/ppm
Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-35 : Verlauf der k-Werte bei Tb-MOX Brennstoff (Plutonium und Uran von Th-
MOX rezykliert) der zweiten Rezyklierung mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/t QM .

Abb. D-36 : Reaktivitätskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes der zweiten Rezyklie-
rung (Plutonium und Uran von Tb-MOX rezykliert) mit einem Entladeab-
brand von 60 GWdJtSM in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
für Moderatortemperatur, in 1/10000 pem für den Void-Koeffizienten und
pcm/ppm Bar für die Borwirksamkeit.

Abb. D-37:

	

Verlauf der k-Werte bei U-TRU-MOX mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/t4 , und einer auf 49 erhöhten Zahl an Leerstäben.

Abb. D-38 : Reaktivitätskoeffizienten des U-TRU-MOX Brennstoffs mit einem Entlade-
abbrand von 60 GWd/ts M, und 49 Leerstäben in pem/K für Brennstofftempe-
ratur, in 1/10 pcm/K für Moderatortemperatur, in 1/10000 pem für den
Void-Koeffizienten und pcm/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. D-39 : Verlauf der k-Werte bei Th-TRU-MOX mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/ts M und einer auf 49 erhöhten Zahl an Leerstäben.

Abb. D-40 : Reaktivitätskoeffizienten des Th-TRU-MOX Brennstoffs mit einem Entla-
deabbrand von 60 GWd/ts M und 49 Leerstäben in pcmtK für Brennstofftem-
peratur, in 1/10 pcm/K für Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den
Void-Koeffizienten und penn/ppm Bor für die Borwirksamkeit.

Abb. E-1 :

	

Toxizitätspotentiale aller Massenströme des zweistufigen Brennstoffzyklus
mit einem Entladeabbrand von 60 GWd1ts1M .

Abb. E-2 :

	

Toxizitätspotentiale aller Massenströme des zweistufigen Brennstoffzyklus
mit einem Entladeabbrand von 100 GWd/t,,.

Abb. E-3:

	

Toxizitätspotentiale der zweistufigen Brennstoffkreisläufe bezogen auf den
mit 47,5 GWd/tsm abgebrannten Referenzuranbrennstoff.

Abb. F-1 :

	

Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion des Uranbrennstoffs mit
60 GWdltsm Entladeabbrand.

Abb. F-2 :

	

Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion des U-MOX Brennstoffs mit
60 GWd/tm Entladeabbrand.

Abb. F-3 :

	

Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion des Th-MOX Brennstoffs mit
60 GWd/t", Entladeabbrand.

Abb. F-4 :

	

Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion des U-MOX Brennstoffs
(zweite Rezyklierung) mit 60 GWd/tsm Entladeabbrand .
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Abb. F-6 :

	

Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion des Th-MOX Brennstoffs
(zweite Rezyklierung) mit 60 GWdltsm Entladeabbrand.

Abb. F-6 :

	

Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion der WAA Abfälle bei der Auf-
arbeitung von Uranbrennstoff mit 60 GWd/ts, Entladeabbrand.

Abb. F-7 :

	

Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion der WAA Abfälle bei der Auf-

arbeitung von U-MOX Brennstoff mit 60 GWdItsm Entladeabbrand.

Abb. F-8 :

	

Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion der WAA Abfälle bei der Auf-
arbeitung von Th-MOX Brennstoff mit 60 GWrIlt sm Entladeabbrand .
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Einleitung

1 Einleitung

1 .1 Weltweiter Primärenergiebedarf

Seit dem Beginn der Industrialisierung im 19 . Jahrhundert ist sowohl die Welt-
bevölkerung als auch deren Energiebedarf - mit Ausnahme zur Zeit der Welt-
kriege - kontinuierlich gestiegen . Seit Beginn der sechziger Jahre des 20 . Jahr-
hunderts ist die Kernenergie in den meisten Industrienationen zur Marktreife
entwickelt und deren Anteil an der Energiewandlung ausgebaut worden . Neben
der Stromerzeugung aus fossilen Energieträgern und Wasserkraft, hat nur die
Kernenergie das Potential im relevanten Umfang als Primärenergieträger einge-
setzt werden zu können.

1 .1.1 Wasserkraft

Eine weitere Nutzung der Wasserkraft über das bisherige Maß hinaus ist in vie-
len - insbesondere industrialisierten - Ländern nicht mehr möglich, da eine ent-
sprechende Topographie vorausgesetzt werden muß . Neue Staudammprojekte
sind mit der Überflutung von zum Teil erheblichen Gebieten verbunden . Dies
führt zu sozial gesellschaftlichen Problemen (erforderliche Umsiedlungen) als
auch unter Umständen zur Beeinflussung des lokalen Klimas. Ein massiver Aus-
bau der Wasserkraft ist zumindest innerhalb Europas aus diesen Gründen nicht
zu erwarten.

1.1 .2 Fossile Energieträger

Die drei fossilen Energieträger, die im wesentlichen in der Energiewirtschaft ge-
nutzt werden, sind Kohle, Öl und Gas . Bei der Verbrennung dieser Energieträger
wird Kohlendioxid (CO) freigesetzt . Der Einfluß eines Anstiegs des CO 2 Gehaltes
in der Atmosphäre auf das globale Klima ist bei den Experten umstritten . Eine
globale Erwärmung und die zugehörige Verschiebung der Klimazonen auf der
Erde durch eine Erhöhung der CO2 Konzentration können zumindest nicht aus-
geschlossen werden. Dies hätte fatale Folgen, da die Wüsten sich ausdehnen und
die Ernährung der wachsenden Weltbevölkerung noch schwieriger - wenn nicht
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gänzlich - unmöglich würde . Bei den Primärenergieträgern wird bei Gas anteilig
am wenigsten CO 2 produziert . Deshalb wird Gas sehr oft als umweltfreundlicher
Primärenergieträger bezeichnet und dessen Nutzung forciert, um die zum Teil
ehrgeizigen CO 2 Reduktionspläne einiger Industrienationen, die von der Welt-
klimakonferenz gefordert werden, zu erreichen . Man darf bei der Einschätzung
der Umweltverträglichkeit die Leckageverluste an CH 4 und den Gasverbrauch
zur Kompensation der Reibungsverluste beim Transport der Erdgases nicht ver-
nachlässigen, denn die Klimarelevanz von CH 4 ist ungleich größer als die von
CO 2 .

L1.3 Kernenergie

Nach Störfällen in Kernkraftwerken - insbesondere nach TMI (USA) und der
Havarie in Tschernobyl (UdSSR) - ist die Nutzung der Kernenergie zunehmend
mit Akzeptanzproblemen innerhalb der Bevölkerung behaftet, Eine Lösung kann
hier in der Entwicklung von Reaktorkonzepten, bei denen die Auswirkungen von
Störfällen und Havarien mit inneren Ursachen naturgesetzlich auf das Betriebs-
gelände begrenzt wird, liegen. Neben einigen evolutionären Ansätzen der großen
Reaktorhersteller, die im wesentlichen die etablierte Leichtwasser Reaktorlinie
weiterentwickeln, sind auch innovative Konzepte von Reaktoren in der Diskussi-
on, die diesen Ansprüchen gerecht werden, z . B . der modulare Hochtemperatur-
reaktor (HTR).

Ein erheblicher Teil der Akzeptanzprobleme der Kerntechnik ist nicht nur bei
den Risiken während des Reaktorbetriebes zu begründen, sondern liegt in der
Entsorgungsfrage, deren Lösung in Politik und Gesellschaft diskutiert wird. Hier
fällt insbesondere dem Plutonium eine große Aufmerksamkeit zu, da dessen si-
chere Verwahrung bzw. Vernichtung auch aus Proliferationsgründen gewährlei-
stet sein muß . Möchte man auf den erforderlichen Abschluß des Plutoniums und
der wärmeerzeugenden Abfälle insgesamt von vielen Millionen Jahren von der
Biosphäre verzichten, so muß man die langlebigen, radiotoxischen Nuklide in
kurzlebige umwandeln . Dieser Vorgang wird als Transmutation bezeichnet.

Die Zukunft der Kernenergie wird mit der Klärung der langfristigen Entsor-
gungsfrage und der Entwicklung von Reaktoren mit einer neuen Sicherheitsqua-
lität verknüpft sein.

1.1 .4 Alternative Energieträger

Bei den alternativen Energieträgern stehen die Nutzung der Windkraft und der
Sonnenenergie im Mittelpunkt der öffentlich meist emotional geführten Diskus-
sion. Bei der Sonnenenergie muß unterschieden werden zwischen solarthermi-
sehen und photovaltaischen Kraftwerken . Allen alternativen Energieträgern ge-
meinsam ist eine im Vergleich zu den oben genannten Primärenergieträgern sehr
geringe Energiedichte . Um ein Kraftwerk mit einer entsprechenden Leistung zu
errichten sind entsprechend große oder viele modulare Anlagen erforderlich . Dies
führt zu relativ großen Stoffströmen bei der Errichtung der Anlagen und mei-
stens noch zu hohen Investitionskosten . Die großen Stoffströme führen zu langen



Einleitung

	

3

Tab . 1-1 : Energiemix in der BRD 1996 /BMW 971 .

Energieträ- Primärenergiever- Stromer-
ger brauch zeugung

Mineralöl 39,4 %

Steinkohle 13,8 %

Braunkohle 11,5 % 66,7 '7(

Erdgas 21,5 %

Kernenergie 12,0 % 29,4 '7(

Wasserkraft 0,5 % 3,9 %

Sonstige 1,4 % 0 %

Energierückflußzeiten und zu

vergleichsweise geringen Ern-

tefaktoren . Dies stellt in vielen

Fällen unmittelbar den ökolo-

gisch und wirtschaftlich sinn-

vollen Einsatz dieser Energie-
quellen in Frage . Auch unab-
hängig von allen Kostenfragen

kann die Einführung solcher

Energieträger wegen der hohen
Rückflußzeiten ohne Zufüh-

rung zusätzlicher Energie aus

sehr langsam erfolgen, so daß diese auf abseh-konventionellen Kraftwerken nur

bare Zeit nur einen untergeordneten Anteil an der Energiebereitstellung haben
werden.

L2 Heutiger Energieverbrauch

Die Anteile der Primärenergieträger sowohl am gesamten Energieverbrauch als

auch an der Stromerzeugung sind für die Bundesrepublik Deutschland in Tab.

1-1 aufgeführt. Der gesamte weltweite Energiebedarf liegt derzeit bei 13*10 9
tsKE/a um den Bedarf von ca . 5,8'109 Menschen zu decken. Der Nettoverbrauch
an elektrischer Energie pro Kopf ist nach /Kug 98/ für die relevantesten Nationen
in Abb . 14 gezeigt . Man erkennt daß Länder mit sehr hoher Bevölkerungszahl

Abb. 1-1: Derzeitiger pro Kopf Nettoverbrauch an elektrischer Energie in wichtigen Staaten
nach /Kug 98/.
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(z . B . China) einen noch sehr geringen spezifischen Verbrauch von elektrischer
Energie aufweisen . Entsprechend kann davon ausgegangen werden, daß ein
Wirtschaftswachstum in diesen Nationen viel enger mit dem Energieverbrauch
verknüpft ist, als in den bereits hoch industrialisierten Staaten wie z . B . der
Bundesrepublik Deutschland . Dementsprechend stehen den Einsparzielen an
Kohlendioxid von 25 % im Fall der BRD enorme Steigerungspotentiale in den
Ländern der dritten Welt gegenüber, wenn die Stromerzeugung dort überwie-
gend aus fossilen Energieträgern gedeckt werden sollte . Unterstrichen wird dies
durch das überproportional hohe Bevölkerungswachstum in diesen Nationen. In
diesem Zusammenhang wird erkennbar, daß die Energiefrage in absehbarer Zu-
kunft nicht durch Einsparungen in den Industrieländern allein gelöst werden
kann. Die Lösung der Problematik liegt insbesondere in der Bereitstellung um-
weltfreundlicher Energiewandlungsmethoden in den Schwellenländern.

1 .3 Prognosen zum Weltenergieverbrauch

Die Entwicklung des Weltenergiebedarfs ist an die erwartete Zunahme der Welt-
bevölkerung gekoppelt . /Hei 97/ prognostiziert die in Abb . 1-2 dargestellte Zu-
nahme des Primärenergieverbrauchs bis zum Jahr 2050 .

20

15

0

Abb. 1-2 Prognose der Energiewandlung nach /Hei 97/ bis 2050. (Die mit. „ gekennzeichneten
Werte sind nach dem Erdgas Weltkongreß, 1997 bzw. bei Kennzeichnung mit

xw
nach

der Weltenergiekonferenz WES; 1995 eingezeichnet .) .
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Jahr

Abb. 1,--3 Prognostizierter Anstieg des Bedarfs an elektrischer Energie der Weltbevölkerung
nach /Hei 971.

Korrespondierend wird in Abb. 1-3 die Zunahme des Bedarfs an elektrischer
Energie nach /Hei 9.7/ gezeigt . In einer Prognose vom September 1998 EL 98/
geht der Welten,ergierat übereinstimmend mit /Hei 97/ von einer Zunahme der
Weltbevölkerung von

derzeit sechs Milliar-

den Menschen auf

	

15%

zehn Milliarden Men-

	

Tß- .c,,

sehen im Jahr 2050

	

5
120/0-

«1E 2aus. Es werden auch

2050 alle heute ge-

	

•a

nutzten Primärener-

	

oe c s°io +

gieträger

	

eingesetzt
werden müssen, um

den Bedarf decken zu

	

o
io ~

können. Der relative

Anteil der Kernenergie

an allen Primärener-
Abb. 1-4 : Anteil der Kernenergie am Primärenergiebedarf undgieträgern 1998 und

	

dessen prognostizierte Entwicklung nach /Wal 98/.
dessen prognostizierte

Entwicklung ist in

Abb . 1--4 gezeigt. Man erkennt eine Steigerung des Anteils der Kernenergie am
gesamten Primärenergiebedarf um einen Faktor von größer als 2,5 bis zum Jahr
2050 . Da der gesamte Energiebedarf sich in dieser Zeit ebenfalls um prognosti-

zierte 40 % erhöht, ist davon auszugehen, daß die installierte nukleare Leistung
in den nächsten 50 Jahren mindestens verdreifacht werden wird . Vor diesem
Hintergrund ist das weltweit steigende Interesse an Kernreaktoren mit gestei-
gerter Sicherheit, als auch an innovativen Wegen zur Lösung der Entsorgungs-

1998 2020

Jahr

2050
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problematik wie zum Beispiel der Toxizitätsreduzierung des hochradioaktiven
Abfalls durch Partitioning und Transmutation zu sehen.

1 .4 Inhalte dieser Arbeit

Nachdem in dieser Einführung deutlich gemacht wurde, daß zur Zeit davon aus-
gegangen wird, daß auf die friedliche Nutzung des Primärenergieträgers Kern-
kraft in der ersten Hälfte des nächsten Jahrhunderts weltweit nicht verzichtet
werden kann, werden in Kapitel 2 die Ziele, Möglichkeiten und Grenzen der
Transmutation und des dazugehörenden Partitioning diskutiert . Dabei erfolgt
eine Gegenüberstellung der heutigen Entsorgungskonzepte mit innovativen
Brennstoffkreisläufen . Der Schwerpunkt der Arbeit ist die Untersuchung des
etablierten Druckwasserreaktors in Verbindung mit Thorium als Basismaterial
der Brennelemente mit dem Ziel, das Gefährdungspotential des abgebrannten
Brennstoffs zu reduzieren. Die Zusammenfassung einer umfangreichen Litera-
turrecherche zu Thorium als Brennstoffmaterial ist in Kapitel 3 enthalten . An-
schließend werden in Kapitel 4 die angewendeten Rechenverfahren beschrieben,
mit denen das neutronische Verhalten der untersuchten Brennstoffe im Reaktor
modelliert wird . Um die Qualität der numerischen Stimulationen sicherzustellen,
wurden umfangreiche Benchmarkrechnungen durchgeführt . Die Auswertung
dieser Studien wird in Kapitel 5 vorgestellt.

Das Kapitel 6 enthält vergleichende Ahbrandrechnungen. Dabei wurden als Re-
ferenz sowohl reine Uran Brennstoffe als auch bereits übliche uranbasierte Plu-
tonium-Misehoxidbrennstoffe (U-MOX) berechnet und mit den thoriumbasierten
Plutonium-MOX-Brennstoffen (Th-MOX) verglichen . Ziel ist eine möglichst voll-
ständige Vernichtung des Plutoniums . Die Realisierbarkeit der Brennstoffe
hängt unmittelbar vom Sicherheitsverhalten des Kerns ab . Dieses wird für den
Druckwasserreaktor durch Bestimmung der Reaktivitätskoeffizienten geprüft.
Neben der ersten Rezyklierung des Plutoniums wird auch die zweite Rezyklie-
rungsstufe hinsichtlich ihrer Plutonium Umsatzraten und ihrer Reaktivitäts-
koeffizienten untersucht . Ausblickend auf eventuelle, zukünftige geschlossene
Plutoniumkreisläufe wird ein Szenario eines entsprechenden Brennstoffkreis-
laufs entwickelt und die Möglichkeiten einer eventuellen Realisierung geprüft.
Das Kapitel 7 ist analog aufgebaut, mit dem Unterschied, daß neben Plutonium
auch die wichtigen iinc~r Actinides (MA) nämlich Neptunium, Americium und
Curium bei der Wiederaufarbeitung zurückgewonnen und rezykliert werden.
Auch hier werden die Reaktivitätskoeffizienten berechnet, um das Sicherheits-
verhalten dieser Transuranbrennstoffe beurteilen zu können . In Kapitel 8 wer-
den die zeitlichen Verläufe der Toxizitätspotentiale der abgebrannten Brennstof-
fe mit denen der frischen Brennstoffe verglichen . Auf diese Weise wird erkenn-
bar, welche Toxizität durch den menschlichen Eingriff bei der Energiewandlung
im Reaktor zusätzlich erzeugt wurde . Ebenfalls kann man die Zeitspanne able-
sen, nach der die Toxizität wieder das Niveau des frischen Brennstoffs erreicht
hat. Diese Angabe ermöglicht die Beurteilung, wie lange der Abschluß der Ab-



Einleitung

	

7

fälle von der Biosphäre durch das Endlager sichergestellt werden muß . Für die
Stabilität der Formation eines Endlagers ist der Wärmeeintrag der abgebrannten
Brennstoffe relevant . Dieser sollte so gering wie möglich sein beziehungsweise
möglichst schnell während der überirdischen Zwischenlagerung abfallen . In Ka-
pitel 9 befindet sieh die vergleichende Betrachtung aller untersuchten Brennstof-
fe hinsichtlich dieses Kriteriums. Ein weiterer zu berücksichtigender Aspekt bei
der Einführung des thoriumbasierten Brennstoffkreislaufs ist die Proliferations-
gefahr . Aus diesem Grunde werden der Uran- und der Thoriurn-
Brennstoffkreislauf auf die Möglichkeiten der Abtrennung von waffenfähigem
Material hin in Kapitel 10 untersucht.

Das Kapitel 11 faßt die Ergebnisse zusammen und beinhaltet die entsprechenden
Schlußfolgerungen . Ebenso wird hier ein Vergleich der Potentiale des Druckwas-
serreaktors in Bezug auf die Plutonium . Vernichtung mit anderen Reaktorkon-
zepten gezeigt. In den Anhängen befinden sieh für den interessierten Leser wei-
tere Rechenergebnisse zu den einzelnen Themen der Arbeit .
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2 Motivation für Par

	

nin. und ans utati .

21 Bisherige Konzepte zur Entsorgung von Kernkraftwerken

Die bei der Nutzung der Kernenergie entstehenden Abfälle können je nach ihrem

Aktivitätsinventar in schwach-, mittel- und hochaktive Abfälle unterteilt werden.

Dabei liegt das Problem des erforderlichen Abschlusses von der Biosphäre für

Jahrhunderttausende bei den hochaktiven Abfällen (HAW), die im wesentlichen
die entladenen Brennelemente eines Kraftwerkes bzw. den verglasten Abfall aus
der Wiederaufarbeitung darstellen . Bisher werden von den Nationen, die die
Kernenergie nutzen, zwei verschiedene Entsorgungspfade für den hochradioakti-
ven Abfall vorgeschlagen,

• Direkte Endlagerung abgebrannter Brennelemente und,

• Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen und Endlagerung der Abfälle.

2.1 .1 Direkte Endlagerung

Sowohl bei der direkten Endlagerung als auch bei dem Weg der Wiederaufarbei-
tung wird der aus dem Reaktor entladene Brennstoff für einige Jahre in das
Kompaktlager gebracht . Dieses Lager befindet sich bei den Reaktoren in der
BRD im Reaktorcontainment .Es ist ein sogenanntes Naßlager, d. h. die Bren-
nelemente werden unter Wasser gelagert . Dieses Wasser übernimmt sowohl die

Aufgabe der Abschirmung der radioaktiven Strahlung als auch die der
Nachwärmeabfuhr. Um letzteres zu gewährleisten, muß das Becken durch aktive
Komponenten gekühlt werden. Nach dieser Lagerzeit werden die Brennelemente
in einen Transportbehälter z . B. vom Typ CASTOR verladen. Die noch vorhande-
ne Nachzerfallswärme ist so gering, daß sie inhärent durch Wärmestrahlung und

Naturkonvektion aus dem gerippten Transportbehälter abgeführt werden kann.
Sinnvoll ist eine Zwischenlagerung in diesem Behälter für einige Jahrzehnte, je-
doch ist dies keine technische Grenze . Dann ist die Nachwärmeproduktion
nochmals stark abgeklungen . Die Brennstäbe sollen anschließend konditioniert,
in einen Endlagerbehälter umgeladen und in einer geologisch stabilen von der
Biosphäre abgeschlossenen Formation eingelagert werden . Dabei fällt dieser
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geologischen Formation des Endlagers die Aufgabe der langfristigen Rückhal-
tung des Aktivitätinventars zu.

2.1.2 Wiederaufarbeitung

Material Menge

Strukturmaterialien 15 .000 kg

Spaltprodukte 1.350 kg

Transurane ohne Pu 37 kg

Uran 33600 kg

Plutonium 333 kg

Beim Weg der Wiederaufarbeitung werden
die Brennelemente nach einer Zwischenla-
gerzeit von einigen Jahren in einer Wieder-

Tab. 2-1 : Jährliche Entlademengen
eines DWR mit 1460
lVlWe nach 10 Jahren
Abklingzeit

aufarbeitungsanlage zerlegt . Die Zusammen-
setzung einer Jahresentladung des N4
Druckwasserreaktors mit 1460 MWe zehn

Jahre nach der Entnahme aus dem Reaktor
mit einem Abbrand von 35 GWdItsm ist in der

.

Tab. 24 gezeigt. In der Wiederaufarbei-
tungsanlage werden die Strukturteile vorn
Brennstoff getrennt . Aus den Brennstoffpel-
lets werden die Uran- und Plutoniumfraktion
von den Spaltprodukten und den verbleiben-

den Actiniden abgetrennt . Die Spaltprodukte und die Actiniden sollen als endla-
gerfähiges, verglastes Gebinde konditioniert und anschließend in ein geologisch
geeignetes Endlager verbracht werden . Sein geologischer Aufbau soll die Rück-
haltung des radioaktiven Inventars sicherstellen . Uran bzw. Plutonium werden
als Mischoxid zu neuen Brennelementen, sogenannten M0-Brennelementen,
verarbeitet und erneut in einen Kernreaktor eingesetzt.

2.1.3 Kritik an den bisherigen Konzepten

Bei beiden Konzepten ist die langfristige Rückhaltung der Actiniden (einige 10'
Jahre) erforderlich. Dabei versucht man den Austritt von aktivem Inventar
durch ein Konzept von mehreren gestaffelten Barrieren sicherzustellen, siehe
Abb. 24 .

Hüllrohr

	

BehälterPellet Salzstock u. Deckgebirge

Abb. 2-1 : Barrierenkonzept der Endlagerung (heute) .



Motivation für P & T

	

11

Dabei sind die ersten drei Barrieren von Menschen hergestellt und werden als
"ingenieurteehnisehe Barrieren" bezeichnet . Für diese wird heute eine Lebens-
dauer in der Größenordnung von ca . 1000 Jahren garantiert . Die Toxizitäten der
Spaltprodukte und Strukturmaterialien sind in dieser Zeit weitgehend abge-

klungen und tragen nicht mehr nennenswert zur gesamten Toxizität der abge-
brannten Brennstoffe bei . Sie liegen dann sogar bei den Spaltprodukten eine
bzw . bei den Strukturmaterialien zwei Größenordnungen unter denen des fri-
schen Uranbrennstoffs. Nach dieser Zeitspanne muß man sich auf die geologi-
schen Rückhalteeigenschaften der Endlagerformation für die Rückhaltung der
Transuranelemente verlassen. Die zeitliche Abnahme der Radiotoxizitäten des

abgebrannten Uranbrennstoffs mit einem Abbrand von 35 GWd/t sM wird in Abb.
2-2 gezeigt . Zwar ist der erforderliche Zeitraum von einigen 10 6 Jahren klein im
Vergleich zu geologischen Zeiträumen, aber dennoch befürchten Kritiker eine Ge-

fährdung des zukünftigen Lebens durch das Endlager . Ihre wesentlichen Kritik-
punkte umfassen im Einzelnen:

10

	

100

	

1 .000

	

19 .000

	

100 .000

	

1,000 .000 10 .000 .000

Lagerzeit / Jahre

Abb. 2-2: Verlauf der Radiotoxizität der abgebrannten Brennelemente mit und ohne
Actinidenabtrennung und Vergleichsniveau des frischen Brennstoffes /Pipi 95/.
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Die Endlagerfoa xnnation könnte durch den menschlichen Eingriff und die

Nachwärmeabführung des Abfalls ihre Rückhalteeigenschaften verlieren.

• Das „Leben" in ferner Zukunft ist sensitiver gegenüber ionisierender Strah-

lung, so daß heute akzeptierte Dosisgrenzwerte für radioaktive Stoffe dann
keine Gültigkeit mehr besitzen.

• Die Dosisbewertung sowie die Dosisgrenzwerte sind heute noch Gegenstand

von Veränderung.

Es können Störfälle durch äußere Einwirkungen auftreten, die heute nicht be-
rücksichtigt werden und noch nicht vorstellbar sind.

2 .2 Partitioning und Transmutation als Elemente des Brenn-
stoffkreislaufs

Das Ziel der Transmutation ist, die Radiotoxizität der Abfälle so zu verringern,

daß deren Gefährdungspotential nach technisch beherrschbaren Zeiträumen von

ca . 1000 Jahren dem des nicht in den Reaktor eingesetzten Brennstoffes ent-

spricht . Dann brauchten die Anforderungen an die Rückhalteeigenschaften des

Endlagers nur denen der Uranerzlagerstätte zu entsprechen, um eine zusätzliche

Langzeitgefährdung durch die Energieumwandlung bei der Nutzung der Kern-
energie im Vergleich zur natürlich vorhandenen Gefährdung der Uranerzlager-

stätte zu vermeiden. Dieser nicht in. den Reaktor eingesetzte Brennstoff ist ein

geeignetes Vergleichsmedium, denn bei der Herstellung der Brennelemente ist

durch den menschlichen Eingriff weder neues radioaktives Material entstanden

noch beseitigt worden. Der zeitliche Verlauf seiner Radiotoxizität ist in Abb. 2-2
zum Vergleich eingezeichnet . Um dieses Ziel zu erreichen, müssen die Stoffe mit

den extrem langen Halbwertszeiten (dies sind im wesentlichen die Transurane)

umgewandelt werden (vgl . Abb. 2-2) . Wenn sich in der Gesellschaft ein Konsens

finden sollte, die hochaktiven Abfälle der Kerntechnik zu transmutieren, ist das

gleichbedeutend mit dem Einstieg in die Wiederaufarbeitung in großem Umfang.

Dazu bedarf es zunächst einiger Forsehungs- und Entwicklungsarbeiten auf dem

Gebiet der Trennung der einzelnen Elemente aus dem abgebrannten Brennstoff
(Partitioning). Die bei der bishe-

Tals 2A2'
rigen Wiederaufarbeitung er-

reichten Abtrennraten sind nicht
ausreichend, um das Ver-

gleichsniveau der Radiotoxizität
in technisch beherrschbaren Zeit-

räumen zu erreichen. Außerdem

werden heute noch keine sonsti-

gen Actiniden zurückgewonnen.

Einen Überblick über den Stand

der Technik und die erforderli-
chen Trennraten für die Trans-

Abtrennraten an TRU bei der EIAA
heute

	

und

	

beispielsweise

	

zur
Transmutation .Erforderliche.

Element Restanteil i
HA~a' (heute)

Restanteil im RAW
zur Transmutation

U 0,5 `% 1 5

Np 100% 1 %

Pu 0,5 % 0,01 %

Am 1;0 /£ 0,x,1

Cm 100% 1%
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mutation gibt die Tab® 2-2 . Die Transurane müssen nahezu vollständig abge-

trennt werden, um die Endlagerzeiten entsprechend reduzieren zu können . An-
schließend müssen die Transurane in einer Transmutationsanlage, möglichst
vollständig umgesetzt werden.

2.3 Konzepte zur Transmutation

Um das Ziel der Reduzierung der erforderlichen Abschlußzeiten der hochradioak-
tiven Abfälle von der Biosphäre auf ingenieurtechnisch beherrschbare Zeiträume

zu erreichen, gibt es zwei grundsätzliche Möglichkeiten:

Entwickeln von Brennstoffen, bei denen nur in stark vermindertem Maße

langlebige Transurane aufgebaut werden.

Entwicklung von Brennstoffkreisläufen, bei denen die langlebigen Transuran-

elemente rezykliert und bei einem erneuten Einsatz in einem Reaktor umge-
setzt werden. Dieser Weg kann auch dazu genutzt werden, bereits vorhande-
ne Transuraninventare zu reduzieren.

2.3.1 Inertatriees zur Verhinderung eines Aufhaus von Transuranen.

Das Erbrüten von langlebigen Transuranen kann völlig verhindert werden, wenn
man ein neutropisch inertes Material verwendet, Neben der dann praktisch nicht

mehr vorhandenen Proliferationsrelevanz des abgebrannten Brennstoffs würde
so die Toxizitätsbilanz nicht durch ein erbrütetes Material belastet . Die Reali-
sierbarkeit eines solchen Brennstoffes ist aber zur Zeit nicht sichergestellt, in je-

dem Fall wären enorme F & E Arbeiten zu inerten Brennstoffen erforderlich . Ne-
ben den Materialqualifizierungsfragen stehen hier auch Fragen der nuklearen

Stabilität eines solchen Reaktorkerns im Vordergrund . Vermutlich bedarf es um-

fangreicher konstruktiver Innovationen bei der Kernauslegung, um zu einem ad-
äquaten Sicherheitsverhalten zu gelangen . Die Nutzung solcher Brennstoffe ist
daher mittelfristig nicht zu erwarten. Hinsichtlich der Erzeugung von Transura-

nen kann man Thorium als Inert-Matrix einstufen . Auf die Thoriumoption wird
detailliert in Abschnitt 2 .4 eingegangen.

2,3.2 Reaktorkonzepte zur Tra .suran-Vernicht ng

Für eine mögliche Transmutationsanlage werden weltweit unterschiedliche Kon-
zepte diskutiert . Einen umfassenden Überblick über die derzeit innerhalb der EU
durchgeführten Studien gibt /Lel 9.7/.. Eine Möglichkeit ist eine Weiterentwick-
lung der etablierten, thermischen Reaktoren . Durch Veränderungen der Brenn-
stoffzusammensetzung ist eine Erhöhung der Umsatzraten an Transuranelemen-

ten (TRU), bzw. eine Verringerung der Brutraten neuer TRU Elemente denkbar.

Es könnten auch in der üblichen Stabanordnung des Brennstoffes der Leichtwas-

serreaktoren einige Brennstäbe durch Stäbe, die Actiniden mit relativ zum Plu-

tonium geringem Anteil am TRU Gemisch, sogenannte „Minor-Aetinides (MA)",
in einer Inert-Matrix enthalten, ersetzt werden . Diese Brennstäbe dienen dann
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zur Transmutation bereits aufgebauter Transuraninventare und werden dem für
den Reaktor üblichen Neutronenspektrum ausgesetzt.

Die Umsetzung von TRU in Reaktoren mit schnellen Neutronenspektren wird
ebenfalls z. B . in /FRA 93/ diskutiert . Der Vorteil liegt in der relativ hohen Neu-
troneneffizienz schneller Systeme. Allerdings ist die weltweite Erfahrung mit
schnellen Reaktoren wesentlich geringer als mit thermischen Systemen. Bei die-
sen Reaktorkonzepten sind auf jeden Fall umfangreiche F&E-Arbeiten erforder-
lich, um Werkstoffe, insbesondere für die Brennelemente, zu qualifizieren und
eine Auslegung des Systems zu erreichen, die ein adäquates Sicherheitsniveau
aufweist . Die Effizienz des TRU-Umsatzes rechtfertigt F&E Arbeiten für diese
Systeme.

r frische Spaltstoffe,
U, Pu, MA aus

abgebrannten LW R-BE

Netto-Energie-
Gewinn

Abb. 2-4: Flußdiagramm eines beschleunigergetriebenen Transmutationsreaktors.

Unterkritische Transmutationsanlagen werden von vielen Nationen weltweit
ebenfalls diskutiert . Sie bestehen aus einer externen Spallationsneutronenquelle
und einem unterkritischen Blanket, in dem die umzuwandelnden Stoffe einge-
setzt werden . Diese bieten aus sicherheitstechnischen Überlegungen einige Vor-
teile . Die Verringerung von Resonanzabsorbern im Core, die im Hinblick auf ho-
he Umsatzraten im Reaktor erforderlich werden kann, ist bei einem ausreichen-
den Abstand vom kritischen Zustand verhältnismäßig unproblematisch . Die nu-
kleare Energiewandlung kann, da keine sieh selbsterhaltende Kettenreaktion
vorliegt, durch Abschalten des Beschleunigers gestoppt werden . Zum Erreichen
des erforderlichen hohen Neutronenflusses wird ein im Beschleuniger erzeugter
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Protonenstrahl in ein Bleitarget geleitet . Um einen Protonenstrahl entsprechen-
der Stärke zu erzeugen, bedarf es auf dem Gebiet der Beschleuniger noch um-
fangreicher F&E-Arbeiten . In diesem Bleitarget beispielsweise werden durch
Spallationsreaktionen Neutronen erzeugt. Diese Neutronen werden dann für
die eigentliche Umwandlung der TRU im Blanket genutzt . Das Blanket ist in den
bisher vorgeschlagenen Konzepten verschieden strukturiert . Neben der Verwen-
dung etablierter fester Brennstoffe wird auch das Einbringen der Minor Actini-
des (MA) in Form einer Suspension /GLO 93/ z . B . mit Blei vorgeschlagen . Hier
kann wieder mit einem schnellen z . B. /Liz 93/ als auch einem thermischen Spek-
trum z . B . /Lyp 93/ oder einer Kombination aus den beiden gearbeitet werden.
Die Neutronen können durch Graphit, welches mit Bohrungen für die MA Sus-
pension versehen ist, thermalisiert werden . Die MA-Suspension übernimmt dann
auch die Aufgabe des Abtransportes der erzeugten Wärme . Diese kann in einem
Dampfkraftprozeß genutzt werden, so daß über den Bedarf des Beschleunigers
hinaus elektrische Energie erzeugt werden kann. Zur Verdeutlichung sind die
Stoff- und Energieströme in Abb. 2-3 eingezeichnet . Die direkte Vernichtung von

TRU durch Spallationsreaktionen bei Beschuß durch Protonen scheint zur Zeit
schwierig. Um nennenswerte Umsatzraten zu erreichen, müßten Protonenstrahl-
intensitäten vorliegen, die um Größenordnungen über denen liegen, die heute er-
reichbar sind.

Die Lösung des Langzeitproblems wird nicht in der Wahl einer dieser genannten
Wege liegen, sondern in einer sinnvollen Kombination von einzelnen Systemen,

bei denen den Reaktoren eine entscheidende Bedeutung, insbesondere zur Mini-

mierung oder gar Vermeidung langlebiger, radioaktiver Stoffe zukommt.

2.4 Thorium als Instrument der Plutoniumbeherrschung

	

2 .4.1

	

Quelle der Transurane

Bei der Nutzung von Uranbrennstoff bzw . von auf uranbasierten Mischoxid-
brennstoffen erfolgt die Produktion des Plutoniums im wesentlichen aus der pa-

rasitären Neutronenabsorptionen innerhalb des "gU; dies ist bisher aus Gründen
der Neutronen- und Spaltstoffökonomie ein gewünschter Prozeß . Der Aufbau der
höheren Actiniden Americium und Curium ist wiederum an die Plutoniumkon-
zentration innerhalb des Brennstoffs geknüpft. Ein einfach zu realisierender An-
satz zur Verhinderung dieses Aufbaus an Transuranelementen im Reaktor ist die
Substitution des 238U durch eine anderes Nuklid. Dieses Nuklid muß ähnliche
neutronenphysikalische Eigenschaften haben, denn das 238U ist für die nukleare
Stabilität von Reaktoren von außerordentlicher Bedeutung.

	

2.4.2

	

Ersatz des Nuklids 'U im Brennstoff

Ein Nuklid, das sich ähnlich wie das " sU im Reaktor verhält, ist das 232Th. Na-
türliches Thorium besteht zu 100 % aus diesem Isotop . Da Thorium häufig zu-
sammen mit Uran vorkommt, sind dessen Thoriumtöchter je nach Lagerstätte
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zusammen mit dem 232Th zu finden, spielen aber eine untergeordnete Rolle . Dem
auf thoriumbasierten Brennstoff muß natürlich weiterhin zur Aufrechterhaltung
der Kritikalität ein thermisch gut spaltbares Nuklid zugesetzt werden . Das ein-
zige in der Natur existierende Nuklid mit ausreichend hohem Spaltwirkungs-
querschnitt ist 235U, welches zu 0,7 % im natürlichen Isotopengemisch des Urans
enthalten ist . Würde es, wie üblich, zusammen mit dem Isotop 238U in den Reak-
tor eingesetzt, wird auf Grund der (n,y)-Reaktion das Nuklid 239U gebildet . Dieses
ist ein f3-Strahler und zerfällt mit einer Halbwertszeit von 23,5 Minuten /KFK 95/
in 'Np, welches ebenfalls unter [3-Zerfall (Halbwertszeit 2,55 Tage /KFK 95/ ) in
'Pu zerfällt . Diese Aufbaukette des 239Pu ist in GI. 2-1 gezeigt und wird im Re-
aktor immer durchlaufen, wenn "'U im Brennstoff enthalten ist . Ein auf Thoris
um basierender Brennstoff, der als Spaltstoff hochangereichertes Uran (HEU)
verwendet, enthält vergleichsweise wenig 'U, was zu einer deutlich verringer-
ten Brutrate an 'Pu führt . Untersuchungen hierzu finden sich in fKlo 99/. Das
232Th verfügt über ähnliche Bruteigenschaften wie das 238U. Die entsprechende
(n,y)-Reaktionskette ist in GI . 2-2 gezeigt. Statt des 2"Pu wird bei der Verwen-
dung von Thorium das Isotop "'U erbrütet. Auf diese Weise wird der Plutonium,
Americium und Curiumaufbau weitestgehend verhindert . Ein Unterschied zwi-
schen den beiden Brutreaktionen besteht in den unterschiedlichen Halbwertszei-
ten von 239Np und 233Pa . Die Halbwertszeit des 233Pa liegt mit 27 Tagen /KFK 95/
deutlich über der des 239Np im Uranzyklus. Von daher müssen
Neutroneneinfangreaktionen im 233Pa verstärkt als Verlustquelle berücksichtigt
werden . Neutronenabsorptionen innerhalb des 233Pa führen über 2"Pa zu Aufbau
des "'U. Die erbrüteten Isotope 239Pu und 'U besitzen ebenfalls zum Erhalt ei-
ner Kettenreaktion ausreichend hohe Spaltquerschnitte . Hinsichtlich der Neu-
tronenausbeute gilt 'U als optimaler thermischer Spaltstoff.

-I .2-1
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2.4.3

	

Vorteile des Thoriurns

Durch die Verwendung von Thorium in Verbindung mit hoch angereichertem
Uran als Spaltstoff, kann der weitere Aufbau von Plutonium und Transplutoni-
umelementen weitgehend verhindert werden . Eine Verwendung von Plutonium
als Spaltstofffraktion zusammen mit Thorium führt auf eine Plutoniumvernich-

tung durch Spaltung unter Vermeidung von in situ Brüten von neuen Plutoni-

um. An dieser Stelle liegt ein Potential des Thoriumkreislaufs im Bereich der

Transmutationsbemühungen . Plutonium kann effizienter vernichtet werden, als

dies mit den etablierten, auf uranbasierten Mischoxid (MOX) Brennstoffen mög-
lich ist. Der Thoriumkreislauf kann so als Option gesehen werden, das weltweit
als Problem eingestufte, immer größer werdende Plutoniuminventar in den

Brennstoffkreisläufen nachhaltig zu reduzieren . Dabei muß neben den aus der



Motivation für P & T

	

17

Abrüstung vorhandenen Plutoniuminventaren militärischen Ursprungs auch das

ständig in den mit Uran betriebenen Kernreaktoren neu erbrütete Plutonium be-
trachtet werden . So werden weltweit jährlich ca . 110 t Plutonium in kommer-

ziellen Kernreaktoren erbrütet, also genauso viel wie durch die SALT 11 Verträge
an militärischem Plutonium abgebaut werden soll . Neben der Isotopenzusam-
mensetzung bildet die Einbettung in Spaltprodukten aber einen wesentlichen
Unterschied. Plutonium stellt neben seiner Radiotoxizität auch hinsichtlich sei-
ner Proliferationsaspekte eine latente Gefahr dar . An dieser Stelle darf natürlich

das durch das Thorium erbrütete ebenfalls unter Proliferationsaspekten brisante
"'U nicht vernachlässigt werden . Ein ausführliche Diskussion dieser Problema-
tik erfolgt - wie schon erwähnt - in Kapitel 10,

2A.4

	

Abschätzung Realisierbarkeit

Wegen seiner Ähnlichkeit zum etablierten Uranzyklus ist der Aufwand für die

Einführung eines Thoriumbrennstoffkreislaufes im Vergleich zu inerten Brenn-
stoffen deutlich geringer . In dieser Arbeit werden die einzelnen Aspekte des Tho-

riumbrennstoffkreislaufes insbesondere für den Typ des Druckwasserreaktors

untersucht und geprüft, ob ein Wechsel ohne Modifikation an den Anlagen mög-
lich ist . Die Thorium Option wäre dann relativ kurzfristig realisierbar und stellt
einen ersten Schritt zur Lösung des Plutoniumproblerns dar . Da auf einen weit
verbreiteten Reaktortyp zurückgegriffen wird, sind keine Neukonstruktionen er-

forderlich und es entstehen an dieser Stelle auch keine Kosten, die einer Einfüh-
rung des Thoriumkreislaufs entgegenstehen würden. Da die Leistung der Reak-

toren bei den untersuchten Brennstoffen ebenfalls konstant gehalten wird, kön-
nen Kostennachteile bei einem eventuellen Umstieg auf Thorium nur im Brenn-
stoffkreislauf selbst liegen . Diese müßten dann dem Gewinn einer effizienteren
Plutoniumvernichtung gegenübergestellt werden .
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3 Aspekte des Thoriumbrennstoffkreislaufs
Dieses Kapitel enthält in den Abschnitten 3 .1 und 3 .2 einen Überblick über die
grundsätzlichen kernphysikalischen Eigenschaften des Thoriurns als Brutmate-

rial . Ebenso werden die bei der Nutzung von thoriumbasierten Brennstoffen

wichtigen Nuklide innerhalb der Brennstoffkreislaufs und deren Eigenschaften

analysiert. In den Abschnitten 3 .3 und 3 .4 wird ein Überblick über die oftmals

schon in den Gründerjahren der friedlichen Nutzung der Kernenergie durchge-
führten Studien, gegeben . Darin wurde Thorium meistens neben dem Uran als
Kernenergieträger bewertet und hinsichtlich seiner Bruteigenschaften in diver-

sen Reaktorkonzepten untersucht . Einen Überblick über die als Reaktorwerkstoff

relevanten Materialkennwerte der für den Reaktoreinsatz in frage kommenden
Verbindungen des Thoriums enthält der Abschnitt 3 .5 . Die Aspekte der einzelnen
Schritte innerhalb des Thoriumbrennstoffkreislaufs, zu denen es auch aktuelle

Untersuchungen gibt, sind in Abschnitt 3 .6 enthalten.

3 T oriurn als Brutstoff im Kernreaktor

Nach erfolgreichem Betrieb der ersten Demonstrationskraftwerke wurde der
Kernenergie Ende der 50er Jahre ein deutliches Wachstum prognostiziert. Vor
dem Hintergrund eines stark steigenden globalen Energiebedarfs und eines stei-

genden relativen Anteils der Kernenergie sah man es als dringlich an, Studien

anzufertigen, ob und wie der Spaltstoffbedarf für die Reaktoren sichergestellt
werden kann. Da die Thoriumvorkornmen auf mindestens das gleiche Maß wie

die weltweiten Uranvorkommen geschätzt werden, bzw . einige Staaten (z . B.
Indien) deutlich mehr Ressourcen an Thorium als an Uran besitzen, ist das

weltweite Interesse, das Thorium als Brutstoff zur Erzeugung des spaltbaren
233U wirtschaftlich zu nutzen, geweckt worden . Vor diesem Hintergrund wurden
in vielen Staaten (Australien, Brasilien, BRD, Frankreich, Großbritanien,

Kanada, Indien, Italien, Japan, Niederlande, Saudiarabien, Schweden,

Sowjetunion und den USA) in den Aufbaujahren der Kernenergie F&E-

Programme gestartet, die die Möglichkeiten der praktischen Nutzung des

Thoriums zur Kei nenergieerzeugung abschätzen sollten .
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3.2 Kernphysikalische Grundlagen - theoretische Arbeiten

3.2.1 Nuklid 2Th

Nicht durch Uran verunreinigtes Thorium besteht zu 100 % aus dem Nuklid
232Th, welches als Brutmaterial verwendet werden kann . Es besitzt eine Halb-
wertszeit /KFK 95/ von 1,405 x 10 1" Jahren und ist damit als primordiales Nuklid
natürlich in der Erdkruste vorhanden. Es hat einen ca. dreimal größeren Wir-
kungsquerschnitt für die (n,y) Reaktion als das 238U im thermischen Energiebe-
reich. Dadurch erhöht sich dessen Brutpotential, was aber im Vergleich zu dem

auf uranbasierten Brennstoff gleichzeitig eine höhere Anreicherung mit Spalt-
stoffen (2aaU, 235U

,
23'Pu, "'Pu) zur Aufrechterhaltung der Kettenreaktion in

thermischen Reaktoren erfordert . Die erreichbare Verdopplungszeit wird wegen

dieser erforderlichen erhöhten Anreicherung vergrößert . Die Wirkungsquer-

schnittsverläufe des 232Th sind im. Vergleich zum 238U in Abb. 3-1 gezeigt.
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durchgeführt. Als Referenzreaktor wurde ein 1300 MWe DWR mit oxidischem
Brennstoff gewählt. Die über den Abbrand berechneten Reaktivitätsverluste
beim 232Th/233U Brennstoff sind kleiner als die des 23'UP38U Brennstoffs, was
durch den höheren 77 Wert des 233U begründet werden kann. Dies wird noch da-

durch verstärkt /Res 66/, daß das Spaltprodukt-Field für Nuklide mit Massen-
zahl 149 bei 233U geringer ist . Spaltprodukte mit Massenzahl 149 sind im Mittel
besonders starke Absorber.

Bei der Betrachtung des Blasenkoeffizienten ergibt sieh folgende Situation,

e ein Ersetzen des 23'U durch 232Th führt zu einer betragsmäßigen Vergrößerung
des negativen Blasenkoeffizienten, da der Wirkungsquerschnitt für Schnell-

spaltungen im 222Th kleiner ist,
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jedoch führt ein Ersetzen des 235U durch 233U zur betragsmäßigen Verkleine-

rung des Blasenkoeffizienten, da das 233U den größeren 77 Wert besitzt.

Das gehärtete Spektrum ermöglicht eine Kompensation der Uberschußreaktivi-

tät des Cores durch Hinzufügen einiger 238U Stäbe, da deren Absorptionen in ei-

nem solchen Spektrum einen deutlich größeren Einfluß haben . So wird während
des Einsatzes des Brennstoffs im Reaktor mehr 239Pu erbrütet, wodurch der Re-
aktivitätsverlust des Reaktors über dem Abbrand abnimmt, was einen höheren

Abbrand bei anfangs gleicher Überschußreaktivität ermöglicht . Nach den Be-

rechnungen von /Tak 90/ kann durch ein weiteres Härten des Spektrums (durch

Vergrößern des Durchmessers der Brutstäbe, was zusätzlich auf ein kleineres
VModNBr führt) im LWR eine Konversionsrate von über eins erreicht werden.

3,2,2 Nul'id 2s2U

Das aus Thorium erbrütete Uranisotop 23"U ist mit einem Anteil an 232U ver-
mischt. Dieses entsteht einerseits durch die (n,2n) Reaktion am 233U, die propor-
tional zum Fluß zunimmt . Zum anderen hat man in den seltensten Fällen reines
232Th als Brutstoff zur Verfügung, da Thorium enthaltende Erze in der Regel von

einem Urananteil begleitet werden . Innerhalb der sich im Gleichgewicht befin-
denden Zerfallsreihe des "'U existiert als Tochter das Nuklid 23flTh. Dieses 230Th
wäre, wenn es nicht ständig durch den Zerfall des 238U neu gebildet worden wäre,
wegen seiner relativ zu den primordialen Elementen kurzen Halbwertszeit von

7,54 *10' Jahren /KFK 95/ in reinem Thorium nicht vorhanden . Bei den ehemi-
schen Trennverfahren zur Gewinnung des Thoriums aus dem Erz kann das 23"Th
natürlich nicht isoliert werden, so daß in der Realität ein Gemisch aus 234Th und
232Th in den Reaktor eingesetzt wird . Ober die Kette nach GI. 34 wird im Reak-
tor zusätzlich 232U erbrütet,

G . 3-1 23"Th + n

	

?31Th

	

i 25,5 h 231Pa + r 05=21f16arn3

	

232~ya

	

131d 232u

Die Problematik des 232U bei der Einführung von Thorium in den Brennstoff-

kreislauf liegt bei dessen stark 7-strahlenden Töchtern, wodurch das Brennele-

menthandling erschwert wird . Andererseits wird das 233U durch diese begleiten-
den Verunreinigungen leicht detektierbar, was die Proliferationssicherheit im
Thorium-233U Zyklus erhöht.

3,2,3 Nuklid 2 'a

Das Nuklid 23"Pa entsteht unmittelbar aus der (n,y)-Reaktion des Brennstoffba-

sismaterials 232Th. Es hat eine mit 27 Tagen deutlich größere Halbwertszeit als

das bei der dominierenden Brutreaktion von uranbasierten Brennstoffen ent-

sprechende „Schwesternuklid" 23"Np, dessen Halbwertszeit nur ca . 2,35 Tage be-
trägt. Die daraus resultierende höhere Konzentration an '33Pa im Brennstoff
während des Einsatzes im Reaktor führt zu einer relativ hohen Brutrate an 23'Pa.,
welches seinerseits quasi sofort in unerwünschtes 234U zerfällt . Ein weiteres Pro-
blem durch die größere Halbwertszeit des 233Pa ist die so vereinfachte Abtren-
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nung von Protactinium . Dieses zerfällt dann in 23U, welches dann isotopenweise
vorliegt und hochgradig waffentauglich ist . Hierzu wird in Kapitel 10 noch de-
tailliert bei der Untersuchung der Proliferationsaspekte der untersuchten
Brennstoffe eingegangen.

3.2A Nuklid U

Der Spaltstoff, der aus Thorium erbrütet wird, ist das 233U. In Abb. 3-2 ist der
Verlauf seines Spaltwirkungsquerschnitts gezeigt . Für die Qualität eines Spalt-
stoffs entscheidend ist der Verlauf des 77(E) Wertes. Dieser Wert gibt an, wie viele
Neutronen pro im Nuklid eingefangenen Neutron im Mittel entstehen . Wenn das
Ziel ist, Spaltstoff Netto zu erbrüten, muß der i Wert größer als zwei sein, denn

ein Neutron wird benötigt, um die nächste Spaltung zu induzieren, und das an-
dere um aus dem Brutstoff für das zerfallene spaltbare Nuklid ein neues zu brü-

ten. In einem realen Reaktor treten zusätzlich sowohl Neutronenverluste durch

parasitäre Absorptionen in Strukturmaterialien als auch durch Leckagen auf . In
Ab b . 3-3 ist der Verlauf des 17 Werts über der Energie für verschiedene Spaltstof-
fe aufgeführt. Man erkennt, daß 233U im thermischen Energiebereich das größte
Brutpotential aller Spaltstoffe besitzt . In Japan wurden außerdem Untersuchun-

gen zu den Wirkungsquerschnittsverläufen von 233U und 232Th durchgeführt, um

über eine ausreichend sichere Datenbasis für thoriumbasierte Brennstoffe zu
verfügen.

Abb. 3-2 : Verlauf des (n,f) Wirkungsquerschnitts des 233U

E [ e\/ ]
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Abb. 3-3 : Verlauf des ii Wertes von 2 ''U, '"U, 29Pu und von "'U, ''Th /OEM/.

2.2.5 Transurane

Beim Thoriumzyklus werden Transuranelemente in wesentlich geringeren Kon-
zentrationen gebildet als bei der Verwendung des 235U als Brutstoff. Es ergibt
sieh daher in Bezug auf die Entsorgung speziell der langlebigen Actiniden ein
Vorteil für den Thoriumzyklus . Die Motivation zur Einführung des Thoriunazy-
klus lag bis vor einigen Jahren aber nicht in dieser Überlegung, sondern in der
Resoureennutzung, evtl . Kostenvorteilen und für einige Staaten aus Unabhän-
gigkeitsüberlegungen. In /Fur 90/ wird aber bereits als Vorteil des Thorium- 233U
Brennstoffs auf den verminderten Transuranaufbau hingewiesen . Dieser könnte
bei Wiederaufarbeitung aller anderen wertvollen Nuklide zur Abfallminimierung
beitragen. In /Teu. 86/ werden Brennstoffzyklen in Hochtemperaturreaktoren un-
tersucht. Neben anderen Aspekten wird auf die Verringerung der Toxizität der
hochradioaktiven Abfälle bei einer Nutzung von Thorium hingewiesen.

3,3 F&E-Felder der Vergangenheit

Die in den Gründerjahren der Kerntechnik durchgeführten Untersuchungen im

Bereich des Thoriums erstreckten sieh auf folgende zentrale Aspekte /IAE 661:

• Validierung von Wirkungsquerschnittsdaten, insbesondere im Resonanzbe-

reich,

• Bestimmung des 77 Werts von 223U,

Sicherheitstechnische Aspekte, z .B. Vergleich der Resonanzintegrale des 'Tb
mit denen des 2"U,
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m Erreichbarkeit des Nettobrütens in thermischen / schnellen Reaktorsystemen,

® Materialtechnische Seiten des Thorium Brennstoffs (Bestrahlungsverhalten,
Wärmetechnik),

• Realisierbarkeit des geschlossenen Brennstoffkreislaufs.

3.4 Entwicklung von Reaktorkonzepten für Thorium Einsatz

In diesem Abschnitt wird ein möglichst umfassender Überblick über Überlegun-
gen der verschiedenen Nationen zu einer möglichen Nutzung von Thorium in Re-

aktoren gegeben. Die Gliederung der Sammlung erfolgt nach Reaktortyp. Im ein-
zelnen wurden die Leichtwasserreaktoren, Schwerwasserreaktoren, Hochtempe-

raturreaktoren, schnelle Reaktoren und Reaktoren mit homogenen Reaktorker-

nen für den Einsatz von Thorium - zum Teil frühzeitig - auf ihre Eignung hin-
sichtlich thoriumbasierter Brennstoffe untersucht.

3.4.1 Leichtwasserreaktoren

Seit 1979 wurde von Brasilien ein Gemeinschaftsprogramm //Mal 88/ mit der
BRD gestartet, das das Ziel hatte, 3U zur Energiewandlung im DWR unter
wirtschaftlichen Aspekten zu nutzen . Die Wirtschaftlichkeitsforderung führt auf

einen zu erreichenden hohen Abbrand im Reaktor bei sonst niedrigen Brenn-
stoffkreislaufkosten. Da Thorium ohne Zusetzen eines Spaltstoffs ähnlich wie
"8U nicht zum Spalten geeignet ist, muß zunächst ein spaltbares Nuklid zuge-
setzt werden . Im Falle des brasilianisch - deutschen Konzeptes ist dies entweder

Plutonium mit einer für den LWR typischen Zusammensetzung oder hoch ange-
reichertes Uran. Niedrig angereichertes Uran wurde wegen des nur erreichbaren
niedrigen Abbrands nicht betrachtet.

Neutronische Rechnungen wurden mit dem Programmcode SAV79A durchge-
führt. Das gewünschte Ziel der Verringerung des Spaltstoffverbrauchs läßt sich

trotz hoher Abbrände nur in Verbindung mit einer Wiederaufarbeitung errei-
chen . Zu Beginn des Gleichgewichtszyklus ist der Moderator-
Temperaturkoeffizient bei Thorium/HEU positiv (der resultierende Koeffizient
jedoch bleibt während des gesamten Zyklus negativ), während sich bei Thori-

um/Plutonium ein durchgehend negativer Moderator-Koeffizient erreichen läßt.

Dies kann durch die starke Absorptionsresonanz des '̀40Pu erklärt werden. In
/Mal 88/ ist man der Meinung, daß eine dem Uran DWR ebenbürtige sicher-

heitstechnische Auslegung realisierbar ist . Die thermodynamische Auslegung der

Brennstäbe erfolgt analog zu den Uranstäben, Auf Ergebnisse von Bestrahlungs-
tests wird in Abschnitt 3 .5 eingegangen.

In den USA begann man ebenfalls sehr früh die Frage der Reichweite des Urans
zu diskutieren. Die bereits eingeführten LWR Reaktoren sind auf eine kosten-

günstige Stromproduktion ausgelegt und nicht auf einen möglichst effizienten
Umgang mit spaltbaren Material . In /Lan 66/ wird vorgeschlagen, die Neutro-
nenökonomie des LWR zu verbessern, um überschüssige Neutronen für Brutre-
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aktionen zu nutzen . In Verbindung mit der Einführung des Thoriumzyklus lie-
ßen sieh dann hoch konvertierende LWRs realisieren. Eine weitere Reduktion
des Spaltstoffverbrauchs läßt sich anschließend durch den Übergang auf PHWRs

erreichen.

In der BRD sind neben der Zusammenarbeit im deutsch-brasilianischen. Gemein-
schaftsprojekt theoretische Arbeiten zum Thorium- 233U Zyklus in DWRs erstellt
worden. Insbesondere wurde von /Sch 79/ gemischte Gares mit ThO 2-Pu02 Stäben
zwischen den UO 2 Stäben untersucht. Die hohe Löslichkeit von PuO 2 in Th02
ermöglicht eine Reduktion der erforderlichen Plutonium . Stäbe, was zu verringer-
ten Kosten führt . Eine Parameterstudie zeigt am Beispiel des Kernkraftwerks

Stade, daß dessen unveränderte Gitterstruktur auch für den Thoriumzyklus op-
timal ist. /Sch 791 stellt neutronische Berechnungen vor, in denen Th0 2-Pu02
Stäbe statt der üblichen UO2-PuO2 MOX Elemente am Beispiel des Kernkraft-
werks Obrigheim (KWO) untersucht werden. Dabei werden insbesondere die sich
einstellenden Reaktivitätskoeffizienten, Leistungsspitzen und Stabwirksamkei-
ten betrachtet. Am vorteilhaftesten sind ThoriumfPlutonium Voll-Brennelemente

mit Uran-Stabecken.

In Japan wurden Abbrandrechnungen /Aki 90/ für ein hoch konvertierendes
LWR System durchgeführt, dessen Brennstoff aus Thorium- 233U besteht. Dabei
wurde besonderer Augenmerk auf ein sicherheitstechnisch adäquates Verhalten
gelegt. Beim DWR ergibt sieh ein negativer Blasenkoeffizient . Die errechnete
maximal erreichbare Konversionsrate liegt bei 0,95 . . . .0,98.

3.4.2 Schwerwasser moderierte Reaktoren

In Indien sind Schwerwasserreaktoren installiert worden, da diese über eine so

gute Neutronenökonomie verfügen, daß Natururan eingesetzt werden kann . Die-
se gute Neutronenökonomie (geringe Absorptionen im Moderator) eröffnen die-

sem System gute Chancen für den Thoriumeinsatz als netto brütendes System.
Es gibt zur Zeit drei potentielle Zyklen, wie Thorium in PHWRs genutzt werden
kann. Welcher sich davon durchsetzt, hängt stark von den wirtschaftlichen Be-

dingungen ab, unter denen der entsprechende Brennstoffkreislauf in Indien

durchgeführt werden kann.

Selbsterhaltender Thoriumzyklus

Bei diesem Zyklus werden selektiv die Druckröhren der Schwerwasserreaktoren

(PIIWR) mit MOX bzw . Th02 Elementen beschickt . Nach /Chi .90/ ist die Stand-
zeit der Th0 2 Elemente wegen des größeren 17 Werts des erbrüteten 233U größer
als bei Uran Plutonium MOX-Elementen. Im Grenzfall läßt sieh ein selbsterhal-
tender 233U-Zyklus erreichen, bei dem die entladenen Brennelemente soviel 233U
enthalten, wie zur Fertigung von neuen benötigt wird. Nach /Chi 90/ kann bei
diesem Zyklus jedoch nur ein Abbrand von 13 MWd/kg sm erreicht werden . Ziel ist
es, einen fortschrittlichen PHWR zu entwickeln, der ein zwei Zonen Core (MOX
und ThO2 Zone) besitzt . Dieser Reaktor verfügt bei geeigneter Auslegung über
einen resultierenden negativen Blasenkoeffizienten und erzeugt 80 %n der Lei-
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stung aus der Thoriurnzone. Das System hat in der Zentralzone ein gehärtetes

Spektrum (günstig für Plutonium) und in der Blanket Brutzone ein thermisches
Spektrum. In Indien gibt es ein in /Kak 90/ beschriebenes Konzept, einen solchen

PHWR so zu modifizieren, daß das Schwerwasser als Kühlmittel - das D 20 bleibt

als Moderator im Tank, der die Druckröhren umgibt - durch siedendes Leicht-
wasser ersetzt wird. Ebenfalls wird der Moderatortank bei diesem Konzept in

vertikale Richtung gedreht . Ein Problem stellt der sich dann ergebende positive
Blasenkoeffizient des Kühlmittels dar . Sicherheitstechnisch von Vorteil ist, daß

die Nachwärme durch Vergrößern der Kernhöhe aus den nun vertikal verlaufen-
den Druckröhren durch Naturkonvektion abgeführt werden kann . Wirtschaftlich
positiv ist der verringerte Bedarf an Schwerwasser und eine Verkleinerung der

entstehenden Tritiummengen.

Hochkonvertierender, hochabbrennender Thoriumzyklus

Alternativ wird ein Konzept verfolgt, das einen höheren Abbrand zuläßt, dafür
aber nicht brütend, sondern nur hoch konvertierend ist . Dabei wird Thorium mit
Plutonium oder mit 235U angereichertem Uran als Spaltstoff in den PHWR einge-
setzt . Der dabei erreichbare Abbrand ist nach /Bai 901/ 50 MWdJkgs, Das hier-
bei nach der Entladung erbrütete 233U kann dann zum Starten der nächsten Re-
aktoren verwendet werden . Ein "Plutonium Topping", bei dem zusätzlich zum
233U noch weiteres Plutonium als Spaltstoff hinzugefügt wird, ermöglicht den ho-
hen Abbrand.

Thorium. Einwegzyklus

Als dritte Möglichkeit wird der Thorium Einwegzyklus im PHWR diskutiert . Da-
bei soll der Spaltstoff in Form von Uran Plutonium MOX-Elementen in das Sy-
stem gebracht werden . In einigen Druckröhren werden Thorium Brennelemente
verwendet, deren Standzeit deutlieh höher als die der MOX-Elemente ist . Das
dort erbrütete und nicht in situ gespaltene 233U kann verwendet werden, um ei-
nen kleineren Reaktor zu betreiben.

Zur Zeit werden die CANDU Reaktoren in Kanada mit Natururan solange be-
trieben, wie Kritikalität erreicht werden kann . Die Uranreserven, zumindest die
kostengünstig gewinnbaren, sind begrenzt, Daher ist ein möglichst effizienter

Umgang mit Spaltstoffen bzw. das Erbrüten neuen spaltbaren Materials wün-
schenswert . In Kanada wurden Studien angefertigt, ob und wann der Thorium-

kreislauf 1 P, 1' wirtschaftlich im Vergleich zum Urankreislauf in den schwer-

wassermoderierten Systemen eingeführt werden kann, In Chalk River /IM 66/
wurde hierzu ein reaktor-physikalisches Programm durchgeführt . Im Mittel-
punkt der Thoriumnutzung in Kanada steht der Candu Reaktor . Bei gleichen
Randbedingungen ist bei der Thoriumnutzung das höhere Inventar an Spaltstoff

von Nachteil, was wegen des größeren Absorptionsquerschnitts des 'Tb gegen-
über dem "'U erforderlich wird. Hier muß durch eine entsprechende zusätzliche

Anreicherung zwischen Abbrandmaximierung, Inventarminimierung und Spalt-
stoffausnutzung optimiert werden. In 'Mn 94/ werden verschiedene denkbare
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Brennstoffkreisläufe diskutiert, die den Einstieg in den Thoriuinkreislauf mit
dem zuvor nötigen Erbrüten des 2"U realisieren. In Abb. 3-4 sind die denkbaren
Konfigurationen für fortschrittliche Brennstoffkreisläufe gezeigt . Die erreichbare
Reduktion des Uranverbrauches ist Abb. 3-5 gezeigt.

Übergang Natururan -

	

LEU-Zyklus
fortschrittliche Zyklen

Brüter-Zyklus Dioriutn-Einweg-Zyldus

Abkürzungen
S Zwischenager NU Natururan
R Wiederaufarbeitiwig Th Thorne.
F BE-Fabrikation SF erbrütetes Material
E Anreicherungsanlage LEU niedrig angereichertes Uran
T abgereichertes Uranlager F2 Spaltprodukte
W Endlager
M U 233 Lager und Verkauf

12%11 84!

Abb. 3-4 : Einführung von Thorium in Brennstoffkreisläufe des Candu Reaktors.
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Abb. 3-5 : Darstellung der Reduktion der benötigten Uranmengen bei Einführung des Thorium
Brennstoffkreislaufes.
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In den 60er Jahren hat Schweden den PHWR für das System gehalten, das für

den Thoriumzyklus am besten geeignet ist. Neben theoretischen Untersuchungen
/IAE 66/ auf dem Gebiet der Grundlagen des Thoriums kooperierte es in der Re-

aktorentwicklung mit Indien zusammen.

3.4.3 Hochtemperaturreaktoren

In einigen Staaten wurde als Alternative zu den etablierten Leichtwasserreakto-

ren an der Entwicklung von Hochtemperaturreaktoren (HTR) für den Einsatz
von Thorium gearbeitet . Die Zielsetzung war eine Steigerung des Wirkungsgra-
des des Dampfprozesses zur Schonung der Spaltstoffressourcen, als auch eine

Erweiterung der nuklearen Energiewandlung auf Wärmeanwendungen . In /Teu
82/ werden als Vorteile des HTR ein um 70 % reduzierter Uranverbrauch vergli-

chen mit einem Leichtwasserreaktor und verglichen mit dem schnellen Brüter

eine Verringerung des erforderlichen Inventars um 60 % genannt . Dadurch hält
/Teu 82/ et . al. sie für eine Übergangsphase, in der noch nicht genügend Plutoni-
um für eine große Zahl von Brütern vorhanden ist, als auch später in Symbiose

mit den Brütern für erfolgversprechend . In der BRD wurde über Jahre der AVR
Kugelhaufenreaktor in der KFA Jülich (heute Forschungszentrum Jülich) erfolg-

reich mit Thorium-HEU Brennelementen betrieben . Ebenso wurde eine größere

Demonstrationsanlage in Hamm-Uentropp (TI1TR) errichtet . Beide Systeme ver-
fügten über Thorium- 235U Brennstoffe unterschiedlicher Anreicherung, die gut
konvertierend waren und das erbrütete 'U in situ umsetzten . Der Brennstoff
lag in oxidischer Form als kleine beschichtete Teilchen (coated particles) in einer

graphitischen Matrix vor. Trotz umfangreicher Bemühungen war es nicht gelun-
gen, im. HTR eine Konversionsrate größer als eins zu realisieren . In den USA
wurde parallel ein HTR mit blockförmigen Brennelementen entwickelt . Die
Brennstofform des beschichteten Partikels (coated partieles) hat den Vorteil einer

guten Spaltproduktrückhaltung, was aber für die anschließende, zur optimalen
Nutzung der Ressourcen notwendige Wiederaufarbeitung der HTR Brennelemen-

te von Nachteil ist.

3A.4 Schnelle Reaktoren

Obwohl Indien die Schwerwasserreaktorlinie von Anfang an favorisiert hat, sind
auch frühzeitig Überlegungen zu Reaktoren mit schnellen Spektren angestellt

worden. Dabei nehmen diese Systeme eine Übergangsposition zwischen den

thermischen Brütern der letzten Phase und den üblichen PHWRs ein . Aufgabe

dieser schnellen Systeme ist es, genügend Spaltstoff in möglichst kurzer Zeit zu
erbrüten, um die Thorium Systeme der Phase 3 betreiben zu können.

3.4.5 Homogene Reaktorsysteme

Vorteil der homogenen Reaktorsysteme ist die Erreichbarkeit des Nettobrütens
von 233U aus Thorium, was realisierbar wird /IAE 66/, wenn die die Neutronen
absorbierenden Spaltprodukte kontinuierlich entfernt werden . In den USA wur-
den insbesondere am Oak Ridge National Laboratory Untersuchungen und Expe-
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rimente zu Salzschmelzenreaktoren gemacht. Dabei wurde im Rahmen des ,,Mol-
ten Salt" Experimentes Thorium Brennstoffsalz im 10 MW, Testreaktor untersu-

chen. Nach /Lun 96/ waren die gewonnenen Ergebnisse mit "'U und Thorium im

Salzschmelzenreaktor während einer Einsatzzeit von 1,5 Jahren durchaus posi-

tiv und weckten ziviles als auch militärisches Interesse . Allerdings wurden die

Arbeiten in den USA nach dem Wiederaufarbeitungsverbot von 1975 endgültig
eingestellt.

3 .5 Materialqualifizierung und Bestrahlungstests

3.5.1 Überblick

Seit den 60er Jahren bis heute sind einige Bestrahlungstests in unterschiedli-
chen Staaten in verschiedenen Bestrahlungseinrichtungen bzw. Reaktoren
durchgeführt wurden, um Erfahrungen über das Bestrahlungsverhalten von

Thorium zu erhalten . Einen Überblick über die durchgeführten Versuche gibt die

Tab . 3-1 . Man erkennt, daß die meisten Bemühungen zur Qualifizierung von

Thorium als nuklearen Brennstoff in der BRD, Brasilien, Indien und den USA

durchgeführt worden sind. Ebenso wird deutlich, daß die Versuche in jüngerer

Zeit umfassender sind (zum Teil ganze Brennelemente), dafür aber die linearen

Stableistungen niedriger liegen als bei den ersten Versuchen in kleineren Maß-
stäben.

3.5.2 Th02

Von den für den Reaktoreinsatz in Frage kommenden Verbindungen ist das Tho-

riumdioxid am genauesten untersucht. Es besitzt die gleiche Struktur wie Uran-

dioxid und kann von daher mit diesem Feststoff Lösungen eingehen, wie das ent-

sprechende Phasendiagramm der Abb . 3-6 zeigt. Der Schmelzpunkt des Th02
liegt ca, 500 °C über dem des U02 und ist damit der höchste Schmelzpunkt eines

Oxids überhaupt . Das Th0 2 besitzt eine einzige kubische Phase bis zum Errei-

chen des Schmelzpunktes und ist auch bei hohen Temperaturen in oxidierender

Atmosphäre stabil, Die Abb. 3-7 vergleicht die lineare thermische Dehnung des

Th0 2 mit der des U0 2. Wegen seiner Kompatibilität und der Stabilität eignet sich

Thorium unabhängig von seinem nuklearen Potential als Brutstoff als Trägerma-
trix für den Spaltstoff. Weitere für den Einsatz im Reaktor entscheidende Mate-

rialdaten sind in Tab . 3-2 im Vergleich zu U02 gezeigt .
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Abb. 3-6: Phasendiagramm für Th0 2 -UO 2 Mischkristalle.

Tab. 3-1 : Übersicht über durchgeführte Bestrahlungen von Thorium-Brennstoffen.
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g tat :n

	

Bemerkungen
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ca. 1966 USA Th0 2 -UO.
Th0 2-Pußz

1111 R,

	

ETR,
NRX, ORR

diverse Brenn-
stäbe

Abbrände bis 100 MWd/kg,
einzeln. bis 650 W/cm lineare
Stableistung /(als 66/

1963- USA ThO.2-U® 2 Elk-River unbekannt 58 MW

	

Siedewasserreaktor,
1968 BWR Graphit-Reflektor

ca. 1968 USA Th0 2-Pu0 2 unbekannt unbekannt Abbrand

	

3'102"

	

Spaltun-
genlcm 0 ,

	

maximale

	

lineare
Stableistungen

	

von

	

1000
W/cm`3 , /Fre 68/

1967- BRD Th02-UO2 AVR Kompletter Kugelhaufenreaktor mit

	

15
1989 Reaktorkern MW Leistung

1971 China unbekannt unbekannt unbekannt unbekannt

1966- Great ThC-UC DRAGON komplettes Co- mit der Zeit Übergang zu
1973 Britain HTR re Uran

	

Brennstoff',

	

Abbrand
größer 100 MWdJkg, 1500°C
Brennstofftemperatur

1962- USA Th0 2-UO 2 Indian Point unbekannt 285 MWe ; Thorium Einsatz
1980 PWR nur für kurze Zeit /IAE 70/.

bis 1982 USA unbekannt Shippingport
PWR

40 t U-233/Th
Brennelemente

100 MWe DWR im Rahmen
des Light Water Breeding
Konzeptes

	

mit

	

geringerem
Moderationsverhaltn is,
„Seed-Blanket-Konzept"
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Datum Land Brennstoff Best raöx-
ungseln-

riehtuag

r

I

1974- Nieder- ThO 2-UO 2 KSTR

_	

Suspension In Kema, Arnheim, kontinu-
1977 ierlicher

	

Abzug

	

des

	

'"Xe,
lande Partikel (SUS-POP)

/HER 63/

1979/82 Frank- unbekannt unbekannt unbekannt unbekannt

1983-

reich

BRD Th02 - FR-J-2

	

(Dl- sechs

	

Brenn- Abbrand bis 10 MWd/kg, ma-
1985 5%U0 2 I30} st ibe ximale lineare

	

Stableistung

Jan . 1984 Kanada Th0 2-Pu0 2 NRU-Loop sechs

	

Bren.-

438 W/cm, /Mal 88/

Teilweise H 20, teilweise luft-
1,4%

	

spalt- nelemente gekühlt /Jon 84/

Mai 1985 Indien

bar

ThO 2- PWL-Loop fünf Brennsta- 513 K Kühlmitteltemperatur,
Jan . 4%PuO, des CIRUS be max .

	

380

	

W/cm

	

lineare
1988 Stableistung, Abbrand ohne

1985- BRD Th0 2-U0 2 THTR Kompletter

Ausfall

	

bis

	

18,4

	

MWd/kg,
thermischer

	

Fluß :

	

5*10n
n/(em z s), /Ana 90/

Kugelhaufenreaktor mit 300
1988 Reaktorkern MW,, Leistung

Novem- Indien U-233/A1 PURNIMA Brennelemente unbekannt
her

Legierung
III

1990

Indien U-233/A1 KAIMINI unbekannt 30 kW Testreaktor

Mai 1985 Indien

Legierung

Th0 2 MAPS vier

	

Bren- 271

	

°C

	

Kühlmitteltempera-
- nelemente tur, 300 effektive Vollasttage,

Dez. 1986 Abbrand 1,7 MWd/kg /Ana
90/

Indien Th0 2 Dhruva

	

Re- einige

	

Bren- Aluminium

	

und

	

Zirkaloy

1994 Indien unbekannt

aktor

KAPS-1

nelemente

je 500 kg Tho-

Hüllrohre,

	

100

	

effektive
Vollasttage, /Ana 90/

Thorium Brennstoff in Zen-

1995 KAPS-2 riurn tralregion zwecks Flutlabfla-

Zukunft? Indien ThO 2 NAPS-2 35 - 40 Bren-

chung

nelemente

Bestrahlungstests von /Ol.s 66/ haben gezeigt, daß das Brennstoffschwellen bei

auf Thorium basierenden Brennstoffen unter Neutronenbestrahlung nur halb so
groß ist, wie bei den Uranbrennstoffen . /OIs 66/ und Mitarbeiter halten Th0 2
bzw. 'eststoffiösungen von Th0 2-UO2 als D WR Brennstoff geeignet . /,l et 66/ et.
al. haben über Empfindlichkeiten des Th0 2 gegenüber Ther rnosch.ock-
3eanspruchungen berichtet.
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Abb. 3-7 : Thermische Dehnung als Funktion der Temperatur für Th0, und

Tab. 3-2 : Vergleich der Materialkennwerte von Th0, mit UO, nach /Das 1.

Parameter 110,, 1 ,,

Schmelzpunkt VK] 3134 3663

Dichte bei 25 °C [g/( cm)] 10,96 10,0001

Warmeleitfahigkeit bei 1000°K [VVitem» 0,02 0,03

thermische Dehnung [10-'/°K] 10,1 9,32

spezifische Wärmekapazität [J/Ikg'

	

'] 272 293

In Indien wurden umfangreiche Bestrahlungstests mit reinem Th0 9 durchge-
führt. So wurden vier Brennelemente in verschiedenen Kühlkanälen des MAPS-1

Reaktors (PHWR) zwischen Mai 1985 und Dezember 1986 entsprechend 300 ef-
fektiver Vollasttage bestrahlt. Die Kühlmitteltemperatur beträgt in MAPS-1 271
°C. Als Hüllrohrmaterial wurde Zirkaloy-4 verwendet, die 19 Brennstäbe wurden
analog zum üblichen Uranelement zu einem Bündel gruppiert . Die Pellets besit-
zen eine hohe Dichte (94 % -97 % der theoretischen Dichte) . Auf ein Gas Plenum
im Stab wurde verzichtet . Die Wärmeleitfähigkeit des Th0 2 fällt bei 1000 °C auf
40 % des Wertes bei Raumtemperatur ab . Meßwerte verschiedener Autoren zeigt
die Abb. 3-8. Th02 reagiert nicht so sensitiv mit seinem thermodynamischen

Verhalten auf das stöchiometrisehe Verhältnis von Schwermetall und Sauerstoff
wie UO 2. Die erreichbaren linearen Stableistungen können noch etwas über de-
nen der UO 2-Brennstoffrnatrixen liegen. Die Ergebnisse des Bestrahlungsver-
suchs werden in /Das 90/ als positiv bezeichnet .

/Ken 95/
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Abb. 3-8: Wärmeleitfähigkeit von Th0 2 in Abhängigkeit von der Temperatur.

Für die Zukunft ist geplant, 35 - 40 Brennelemente in den Erstkern des NAPS-2

Reaktors einzusetzen. Diese dienen zur Flußabflachung im Zentralbereich des
Cores, was üblicherweise durch den Einsatz von abgereichertem Uran erreicht
wurde.

Ein weiteres Experiment führte Indien durch, indem die Überschui3reaktivität

des Dhruva Reaktors zu Beginn genutzt wurde, indem einige metallische Na-
tururan Elemente gegen Th0 2 ausgetauscht wurden . Diese Elemente wurden bis
zu 100 äquivalenten Vollasttagen ohne Probleme in den Reaktor eingesetzt.

3.5.3 Th02-UO2

Im Rahmen der deutsch-brasilianischen Studie /Mal 88/ zum Thorium Einsatz in

DWRs wurden zwischen 1983 und 1985 Bestrahlungsexperimente im FRJ-2 DI-
D® der Kernforschungsanlage Jülich durchgeführt . Die erreichten Abbrände des
Th02-UO2 Brennstoffs mit einem Urananteil von 5,03% (davon 44,95% " 5U) la-
gen im Bereich von 1,26 M 'd/kg5, bis zu 10 M d/kg 5 m. Einige Pellets wurden
mit einer Zentralbohrung versehen, gemessen wurden Brennstofftemperaturen

und Innendruck.

Von besonderem Interesse der nach der Bestrahlung durchgeführten Untersu-
chungen waren Spaltgasfreisetzungen, eventuelle Strukturänderungen des Ge-

füges, Nachsinteru.ng, Porengrößen, Kornwachstum, Wechselwirkungen zwi-

schen Brennstoff und Hülle, Verformungen der Hülle, Korrosion und Verteilung
der Spaltprodukte .
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Während der Bestrahlung sind selbst in den Zonen höchster linearer Stablei-

stungen von über 400 W/cm keine mikroskopischen Gefügeveränderungen des
Brennstoffs aufgetreten. Das "dishing" des Brennstoffs ist nicht verformt worden.
Ein Hüllrohrschaden ist gefunden worden, so daß der ThoriumlUran Brennstoff

mit dem unter Druck stehenden Schwerwasser des Forschungsreaktors in Ver-
bindung gekommen ist . Das Verhalten des Brennstoffs bei Druckwasserkontakt

war dem des Uran Brennstoffs ähnlich und zeigte kein nachteiliges Verhalten.

Das Brennstoffvolumen sinkt um 1,7 ± 0,7% unabhängig von Temperatur (900 K
bis 1550 K) und Abbrand (0,6 MWd/kg bis 9,6 MWd/kg) . Die Freisetzung des
Spaltgase aus dem Brennstoff beträgt 0,17 9i, was geringer als beim reinen

Uranbrennstoff ist . Aufgrund des Innendrucks während des Betriebs (ca . 70 bar)
kommt es zu einer Durchmesserzunahme der Hüllrohre aus Zirkaloy von im Mit-
tel ca . 13 !am. Diese Veränderungen führen nach /Mal 88/ auf eine Abnahme des
Innendrucks des kalten Brennstabes von ca . 21 bar auf 12 bar.

Mit den positiven Ergebnissen aus den Bestrahlungstests im FRJ-2 waren die

Voraussetzungen für das Folgeexperiment geschaffen . Zur Durchführung der
nächsten ursprünglich geplanten Bestrahlungstests im brasilianischen Lei-

stungsreaktor ANGRA-1 über vier Zyklen bis zum Erreichen eines Abbrandes

von 45 MWd/kgsm ist es wegen einer Änderung im Nuklearprogramm Brasiliens
bisher nicht gekommen.

3.5.4 ThO2-PuO2

In Indien ist von Mai 1985 bis Januar 1988 ein Bestrahlungsexperiment von fünf
Brennstäben mit Th02-Pu02 Pellets am Druckwasser Loop des 40 MW, h CIRUS
Forschungsreaktors durchgeführt worden . Der dabei erreichte Abbrand beträgt
18,5 MWdJkgsm bei linearen Stableistungen bis 380 Wem . Nach /Ana 90/ verlief
das Experiment ermutigend für weitere Tests von Th0 2-Pu02 Brennstoffen, so
daß Indien in Zukunft eine Linie von fortschrittlichen PHWRs entwickelt, mit
deren Hilfe die Thorium.reserven des Landes genutzt werden können.

Von /Ols 66/ wurden neben den Bestrahlungsversuchen mit Th0 2-UO2 ebenfalls
auch Experimente mit ThoriumfPlutonium als Brennstoff durchgeführt . Dabei
wurden drei Brennstäbe bis zu einem Abbrand von 29 MWd/kgsm bei maximalen
linearen Stableistungen von 245 W/cm bestrahlt . Die Spaltgasfreisetzung lag un-
ter 5 %. Die mikroskopische Gefügestruktur ähnelt der des ThO2-UO2 Brenn-
stoffs.

3.5.5 Andere chemische Verbindungen des Thoriums.

3.5.5 .1 Thorium - Legierungen

Eine hohe Schwel Inetalldiehte und geringe Herstellungskosten sprechen für ei-
nen Thoriumbrennstoff in metallischer Form . Thoriummetall hat eine kubisch
flächenzentrierte Struktur . /Ols 66/ et . al . weisen aber daraufhin, daß ab einer
gewissen Temperatur drastisches Brennstoffschwellen auftritt, was Brennstab-
versagen zur Folge haben kann . Die physikalisch technischen Eigenschaften sind
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denen des Urans weitgehend ähnlich . Als Vorteil des Thoriums gegenüber Uran
ist seine kubische Kristallstruktur zu sehen, die sich im Gegensatz zur orthor-

hombischen des Urans isotrop verhält . Ebenso liegt die Wärmeleitfähigkeit des
Thoriums über der des Urans . Die mechanischen Daten hängen stark von den le-
gierten Elementen ab . So sind C, Zr, Al , In, Mo und U stark härtend . Trotz Dif-
fusion zwischen dem metallischen Thorium und dem Hüllrohr, geht /Pet 66/ da-
von aus, daß Zirkaloy-2 als Hüllwerkstoff geeignet ist . Man erhofft sich eine Sta-
bilisierung der Legierung durch das sich bei Brutprozessen bildende 233U. Trotz
dieser Stabilisierung werden aber keine hohen Abbrände mit metallischen Tho-
rium realisiert werden können.

3.55.2 Thorium Nitride

Zu den grundsätzlichen Eigenschaften, die die Thorium - Nitride als Reaktor-
werkstoff qualifizieren, werden in /Mikr. 901 eine hohe Thoriumdichte, hohe Wär-
meleitfähigkeit und für das "Back-End" des Brennstoffkreislaufs eine gute Lös-
lichkeit in HNO 3 genannt. Eingehend wird der Oxidationsprozeß beschrieben,

mit dem Thorium - Nitride in das sehr stabile Th0 2 (siehe Abschnitt 3 .5 .2) über-
führt werden können.

3.5 .5 .3 Thorium - Karbide

Die Thorium - Karbide (ThC, ThC2) besitzen eine hohe Schwermetalldichte, eine
hohe Wärmeleitfähigkeit und eine hohe Zusammensetzungsfähigkeit, so daß

auch sie als Brennstoffmaterial in Betracht zu nehmen sind. Problematisch
scheint ihr reaktives Verhalten /Pet 66/ zu Wasser und Luft . Die chemische Her-
stellung erfolgt durch Reduktion von ThO . Daten über das Bestrahlungsverhal-
ten von Thorium - Karbiden sind sehr begrenzt. lYarn 90/ vermutet aber wegen
der höheren Zusammensetzungsfähigkeit ein stabileres Verhalten im Vergleich

zu den Uran - Karbiden. Mit steigender Bestrahlung steigt der Anteil des Dikar-
bids. Die Spaltprodukte sind in einer sich bildenden zweiten Phase zu erwarten.

Nach Rechnungen hält /nm 90/ eine Integrität des Brennstabs bis zu einem Ab-
brand von 100 MWd/kgsm realisierbar.

3.6 Untersuchungen zum Brennstoffkreislauf

3.6 .1 Gewinnung des Thoriums aus Monazit

Die Möglichkeiten, Thorium im Reaktor zu nutzen, sind besonders von den Staa-
ten untersucht worden, die über große Vorräte verfügen . So besitzen Brasilien

und Indien große Mengen an Monazit, der zu 8 % bis 10 % Thorium enthält . Zur
Zeit fällt Thorium aus diesem Monazit, der ebenfalls viele seltene Erden enthält,

als Beiprodukt /Ken 90/ an . Von dem bei der Trennung aus dem Monazit anfal-

lenden Nitrat ist eine einfache Überführung zu Th0 2 möglich. Die Trennung zwi-
schen Thorium und Uran sollte möglichst genau erfolgen, um eine Verdünnung
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des zu erbrütenden '233U mit 'U zu vermeiden, wenn man nicht durch 2 " 8U ge-
zielt die Proliferationsgefahr (siehe Kapitel 10) reduzieren möchte.

Die bei der Aufarbeitung der Erze abgetrennten Elemente enthalten auch die
meisten Töchter der natürlichen Zerfallsreihen . Diese haben einen nicht zu ver-
nachlässigenden Einfluß auf die Umwelt, so daß auch an dieser Stelle der Thori-

umbrennstoffkreislauf mit dem Uranbrennstoffkreislauf verglichen werden muß.

Umfassende Untersuchungen dazu hat /Sch 99/ durchgeführt . /Sch 99/ stellt fest,
daß folgende wesentliche Unterschiede zwischen der Uran- und Thoriumaufbe-
reitung liegen:

• Höhere Konzentrationen an Thorium in den entsprechenden Erzen.

Kürzere Halbwertszeiten der Thoriumtöchter (insbesondere Radium- und Ra-
donisotope)

• Unterschiede in den mittleren 7-Energien der Zerfallsreihen

• Unterschiedliche Dosisfaktoren.

Daraus werden in /Sch 99/ die folgenden Schlußfolgerungen hergeleitet:

• Große Thoriumressourcen sind verfügbar, es ist möglich die Kosten für die

Thoriumgewinnung durch die gemeinsame Produktion seltener Erden zu sen-
ken.

• Der spezifische Thoriumbedarf für Reaktoren ist geringer als der derzeitige
Bedarf an Natururan.

• Der Anfall an Abraum ist bei Thorium geringer, da die Konzentrationen in
den Erzen höher liegen.

• Die Menge an radioaktiven Abfall ist bei der Thoriumgewinnung um ca . zwei
Größenordnungen geringer als bei der Urangewinnung . Es besteht daher die
Möglichkeit die Tailings der Thoriumgewinnung als mittelaktiven, alphahal-
tigen Abfall in Behältern endzulagern.

• Wegen der deutlich kürzeren Halbwertszeiten (Halbwertszeiten der Thorium-
töchter 228Ra / 'Tb sind 5,7 / 1,9 a gegenüber den Urantöchtern 'Ra / 23°Th
mit 1600 / 77000 a) erfolgt eine Reduzierung der langfristigen Radiotoxizität
der Abfallprodukte bei der Thoriumaufbereittmg um ca . zwei Größenordnun-
gen.

• Vereinfachte Rückhaltung des kurzlebigen 'Rn (Thoriumtochter, Halbwerts-
zeit 55,6 s) gegenüber dem 222.Rn (Urantochter, Halbwertszeit 3,8 d)

• Die Inhalations- und Ingestionsdosisfaktoren von Tbarid= sind fünffach re-

spektive zweifach so groß wie die des Urans, was eine intensivere Überwa-

chung der Beschäftigten und der Bevölkerung erfordert .
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3.6.2 Brennele entferti ng

Zur Herstellung von thoriumbasierten Brennelementen (Th0 2-Pu02 bzw . Th02 -

U02 ) /Gan_ 90/ wurde das „sol Gel"-, das Tabletten-Imprägnations- und auch das
konventionelle Pulver-Pellet-Verfahren untersucht . Der zugemischte Schwerme-
tallanteil liegt zwischen zwei und fünf Prozent . Erschwerend für die Fertigung
von 233U enthaltenden Brennelementen sind die y-strahlenden Töchter des " 2U,
die eine automatisierte, voll abgeschirmte Fertigung erfordern.

Beim Pulver-Pellet-Verfahren werden die Schwermetalloxide in Pulverform ge-

mischt und nach dem Kaltpressen gesintert . /Gan 90/ hält Zusätze von Mg0
sinnvoll, um eine möglichst homogene, dichte Brennstofftablette zu erhalten . Das
sol-Gel Verfahren wurde in Zusammenarbeit mit der Kernforschungsanlage Jü-
lich entwickelt. Hierbei liegt das Schwermetall zunächst in gelöster Form zu-
sammen mit Kohlenteer vor. Der tropfenfbrmige Brennstoff wächst so beim an-
schließenden Sintern besser zusammen, da die Mikrosphären durch den Kohlen-

teer eine weichere Oberfläche erhalten . Die erreichbare Dichte des Brennstoffs
wird so deutlich erhöht . Der sol Gel Prozeß ist relativ einfach automatisierbar
und kommt so den Anforderungen des 232U und seiner Zerfallskette entgegen.

Der Vorteil beim Tabletten-Imprägnationsverfahren liegt im Vermeiden von fei-
nen aktiven Stäuben . Hier wird das Th02 mit einer Uranyl-Nitrat-Lösung vor
dem Sintern bestrichen und auf diese Art der Uranteil in den Brennstoff einge-
bracht.

Das eigentliche Sintern /Vij 90/ kann wegen der Stabilität des Th0 2 in jeder At-
mosphäre durchgeführt werden. Zum Erreichen einer hohen Sinterdichte (a 96 %
/Gan 90/ der theoretischen Dichte) sind Zusätze erforderlich . Während des Sin-
terns wird die Homogenität durch die Eigendiffusion der Elemente weiter ver-

bessert.

Für die Herstellung von Th0 2-Pu02 Brennstoffen sind im Rahmen des deutsch-

brasilianischen Gemeinschaftsprojekts in der BRD von /Mal 88/ Untersuchungen

durchgeführt worden, bei denen das Plutonium durch das materialtechnisch sehr
verwandte Cer ersetzt wurde. Die chemisch physikalische Machbarkeit von
Th02-Pu09 Brennelementen ist im, Bereich von (Tha,75Ce0,25)01974 .89 bis zu
(Th©,2Ce0_8)01,82_i,62 als Grenzzusammensetzungen für. Einphasensysteme mit Cer
als Substitut für Plutonium bewiesen.

Neuere Untersuchung zur Fertigung thoriumbasierter Brennstoffe hat fRen 99/
durchgeführt . Die Fertigung von frischen Uran/Thorium und Th-MOX Brennstof-
fen kann unter den gleichen Abschirmbedingungen wie die etablierte Fertigung

von U-MOX Brennstoffen erfolgen . Mit einigen Verbesserungen der Abschirmung
hinsichtlich der Neutronendosis können auch einfach rezyklierte Th-MOX

Brennstoffe zur Brennelementfabrikation verwendet werden. Soll das aus Thori-

um erbrütete Uran als Brennstoff rezykliert werden, erfordert dies die Fertigung

in heißen Zellen, wegen der hoch y-aktiven Töchter des z32U.
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3.6.3 Wiederaufarbeitung von Thorium Brennstoffen

Beim Thoriumzyklus muß bei der Wiederaufarbeitung das 233U, das Thorium und
für eine Rezyklierung der Transurane auch diese von den Spaltprodukten ge-

trennt werden, In Indien wurden von /Bai 902/ Untersuchungen zu Thoriurn

Brennstoffen mit Hüllrohren aus Aluminium durchgeführt . Der erste Schritt ist
die Auflösung der Aluminiumhülle in NaOH. Bei Verwendung von Hüllrohren
aus Zirkai.oy kann beim Thoriumbrennstoff das etablierte Head-End des Uran-
Plutonium Kreislaufs übernommen werden. Der auf thoriumbasierte Brennstoff
wird anschließend in HNO3 gelöst, wobei die erforderliche Lösungsdauer von der

Mikrostruktur des Brennstoffs abhängt . Mit steigender Dichte des Brennstoffs
nimmt die erforderliche Lösungszeit zu, während ein höherer Abbrand eher ver-
kürzend wirkt, Die Übertragbarkeit von Versuchen zum . THOREX-Prozeß mit
unbestrahltem Brennstoff auf die Realität des späteren Brennstoffkreislaufs ist
daher fraglich. Thorium erfordert eine höhere Säurekonzentration als Uran. Mit
30% TBP soll dann durch deren unterschiedliche Löslichkeit Uran und Thorium

getrennt werden. Die Umsetzungsraten sind langsamer als bei Uran . Kritikali-
tätsfragen gewinnen wegen der bei Thoriurn Brennelementen höheren Anreiche-

rung an Bedeutung . Wegen der Strahlenschutzproblematik bei der Fertigung der

MOX Brennstoffe aus den rezyklierten Stoffen ist eine weitgehende Dekontami-
nation des " 'U und des Thoriums wünschenswert . In /Mal . 88/ werden Dekonta-
minationsfaktoren für Thorium und Uran von 10 2 für realistisch gehalten . Ein
Problem stellt das "sTh dar, welches eine starke y und a. aktive Tochter des 232U
ist und ebenso wie dieses (vom 233U) chemisch nicht vom 'Tb getrennt werden
kann, In /Rob 66/ werden die Uran- bzw . Thoriumverluste mit weniger als 0,4 %
angegeben. Bei einer mechanischen Vortrennung könnten die Rückgewinnungs-

raten von Thorium und Uran auf 99,8 % gesteigert werden . Eine Zwischenlage-
rung, bei der das "'Th weitgehend zerfällt, könnte vor der erneuten Brenn-
elementfertigung sinnvoll sein, führt aber zu Kostensteigerungen . Nach 20 Jah-
ren Zwischenlagerung wäre das Aktivitätsniveau des natürlichen Thorium Isoto-

pengemischs erreicht. Der bei Thorium erforderliche Mehraufwand führt nicht
zwangsläufig zur Unwirtschaftlichkeit des Brennstoffs, da Thoriurnbrennelemen-

te bis zu einem höheren Abbrand betrieben werden können.

Neuere Untersuchungen zur Wiederaufarbeitung von auf thoriumbasierten
Brennstoffen hat /Mod 99/ durchgeführt . Es wird darauf hingewiesen, daß zur
Rezyklierung von thoriumbasierten Brennstoffen der THOREX Prozeß verwen-

det werden würde, der aber industriell nicht soweit entwickelt ist wie der analo-

ge PUREX Prozeß . Insbesondere fehlen immer noch Erfahrungen mit der Wie-

deraufarbeitung von hochabgebrannten Thoriumbrennstoffen, Bisher lag das

Wiederaufarbeitungsinteresse hauptsächlich in der Trennung von Thorium und
Uran, während die Transuranabtrennung außer acht gelassen wurde. Für die
Trennung von Uran, Thoriurn, Plutonium, Neptunium und das dreiwertige Arne-
ricium und Curium sind noch keine komplexen Flußdiagramme in der Literatur
zu finden . Die erreichbaren Abtrennraten sind nach /Mod 99/ beim THOREX

Prozeß mit denen des PUREX Prozesses vergleichbar und werden für Uran und
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Thorium mit 0,1 % und für Protactinium mit 1 % bis 2 % angegeben . Bisher sind
allenfalls oberflächliche Resultate zur trockenen Wiederaufarbeitung von thori-

umbasierten Brennstoffen vorhanden . Vielversprechende Potentiale hat nach
/Mod .99/ der pyrochemische Prozeß, der bisher an Korrosions- und Hochtempera-
turproblemen scheiterte.

In den oben erwähnten Arbeiten wird abschließend darauf hingewiesen, daß die
Kosten für die Wiederaufarbeitung einen großen Anteil an den gesamten Brenn-

stoffkreislaufkosten haben . Die Chancen der wirtschaftlichen Thoriumnutzung

hängen deshalb stark von der Wirtschaftlichkeit des „Head-Ends" ab. Deshalb
wird in /Lot 66/ neben einer großtechnisch, rationell ausgelegten Wiederaufarbei-

tungsanlage bereits eine Berücksichtigung des „Head-Ends" beim Brennelement-
design gefordert.

3.64 Endlagerung von Thorium Brennstoffen

Der langlebige Abfall wird nach den üblichen Entsorgungskonzepten in einem
speziellen Behälter in eine tiefe geologische Formation verbracht . Nach tausend
Jahren kann die Integrität des Behälters nicht mehr vorausgesetzt werden, dem

Wirtsgestein der Lagerstätte fällt dann die Aufgabe zu, die Radionuklide mög-

lichst zu immobilisieren und sie so von der Biosphäre fernzuhalten. Entspre-
chend ist das Migrationsverhalten des Brennstoffmaterials entscheidend. Bei der
Einführung von Th-MOX Brennstoffen ist einerseits die Trägermatrix (Th0 2) neu
zu untersuchen, andererseits sind auch einige Nuklide, die innerhalb der Uran-

zyklus nicht vorkommen, wie zum Beispiel " lPa, 229Th und 236
U, einzubeziehen.

Dabei wird die - für die Migrationsgeschwindigkeit relevante - Löslichkeit auch

von dem Fertigungsverfahren /Fou 98/ des Matrixmaterials und seinen pulver-
metallurgischen Eigenschaften abhängen . Nach /Fou 98/ kann Th0 2 welches aus
Thorium-Oxalate durch Kalzinierung bei 1600°C hergestellt wurde, auf Grund

seiner kleinen Löslichkeit (en, kleiner als 2*10-" M bei 25°C) favorisiert werden.
Damit ist es deutlich immobiler als UO 2, dessen Löslichkeitswerte cu zwischen
25104 unter oxidierenden Bedingungen bzw . 10'6 bis 10' 6 unter reduzierenden
Bedingungen liegen . /Fou 98/ hält einen Wert für CTh von 10'6 für ausreichend

konservativ, um dem Einfluß von Temperaturen bis zu 90'C, dem Eindringen
von Wässern und der mechanischen Zerstörung von Brennstofftabletten Rech-
nung zu tragen . Nach numerischen Rechnungen zum Ausbreitungsverhalten von

thoriumbasierten Brennstoffen in Endlagern, stellt /Fou 98/ fest, daß die mobilen
Spaltprodukte ( 29 1 und 'Os) gefolgt von den Aktivierungsprodukten ("Ni, 94Nb)
den größten Anteil an der zu erwartenden Dosisbelastung haben . Da die Quell-

terme der Thoriumbrennstoffe ähnlich denen der Uranbrennstoffe sind, ist auch
die zu erwartende Dosisbelastung durch ein Endlager nicht signifikant unter-
schiedlich. Größere Unterschiede treten nur im Bereich der Actiniden auf, die für

sehr große Zeiten mehr in den Vordergrund rücken. Da die Betrachtungen in
/Fou 98/ sieh auf Thorium Brennstoffe mit hochangereichertem Uran beziehen, in

denen dementsprechend nur sehr wenig Transurane enthalten sind, kann hier
noch kein realistischer Vergleich gezogen werden .
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4 Beschreibung der numerischen Simulationstechnik

4 . . Zielsetzung
In den folgenden Kapiteln wird der Thorium-Brennstoffkreislauf durch numeri-
sche Simulationen des neutronischen Geschehens im Reaktor mit dem Uran-

brennstoffkreislauf verglichen . Ziel ist die Prüfung der Realisierbarkeit eines
thoriumba.sierten. Brennstoffs irn Druckwasserreaktor unter Beibehaltung der
Brennelementgeometrie . Im einzelnen stehen folgende Aspekte im Mittelpunkt:

• Ermitteln der Inventare in den Reaktoren und in den abgebrannten Brenn-
stoffen

Bestimmung der erreichbaren Abbrände

• Beurteilung des Sicherheitsverhaltens

• Bestimmung der Toxizität in den. Abfallströmen

q Berechnung der Nachzer°fallswärmeleistung

Im Druckwasserreaktor ist das Neutronenspektrum weitgehend unabhängig von

der Position des Brennelementes im Reaktor, ferner ist die mittlere freie
Weglänge der Neutronen wegen der guten IV. oderationseigensehaften des Was-
sers gering. Das hat zur Folge, daß das neutro pische Geschehen innerhalb eines
Brennelements weitgehend unabhängig von den umgebenden Brennelementen
ist. Deshalb können die numerischen Simulationen in Form von Zeltrechnungen
durchgeführt werden . Heterogenitäten im Kern, wie z. B. eine Variation der
Brennelementanreicherung in radialer Richtung zur Glättung des radialen Neu-

tronenflusses können dadurch allerdings nicht erfaßt werden.

4 .2 Beschränkung auf e rechnu en

Alle neutronischen Rechnungen in dieser Arbeit werden in Form von Fellrech-

nungen durchgeführt. Dabei wurde durch die Annahme, daß der Netto-
Neutronenstrom an der Grenze der Einheitszelle null ist eine quasi unendlich



42

	

Thorium im DWR als eine Option zur Toxizitätsreduzierung

ausgedehnte Anordnung simuliert . Vorteil dieser Vorgehensweise ist die Be-

grenzung des numerischen Aufwandes auf ein Maß, das es erlaubt diverse

Brennstoffe in vertretbaren Zeiten zu simulieren. Der nicht berücksichtigten

Neutronenleckage wird dadurch Rechnung getragen, daß man durch Wahl der

richtigen Anreicherung die ermittelten k_ Werte fünf Prozent oberhalb des kriti-

schen Multiplikationsfaktors des realen Reaktors festlegt . Ein Vergleich der

entsprechenden Multiplikationsfaktoren des etablierten Uranbrennstoffs recht-
fertigt diese Annahme, da dessen k :. Werte ebenfalls fünf Prozent oberhalb derer
des endlichen Reaktors liegen.
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Abb. 4-lz Aufbau des Brennelementbündels des N4 Kerns und
Rechnungen simulierten Einheitszelle .
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4.3 Beschreibung des Brennelementbündels und der Ein-
heitszelle

Für alle Berechnungen wurde das Brennelement des französischen Druckwas-
serreaktors N4 gewählt . Dies erscheint sinnvoll, da die Brennelemente des ge-
planten zukünftigen europäischen Druckwasserreaktors EPR den gleichen Bün-
delaufbau besitzen. Das Design des Brennelementes und der daraus resultieren-
de Aufbau der Einheitszelle mit entsprechenden Daten sind in Abb . 44 und in
den Tab. 4-1 / Tab. 4-2 gezeigt . Während des Abbrandes wird zur Erhaltung der
Kritikalität die Borkonzentration innerhalb eines Zyklus von ihrem Anfangswert

linear auf null reduziert. Die anfängliche Borkonzentration ist abhängig vom je-
weiligen Brennstoff bzw. vom innerhalb eines Zyklusses auftretenden Reaktivi-
tätsverlust des jeweiligen Brennstoffs.

4.4 Rezyklierungsstrategie

Die MOX-Brennstoffe bestehen aus einem Brennstoffbasismaterial (hier Uran

oder Thorium) und einer treibenden Brennstofffraktion, zumeist Plutonium . Die-
se Brennstofffraktion ist zuvor in einem mit anderem Brennstoff getriebenen Re-
aktor erbrütet worden und wird während der Wiederaufarbeitung abgetrennt . Da
sowohl die Aktivität, als auch die Nachzerfallswärmeleistung unmittelbar nach

dem Einsatz im Reaktor sehr hoch sind, ist eine sofortige Aufarbeitung des
Brennstoffs nicht realisierbar . In allen Brennstoffzyklen wird eine Abklingzeit
von sieben Jahren vor der Wiederaufarbeitung unterstellt . In der Wiederaufar-
beitung wird das Plutonium und im Fall von abgebrannten thoriumbasierten
MOX-Brennstoffen auch das Uran rezykliert . Für beide Elemente werden Rezy-
klierungsverluste von 0,1 % dieser Elemente unterstellt . Diese Rezyklierungs-
verluste werden zusammen mit dem Abfallstrom aus der Wiederaufarbeitung bei

der Betrachtung ihres Toxizitätspotentials und ihrer Nachzerfallswärmeleistung
erfaßt. Die rezyklierten Materialien werden dann mit dem Basismaterial zu neu-
en Brennstoffen verarbeitet . Nach der Brennelementfertigung wird in den Si-
mulationen immer ein Zeitraum von drei Jahren bis zum erneuten Einsatz im
Reaktor unterstellt . Während dieser Zeit wird der radioaktive Zerfall der rezy-
klierten, treibenden Brennstofffraktion berücksichtigt, so daß sich neben Pluto-
nium auch geringe Mengen von 234U und " lAm im Brennstoff befinden.

4 .5 Inhalte der Rechnungen

Im den folgenden Kapiteln dieser Arbeit werden mit Hilfe von numerischen Be-

rechnungen die folgenden Aspekte einer Einführung des Thoriumkreislaufs un-
tersucht,

Bestimmung der Eigenwerte der unendlich ausgedehnten multiplizierenden

Anordnung zur Bestimmung von erforderlichen Anreicherungen der Brenn-

stoffe und Borkonzentrationen innerhalb des Moderators zur Kompensation
der Reaktivitätsverluste .
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• Beurteilung des Ahbrandverhaltens von thoriumbasierten Brennstoffen im

Vergleich zu uranbasierten Brennstoffen durch Vergleich der zeitabhängigen
Nuklidvektoren.

Beurteilung der nuklearen Stabilität des Reaktorkerns anhand von Rückwir-

kungskoeffizienten für Änderungen der Brennstofftemperatur, Moderator-

temperatur, sowie des Dampfblasen- (Void) und des Borgehaltes,

• Bestimmung der Radiotoxizitäten als Funktion der Zeit für die Abfallströme
der Brennstoffkreisläufe,

• und die Bestimmung der zeitabhängigen Nachzerfallswärmeleistungen der

Abfallströme der Brennstoffkreisläufe.

4.5A Berechnung des kt, Wertes

Alle neuironischen Berechnungen werden mit dem SCALE Pragrammpaket
/ORN 93/ der Version 4.2 durchgeführt . Die einzelnen Programmodule des Pro-

grammpaketes, die für die Berechnungen innerhalb dieser Arbeit genutzt worden
sind, werden in Anhang B-1 vorgestellt . Nach Eingabe der Brennstoffzusammen-

setzung und der Geometrie der Einheitszelle und einiger weiterer Parameter zur
Steuerung des Rechenablaufs berechnet das SCALE unter Anwendung des Steu-

ermoduls CSAS1X den Eigenwert des Problems, das heißt die Neutronenproduk-

tion pro Absorption innerhalb der Einheitszelle . Die Rechnungen erfordern eine
umfangreiche Wirkungsquerschnitts-Datenbank . Die hier verwendete Daten-
bank hat eine 123 Energiegruppenstruktur mit Datenmaterial aus JEF 2 .2 und
bei einigen Nukliden auch aus JEF 1 Ursprüngen . Ausnahme hiervon sind einige
Abbrandrechnungen während der Benchmarkphase, um gezielt die Qualität der

verwendeten Datenbank zu prüfen und den Einfluß von anderen Wirkungsquer-

schnittsdaten auf die berechneten Nuklidvektoren zu prüfen . Zunächst wird
durch die Programmodule BONAMI-S und NITAWL-S, die ebenfalls im Anhang

B-I beschrieben werden, ein problemspezifischer Wirkungsquerschnittsdatensatz
erstellt, der die Selbstabschirmung der Resonanzen bei gegebener Geometrie und

Brennstoffzusammensetzung berücksichtigt . Anschließend wird die Boltzmann
Gleichung durch das Modul XSDRNPM-S eindimensional gelöst und somit der

gesuchte Eigenwert des infiniten Mediums bestimmt.

4,5.2 Berechnung der Nuklidvektoren und k_ Werte als Funktion des

Abbrandes.

Die Berechnung erfolgt zunächst mit SCALE durch Aufruf der Module BONAMI-

S, NITAWL-S und XSDRNPM-S analog zu Abschnitt 4 .5 .1 . Durch XSDRNPM-S
werden die Wirkungsquerschnitte ausgehend von der 123 Energiegruppenstruk-
tur auf drei Energiegruppen kondensiert . Anschließend liest diese das Modul

COUPLE-S und kondensiert sie weiter zu Eingruppenquerschnitten, die auf den
thermischen Fluß normiert sind. Für Nuklide deren kondensierte Wirkungsquer-

schnitte nicht auf der kompletten Spektralinformation der Einheitszelle basie-
ren, erfolgt die Flußanpassung auf implizitem Weg über die Einführung von
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Flußfaktoren für die drei Energiegruppen thermisch (THERM), Resonanzbereich
(RES) und schnell (FAST), die ihrerseits durch XSDRNPM-S bestimmt werden.
Damit erhält man einen Datensatz, der von dem eigentlichen Abbrandprogramm

des SCALEs, dem Modul ORIGEN-S, gelesen werden kann . Da sich die Nuklid-
vektoren während des Abbrandes kontinuierlich verändern, beschreibt der zu ei-
nem diskreten Zeitpunkt generierte Wirkungsquerschnittsdatensatz das Problem
mit zunehmenden Abbrand immer weniger exakt . Die sich verändernden Wir-
kungsquerschnitte haben ebenfalls Rückwirkungen auf den kh Wert des Pro-
blems . Deshalb muß der Abbrandprozeß innerhalb von ORIGEN-S mehrfach un-
terbrochen werden, um mit dem jeweiligen aktuellen Nuklidvektor erneut die

Wirkungsquerschnitte zu wichten . Dabei wird der Eigenwert ebenfalls neu be-
stimmt, Dieses rekursive Vorgehen wird während des gesamten Abbrandverlau-
fes wiederholt. Es ist hier zwischen Genauigkeit der Ergebnisse und Rechenzeit
zu optimieren.

4.5.3 Berechnung der ReaktivitätskoeMzienten

Um einen Brennstoff zu realisieren muß sichergestellt sein, daß sich der Reak-
torkern nuklear stabil verhält . Im einzelnen müssen die Rückwirkungen von
Brennstofftemperaturänderungen, Moderatortemperaturänderungen mit ent-

sprechenden Änderung der Moderatordichte, Dampfblasenbildung und der Bor-
säurekonzentration im Moderator untersucht werden . Die Reaktivitätsänderun-
gen des Reaktors auf Veränderungen dieser Parameter müssen immer in die um-

gekehrte Richtung laufen wie deren Ursprung und auf diese Weise die Abwei-

chungen von den Nominalwerten selbständig kompensieren (,,negatives Feed

Back"). Das bedeutet, daß z . B. eine Leistungserhöhung im Reaktor dureh ein

beliebiges Initialereignis selbst kompensiert werden muß . Eine Erhöhung der
Leistung führt zu einer Erhöhung der Brennstofftemperatur . Dies hat wiederum

Rückwirkungen auf die Reaktivität des Kerns, da sich durch Resonanzverbreite-

rung die effektiven Wirkungsquerschnitte für Spaltung und Absorption verän-
dern. Ein sicheres Verhalten wird erreicht, wenn durch Verstärkung der Absorp-

tionen im Brennstoff die nukleare Leistungsproduktion und damit auch die Tem-
peratur fällt . In den Rechnungen wird die Veränderung der Reaktivität bei einer

um 10 K erhöhten Brennstofftemperatur bezogen auf die Normtemperatur nach
GI. 44 betrachtet. Mit den mit ,,' " markierten Größen ist jeweils der Nominalzu-
stand gemeint.

Gl. 4-1

Einen weiteren Einfluß hat eine durch Leistungssteigerung oder verringerte se-
kundäre Wärmeabfuhr erhöhte Moderatortemperatur. Mit der Temperaturände-
rung des Moderators, die in den Rechnungen ebenfalls zu 10 K angenommen

wird, korrespondiert bei gleichem Druck eine Verringerung der Dichte auf den
Faktor 0,963 . Dadurch verändert sich sowohl das Moderations- als auch das Ab-

sorptionsverhalten des Moderators, Stabile System besitzen hier auch Reaktivi-
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tätsänderungen mit negativem Vorzeichen . Wegen der variablen Borkonzentrati-

on im Moderator ist das Verhalten zu Beginn eines Zyklus wegen der dann ver-

stärkten absoluten Wirksamkeit des Bors besonders kritisch zu betrachten . Die
Reaktivitätsänderung wird nach GI . 4-2 ausgedrückt. Mit D wird die veränderte

Moderatordichte bezeichnet . Betragsmäßig zu große Werte dieses Koeffizienten
werden im Störfall des plötzlichen Einbruchs von kaltem Wasser problematisch.

GI. 4-2
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Ebenfalls relevant ist die Betrachtung des Dampfblasenkoeffizienten . Hier wird

von einer auf 1 % reduzierten Moderatordichte ausgegangen, wie sie unter Um-

ständen bei Verdampfen des Kühlmittels (zumindest partiell) auftreten kann.

Mit der Moderatordichte wird ebenfalls der Inhalt des darin gelösten Bors auf

1 % der Nominalkonzentration reduziert . Dieser Koeffizient wird nach G 4-3

bestimmt.

Gl. 4-3 k -k
a=dp=--

k k

Der letzte untersuchte Kneffizient ist Wirksamkeit des Bors . Um ein instabiles

Verhalten beim Eindringen von unboriertern Kühlmittel zu verhindern, darf der

Anteil der durch Bor gebundenen Aktivität nicht zu hoch sein . Auf der anderen

Seite muß dieser Koeffizient stets negativ sein, da sonst ein Ausgleich der Reak-

tivitätsverluste des Kerns innerhalb eines Zyklusses nicht realisierbar wäre . Die
GI. 4-4 beschreibt die relative Borwirksamkeit . In den Rechnungen wurde eine

um 100 ppm erhöhte Borkonzentration unabhängig vom Abbrand unterstellt.
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4.5.4 Berechnung der Toxizitätspotentiale

Für diese Rechnungen wird ebenfalls das ORIGEN-S Modul des SCALE 4 .2
/ORN 93/ Programmpaketes genutzt . Durch ORIGEN-S erhält man die zeitab-
hängigen Nuklidvektoren auch außerhalb des Reaktors . Die Veränderungen der
Vektoren resultieren dementsprechend ausschließlich aus radioaktivem Zerfall.

Zusätzlich ist es erforderlich, die unterschiedliche Toxizität der einzelnen Nukli-
de für den Menschen zu erfassen . Die unterschiedliche Toxizität der Nuklide hat
im wesentlichen zwei Ursachen . Sie entsteht einerseits durch das verschiedene

chemische Verhalten der Elemente im Organismus und die davon abhängende

Verteilung der Nuklide im Menschen und deren unterschiedliche Verweildauer
bzw. biologische Halbwertszeiten . Andererseits hängt die Toxizität von der Art

des radioaktiven Zerfalls (a, und y) und der dabei freigesetzten Energie ab.

Durch die Dosisfaktoren wird die pro Zerfall des jeweiligen Nullids resultierende
Äqtüvalentdosis beschrieben. Die Äquivalentdosen werden gemäß den Dosisfak-

Gl. 4-4
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toren der ICRP- 68 /ICR 941 ermittelt . Die Dosisfaktoren sind in der Vergangen-

heit durch die ICRP öfters korrigiert wurden und die verwendeten Werte der

ICRP-68 stellen die zur Zeit der Arbeit (1998) aktuellsten verfügbaren Werte dar.

Die Aktivitäten der im Brennstoff enthaltenen Nuklide werden mit den entspre-
chenden Dosisfaktoren multipliziert und die so bestimmten Anteile an der Äqui-

valentdosis für jedes Nuklid summiert . GI . 4-5 zeigt diesen Zusammenhang,

Gl. 4-5

	

H

	

(D 1 c ; ) ,

wobei der Index i für die einzelnen Nuklide verwendet wird, D der entsprechende
Dosisfaktor in Sv/Bq und c die Aktiviätskonzentration des Nuklids i im abge-
brannten und / oder endzulagernden Brennstoff ist.

4.5 .5 Berechnung der Nachzerfallswärmeleistung

Gemäß den Ausführungen in Abschnitt 4 .5 .4 werden durch das ORIGEN-S Mo-
dul des SCALE 4 .2 Programmpaketes /ORN 93/ die zeitabhängigen Nuklidvekto-
ren nach dem Einsatz im Reaktor bestimmt . Diese Nuklidvektoren verändern
sich ausschließlich durch den radioaktiven Zerfall der instabilen Isotope . Die bei
den Zerfällen freigesetzte Energie (a, und y) wird zu einem großen Teil direkt
im Brennstoff deponiert . Die Angabe der Energiefreisetzung erfolgt im ORIGEN-
S Elementweise. Für die Auswertung innerhalb dieser Arbeit werden die Ele-
mente den drei Gruppen "Leichte Elemente", "Spaltprodukte" und „Actiniden"
zugeordnet und in dieser Struktur ausgewertet . Ferner wird der Anteil der Ener-

gieproduktion dureh y-Leistung getrennt aufgeführt. Ausführlich wird auf die
Problematik der Nachwärmeleistung in Kapitel 9 eingegangen.

4.5.6 Simulation der Rezyklierung

Die Rezyklierungsstrategie wurde bereits in Abschnitt 4 .4 diskutiert . Hier wird
die numerische Realisierung mit Hilfe des ORIGEN-S Moduls des SCLAE 4 .2
/ORN 93/ Programmpaketes kurz umrissen . Da der radioaktive Zerfall während
der Abklingzeit und während der unterstellten Zeitspanne für die Fertigung

neuer MOX Brennelemente berücksichtigt werden soll, wird der Einsatz des
ORIGEN-S Moduls erforderlich . Ausgehend von dem Datensatz, der die Zusam-

mensetzung des der Rezyklierung vorhergehenden Brennstoffs zum Abbranden-
de enthält, werden die Veränderungen des Nuklidvektor während der siebenjäh-

rigen Abklingzeit berechnet . Anschließend wird unterschieden, ob

Das Interesse auf den rezyklierten Elementen (Plutonium oder Uran und
Plutonium) liegt, oder

ie In der Zusammensetzung des WAA Abfallstroms.

Im ersten Fall werden die rezyklierten Elemente zu 99,9 % von den übrigen Stof-

fen abgetrennt und einer weiteren, dreijährigen Zerfallszeit unterworfen, die bis

zum erneuten Einsatz im Reaktor unterstellt wird. Für den zweiten Fall werden
alle Nuklide mit Ausnahme von 99,9 % der abgetrennten Elemente für weitere
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Betrachtungen (z. B. Abnahme der Toxizitäten und der Nachzerfallswärrnelei-

stung von WAA Abfallströmen) berücksichtigt . In beiden Fällen erstellt das

ORIGEN-S den Nuklidvektor in maschinenlesbarer Form, so daß weitere Simu-
lationen mit dem SCALE 4 .2 Programmpaket ohne größeren Aufwand möglich
sind.
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Um die Qualität der Rechenergebnisse möglichst weit abzusichern, sind zu Be-

ginn der Arbeiten umfangreiche Rechnungen mit bekannten Brennstoffen durch-

geführt und die Ergebnisse mit denen anderer. Institute, insbesondere mit denen

der ECN /Klo 97/ in Petten (Niederlande), verglichen worden . Im Mittelpunkt
dieser Benchmarkrechnungen standen dabei die Multiplikationsfaktoren und die

Transuranvektoren, die in einem DWR mit Uranbrennstoff erbrütet worden sind.

Bei diesen Benchmarkrechnungen mit der ECN wurde eine Einheitszelle zu-

grundegelegt, die das Brennelement des französischen N4 Druckwasserreaktors,
wie es bereits in Abschnitt 4 .3 detailliert beschrieben wurde, simuliert.

5.1 Eigenwerte

Die Berechnung der Multiplikationsfaktoren (hier zunächst für den Uranrefe-
renzbrennstoff mit 47,5 GWd/tSM Endabbrand) erfolgt mit Hilfe des SCALE 4 .2
Programms /ORN 93/, wie in Abschnitt 4 .5 .1 beschrieben . Bei der Eingabe hat
man die Wahl der Randbedingung für den äußeren Neutronenleckagestrom der
Einheitszelle . Die Ergebnisse für die Randbedingungen „White" oder „Reflected",
die für eine infinite Anordnung in Frage kommen, liefern gute Übereinstimmung

mit den Ergebnissen von /Klo 97/ . Dabei ist zu erwähnen, das /Klo. 97/ nicht mit
dem Programmpaket SCALE 4.2 sondern mit WIMS arbeitet . Ebenfalls wird
statt der hier verwendeten Wirkungsquerschnitts-Datenbank mit 123 Neutro-

nenenergiegruppen von /Klo 97/ eine mit 172 Energiegruppen verwendet, die sich
ausschließlich auf JEF 2 .2 Daten stützt.

Bei „Verwendung" der Randbedingung „Reflected" werden die aus der Einheits-

zelle austretenden Neutronen an der Grenzfläche zur benachbarten Einheitszelle
reflektiert, während bei Annahme der Randbedingung "White" davon ausgegan-
gen wird, daß die die Einheitszelle verlassenden Neutronen in gleicher Zahl

isotrop von den benachbarten Zellen zurückgestreut werden. Die Ergebnisse der

Randbedingung ,,Reflected" stimmen mit den von /Klo 97/ bestimmten Werten für
kleine Abbrände besser überein, während die Werte von „White" für größere Ab-

brände die bessere Übereinstimmung zeigen . In Abb. 5-1 ist bei den mit WIMS
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bestimmten Werten der ECN der Fehlerbalken in y-Richtung eingetragen, der
einen relativen Fehler von 1 % darstellt . Für alle weiteren Rechnungen wurde
die Randbedingung „White" gewählt.

Zusätzlich wurden Ergebnisse von einer internationalen Benehmarkrechnung
der IAEA /Rüt .96/ zur Validation der Ergebnisse herangezogen . Bei dieser Rech-
nung wurde von diversen Forschungsinstituten unter anderem die Eigenwerte
von thoriumbasiertem und Plutonium getriebenen Brennstoff untersucht . Die
Ergebnisse dieses Benchmarks und die von SCALE ermittelten Werte sind in
Abb. 5-2 dargestellt. Es wird deutlich, daß die Abweichungen zwischen den ein-
zelnen Instituten durchaus größer als 1 % sind . Die mit dem Programmpaket
SCALE 4.2 berechneten Werten liegen innerhalb dieses Vergleichs im Mittelfeld,
wo auch die meisten Werte der anderen Benchnark Teilnehmer sind . Die Eigen-
wertberechnung mit SCALE nach dem angewendeten Verfahren, welches aus-
führlich in den Abschnitten B-Iund B-2 .I. des Anhangs beschrieben wird, kann
daher _ im Rahmen der international erreichbaren Genauigkeit ---- als gesichert
angesehen werden,

Abbrand / [GWc /ts

Abk. 5-1 : k,e-Werte für die Einheitszelle des N4 Brennelementes von FZJ-ISR für die
Randbedingungen " Reflected" oder "White" und von /Klo 97 i/ .
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Abb. 5-2 : kd-Werte für die Einheitszelle des N4 Brennelementes mit Th-MQX Brennstoff von
FZJ-ISR und von diversen Instituen nach /Rüt 96/.

5.2 Nuklidvektoren

In diesem Teil des Benehmarks stehen die zeitlichen Veränderungen der Nuklid-
vektoren über dem Abbrand im Vordergrund . Die Rechnungen basieren wieder-
um auf den in Abschnitt 4 .3 beschriebenen Referenzbündel mit der zugehörigen
Einheitszelle. Der Vergleich der Ergebnisse mit denen von /Klo 97 1/ in Abb. 5-3
und Abb. 5-4 zeigt insbesondere Abweichungen bei den Isotopen "'Pu und "'Pu.

Dabei sind für den Plutoniumvektor in Abb . 5-3 die Verläufe der Kernzahldich-

ten direkt angegeben, während Abb. 5-4 den relativen Fehler zwischen den Er-
gebnissen der Forschungszentrums Jülich GmbH und der ECN (Petten) zeigt.

Hier beginnt die Zeitachse bei 200 Tagen, da darunter die Kernzahldichten nahe

Null liegen und so keine sinnvollen Aussagen möglich sind . Der Fehler bei 'Pu
erreicht gegen Ende des Abbrandes (bei ca . 47,5 GWd/tsm) einen Fehler von ca.
7 %. Der Fehler bei 'Pu von ca . 12 % überschreitet diesen deutlich, jedoch ist die
Relevanz des 2"Pu nicht so hoch wie die des 'Pu . Generell wachsen die Abwei-
chungen in den Ergebnissen mit Abbrand . In Abb. 5-5 sind analog die relativen
Abweichungen innerhalb des Uranvektors aufgeführt . Hier tritt die größte Unsi-
cherheit bei dem Isotop 235U für das die SCALE Werte des FZJ gegen Ende des
Abbrandes um ca. 7 % unterhalb derjenigen von /Klo 97/ liegen, Um die Ursache

dieser Abweichungen zu klären, oder festzustellen ob diese Abweichungen sich
im international üblichen maß befinden, wurden diverse Rechnungen mit modifi-
zierten Parametern bzw . Datenbanken durchgeführt .
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Abb. 5-3 : Entwicklung der Plutoniumkernzahldichten während des Einsatzes im DWR.
(Werte des FZJ durch Rauten und von /Klo 97/ durch Dreiecke gekennzeichnet).
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Abb. 54: Zeitliche Entwicklung der relativen Abweichungen zwischen den Ergebnissen der
Forschungszentrum Jülich GmbH (FZJ) und von /Klo 97/ ECN für die
Piutoniumisotope .
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Abb. 5-5: Zeitliche Entwicklung der relativen Abweichungen zwischen den Ergebnissen der
Forschungszentrum. Jülich GmbH (FZJ) und von /Klo 97/ ECN für die
Uranisotope.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, daß die Konzentrationen der Nukli-
de 2&5U und "'Pu, welche beide einen großen integralen Spaltwirkungsquer-
schnitt für thermische Neutronen haben, in den FZsT Rechnungen unterhalb der

Werte von fK.lo 97/ liegen. Für das Nuklid 235U bleiben als Kernreaktionen mit
hinreichendem Wirkungsquerschnitt entweder die Spaltung oder der (n,y)-

Einfang zu Berücksichtigen . Da sich das 36U nach den im FZJ durchgeführten
Rechnungen schneller aufbaut und insbesondere das 237Np (vgl . Abb. 5-7), wel-

ches seinerseits durch einen erneuten (n,y)-Einfang innerhalb des 236U und an-
schließendem Zerfall des sehr kurzlebigen 237U gebildet wird, stärker aufbaut als

nach den Rechnungen der ECN wird der Wirkungsquerschnitt für die (n,y)-
Reaktion des 235U durch die Rechnungen mit SCALE größer eingeschätzt . Die ge-
samte Anzahl an Spaltungen, muß bei beiden Rechnungen konstant sein, da die
gleiche Arbeit geleistet werden soll . Entsprechend dem zusätzlichen Verlust an
235U Kernen durch parasitäre Absorptionen wird das Verhältnis der Spaltungen
mit zunehmenden Abbränden zwischen Plutonium und Uran zu Seiten des Plu-
toniums verschoben, so daß die geringere 239Pu Konzentration durch vermehrtes
Spalten dieses Nuklids erklärt werden kann . Diese These wird dadurch unter-
stützt, daß die 238U Konzentrationen in beiden Rechnungen kaum variieren. Da
259Pu nahezu ausschließlich durch Absorptionen im 2"U erbrütet wird, kann von
einer identischen Bildungsrate nach beiden Rechnungen ausgegangen werden.

Die relativen Abweichungen innerhalb der „Minor Actinides" (MA) sind in .Abo
5-6 aufgeführt. Man erkennt Abweichungen in den Rechnungen von bis zu 20 %.

Hier muß allerdings darauf hingewiesen werden, daß ihre Konzentrationen in-

nerhalb des Brennstoffes verhältnismäßig gering sind, so daß kleine absolute

Fehler unmittelbar zu großen relativen Fehlern führen . In Abb. 5-7 sind die ab-
soluten Verläufe der Kernzahldichten der „Minor Actinides" (MA) Elemente auf-
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gezeigt . Man erkennt hier die mit Abstand dominierende Rolle des Nuklids 2s`Np,

so daß die höhere Einschätzung der Konzentrationen dieses Nuklids in den FZJ

Rechnungen die These des erhöhten 235U Verbrauchs durch Neutroneneinfang
stärkt .

0 200 400

	

600

Einsatzzeit im Reaktor / [d]

Abb. 5-6 : Zeitliche Entwicklung der relativen Abweichungen zwischen den Ergebnissen der
Forschungszentrum Jülich GmbH (FZJ) und von /Klo 97/ E01N für die „,Minor
Acitnides" (MA).
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Abb. 5-7: Entwicklung der Plutoniumkernzahldichten während des Einsatzes im DWR.
(Werte des FZJ durch Rauten und von /Klo 97/ durch Dreiecke gekennzeichnet) .
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Nuklid 123 Gruppen

Jül- .,%b

172 Gruppen

E1J

	

SS

44 Gruppen

SGALE 4.3

JEF 2.2/1 JEF 2.2 ENDBF/B Vl

Pu-238 2,47 % 2,26 % 2,42 %r

Pu-239 49,05 %r 50,09 % 40,79 %c

Pu-240 25,88 % 25,47 % 25,36 %

Pu-241 i 4,66 % 14,54 % 14,45 %c

P -242 7,93 % 7,65 % 7,98 %

Pu ges . 1,10 % 1,13 % 1,15 EIr..

U-234 0,02 % 0,02 % 0,02 %

U-235 0,72 % 0,73 % 0,73 %

U-236 0,58 % 0,56 % 0,57 %

U-238 98,6€3 %~ 98,70 % 98,67 %

5 .3 Klärung der Abweichungen

Die bei den Berechnungen innerhalb des FZJ verwendete Datenbank, welche

hauptsächlich auf die JEF 2.2 Daten in einer 123 Energiegruppenstruktur ba-
siert ist, enthält unter anderen für die wichtigen Nuklide 235U, 238U und "'Pu
noch Datensätze, die auf Daten von JEF 1 basiert sind. Um den Einfluß dieses

Sachverhaltes auf die Qualität der Rechenergebnisse zu prüfen, wurden Ver-
gleichsrechnungen mit anderen Wirkungsquerschnittsdatenbanken durchge-
führt. So wurden Rechnungen mit einer 172 Energiegruppen umfassenden Da-

tenbank /Sta 96/, die sich ausschließlich auf JEF 2 .2 Daten stützt, als auch mit
den auf ENDF/B VI (44

Energiegruppen)

	

und
ENDBF/B IV (27 Ener-

giegruppen)

	

basierten

Datenbanken des SCALE
4.3 respektive SCALE
4 .2 Programm systems

durchgeführt. Die Er-

gebnisse sind für die

Elemente Uran und Plu-

tonium in Tab . 54 auf-

geführt. Die relativen
Abweichungen liegen bei

Plutonium mit Ausnah-

me des "'Pu (8,5 %) un-
terhalb des 3 % Berei-

ches, die von Uran liegen

unterhalb von 4 %• wobei

insbesondere für 235U die

Abweichung kleiner als
2 % ist.

Tab. 5-1 : Vergleich der Plutonium und Uran Vektoren bei
Verwendung

	

verschiedener

	

Datenbänke
innerhalb des SCALE Programmsystems.

Eine weitere Möglichkeit für Abweichungen kann in der Implementierung der
Leerstäbe liegen . Zusätzliche Rechnungen mit dem SCALE Programmsystem mit

diversen Datenbanken ohne Berücksichtigung des in den Leerstabpositionen zu-

sätzlich vorhanden Moderators wurden durchgeführt, um die Sensibilität der

Nuklidvektoren auf die exakte Implementierung des Moderationsverhältnisses
zu prüfen. Die Ergebnisse faßt Tab. 5-2 zusammen. Man erkennt, daß die Er-

gebnisse wenig von der verwendeten Datenbank abhängen, jedoch im Vergleich
zu den - mit Berücksichtigung des zusätzlichen vorhandenen Druckwassers in

der Leerstabpositionen - von /Klo 97 1/ mit WIMS 7 berechneten Vektoren deutli-
che Differenzen zeigen . Deshalb kann gefolgert werden, daß die Implementierung
des exakten Moderationsverhältnisses von besonderer Bedeutung für die Quali-

tät der berechneten Nuklidvektoren ist .
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Tab. 5-2 : Verringerung des Moderationsverhältnisses und sein Einfluß auf die Ergebnisse bei
Verwendung unterschiedlicher Datenbanken . Die ECN Werte beziehen sich auf das
Moderationsverhältnis des N4 Brennelemen.tbündels mit Leerstäben.

Nuklid 123 Gruppen

EIül-Lib .

172 Gruppen

EIEI-

	

äS

44 Gruppen

SCALE 4,3

123 Gruppen

@Tfi~-Lila, Pu-239

ECN 7

Moderator

JEF 2.2/1 EIER" 2 .2 BF/BVI aus mit Leerst.

Pu-238 2,47 % 2,40 % 2,19 % `2,52 % 2,30 %

Pu-239 51,57 % 52,27 % 52,01 % 50,96 % 53,13 %

Pu-240 24,09 % 23,52 % 24,76 % 24,50 % 22,74 c%

Pu-241 14,93 % 14,76 % 14,42 % 15,01 % 15,11 i

Pu-242 6,94 % 7,06 Ck, 6,61 % 7,01 % 6,72 %.

Pu ges . 1,240 % 1, 284 % 1,213 % 4245 %

Um ein möglichst deutliches Bild von der Qualität der mit SCALE und der ver-

wendeten 123 Energiegruppen Datenbank auf Basis von JEJ 1 und JEF 2 .2 Wir-
kungsquerschnitten berechneten Nuklidvektoren zu erhalten, wurden zusätzli-

che Rechnungen zum Vergleich /Phl 99/ mit Ergebnissen des /NEA 96/ Ben-
chmarks, an dem international 16 verschiedene Institute teilnahmen, durchge-

führt. Dieser Benchmark umfaßt berechnete Nuklidvektoren als auch nach Ab-
brand im Reaktor gemessene . Zum Vergleich wurde der Mittelwert aus den Be-
rechnungen der einzelnen Teilnehmer des Benchmarks gewählt . Das Referenz-
bündel für diesen Benchmark ist vom Druckwassertyp mit 14 x 14 Stabpositio-
nen. Bei der Implementierung der neuen Einheitszelle in SCALE wurde das Mo-
derationsverhältnis durch Wahl eines geeigneten Stababstandes exakt abgebil-

det, Die Ergebnisse sind in Tab, 5-3 aufgeführt, als auch in den Abb. 5-8 bis
Abb. 5-10 für die drei betrachteten Abbrände von 27,35 GWd/t sM , 37,12 GWd/tsM
und 44,34 GWdltsm gezeigt . Der Vergleich der SCALE Ergebnisse mit den Meß-
werten des /NEA 96/ Ben.chmarks treten größere Diskrepanzen nur bei den Iso-
topen 23"U und 238Pu auf. Die gemittelten Ergebnisse der Benchmark Rechnungen
zeigen aber ebenfalls hier deutliche Diskrepanzen zu den Meßwerten, was insbe-
sondere für das 235U verwundert . Ebenfalls erkennt man, daß die SCALE Ergeb-
nisse für die Nuklide 2s"Np, 'Pu und 242Pu besser mit den Meßwerten überein-

stimmen, als die gemittelten Ergebnisse der Benchmark Teilnehmer . Sehr deut-
liche Abweichungen zwischen den SCALE Werten und dem mittleren Benchmar-

kergebn.is gibt es lediglich beim genannten 237Np, wo die Benchmarkergebnisse

wiederum selbst deutlich von den Meßwerten abweichen . Diese Aussage gilt

ebenfalls für den gesamten Gehalt an Plutonium und an Minor Aetinides (MA),

wenn man von dem Nuklid 237Np absieht.
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Tab. 5-3 : Vergleich der mit SCALE (123 Gruppen mit JEF 1 und JEF 2 .2
Wirkungsquerschnitten) berechneten Nuklidvektoren mit Eckdaten des /NEA 96/
Benchmarks, C=Berechnung ; E-Experimentelle Daten ; B=Benchmarkmittelwert.

G~/E WE C

	

B

Abbrand 27,35 37,12 44,34 27,35 37,12 44,34 27,35 37,12 44,34

U-234 0,08% -1,21% 3,49% -5,69% -2,64% 1,25% 6,11% 1,47% 2,22%

U-235 -4,04% -6,91% -11,15% -3,31% -5,63% -9,58% -0,76% -1,36% -1,74%

U-236 3,11% 3,39% 2,73% 2,68% 2,92% 2,14% 0,43% 0,46% 0,58%

U-238 -0,60% -0,31% -0,07% -0,59% -0,28% -0,02% -0,01% -0,04% -0,05%

Np-237 -0,08% 8,82% -0,56% 8,66% 17,50% 6,94% -8,04% -7,39% -7,01%

Pu-238 -12,44% -9,93% -11,16% -10,80% -7,77% -8,78% -1,84% -2,35% -2,61%

- Pu-239 -3,53% -3,96% -4,31% -0,80% -0,99% -1,24% -2,75% -3,00% -3,11%

Pu-240 0,06% -1,35% -2,91% -0,52% -2,23% -4,17% 0,59% 0,91% 1,31%

Pu-241 -1,40% -3,09% -4,82% -1,69% -1,87% -3,02% 0,30% -1,24% -1,85%

Pu-242 0,42% 0,93% -0,83% -4,33% -2,92% -4,95% 4,96% 3,97% 4,34%

Am-241 -1,88% -3,00% -3,38%

Am-243 -2,45% -4,60% -5,12%

Pu ges . -2,41% -2,95% -3,85% -1,10% -1,71% -2,84% -1,32% -1,26% -1,05%

MA ges . -5,04% -5,39% -5,46%

Abschließend kann man feststellen, daß die Differenzen innerhalb der Berech-

nungen mit verschiedenen Programmen größer sind, als man unter Umständen
annimmt. Dies gilt insbesondere bei Nukliden, die auch in der bereits etablierten
Reaktortechnik von fundamentaler Bedeutung sind, wie z . B. 23'U oder 233Pu. Es
kann aber auch festgestellt werden, daß die Werte die durch das SCALE Pro-
grammsystem unter Verwendung der 123 Energiegruppenda .tenbank mit JEF 1
und JEF 2 .2 Wirkungsquerschnitten generierten Nuklidvektoren innerhalb der

international üblichen Genauigkeiten liegen, was die folgenden Rechnungen aus-
reichend validiert . Weitere Ergebnisse zu den Benchmarkrechnungen sind im
Anhang C-1 enthalten.
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C(FZJ)/E
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Abb. 5-8 : Ergebnisse zu den

	

96/ Benchmarkdaten für einen Abbrand von 27,35 GWd1ts,
nach /Phl ..99/ .
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Abb. 5-9 : Ergebnisse zu den /NEA 96/ Benchmarkdaten für einen Abbrand von 37,12 GWd/t,m
nach Thl 99/ .
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C(FZi)/E

C(FZJ)/B
E3 B/E

Benchmark Standard Abweichung

Nuklid

Abb. 5-10: Ergebnisse zu den /NEA 96/ Benchmarkdaten für einen Abbrand von 44,34 GWdIts,
nach /Phl 99/,
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6 Reduzierungspotentiale für Plutonium

6d Einführung

Die Berechnungen zur Abschätzung der Reduzierungspotentiale wurden anhand

des in Abschnitt 4.3 beschriebenen Referenzbrennelementbündels des N4

Druckwasserreaktors durchgeführt . Die Rechnungen lassen sich in zwei Teile

gliedern.

Im ersten Teil werden die erforderlichen Anreicherungen für den Uranbrenn-

stoff, den Uran-Plutonium Mischoxidbrennstoff (U-MOX) und den Thorium-

Plutonium Mischoxidbrennstoff (Th-MOX) jeweils für Entladeabbrände von

47,5 GWd/tsm, 60 GWd/tsM und 100 GWd/tsM betrachtet . Der Entladeabbrand von
47,5 GWdItsnn orientiert sich am aktuellen Stand der Technik, der 60 GWdlts M

Abbrand ist eine realistische Option für die Zukunft, insbesondere wenn man an
die überlegenen Materialeigenschaften des Thorium denkt . Das 100 GWd/ts
Szenario wird als Grenze für einen zukünftigen DWR angesehen und es wird in

mittelbarer Zukunft nicht realisierbar sein.

Im. zweiten Teil der Rechnungen werden die Reaktivitätskoeffizienten der be-

trachteten Brennstoffe geprüft, um das sicherheitstechnische Verhalten der
Brennstoffe beurteilen zu können.

6.2 Berechnung der benötigten Anreicheren 'en

Zur Bestimmung des benötigten spaltbaren Materials in einer Zellrechnung ist

es erforderlich, die jeweils berechneten Multiplikationsfaktoren ohne Leckage

(L) mit denen des Referenzbeispiels zu vergleichen . Auf diese Weise kann die
Reaktivitätsdifferenz, die durch die Neutronenleckage am Rande der Reaktor-
kerns verursacht wird abgeschätzt werden, wenn als Referenz Brennstoff eine in

der Realität kritische Zusammensetzung gewählt wurde . Der für diesen Zweck

genutzte Brennstoff hat die in Tab . 64 gegeben Zusammensetzung . Der Brenn-

stoff wird in fünf Zyklen bis zu seinem Entladeabbrand von 47,5 GWd!t sM abge-
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brannt . Die anfängliche Borkonzentration im Moderator beträgt 1000 ppm. Wie
in Abb. 6-1 gezeigt, erkennt man einen durchschnittlichen Wert von 1,05, der für
kn im mittleren Zyklus berechnet wird . Die Wahl der Anreicherung aller anderen
Brennstoffe muß so gewählt werden, daß sieh bei gleicher Kerngeometrie bei Er-

reichen der Hälfte des Entladeabbrandes ebenfalls dieser kn Wert einstellt . Das
Abbrandschema für die drei untersuchten Abbrände ist in Tab . 6-2 aufgeführt.
Die anfängliche Borkonzentration muß so gewählt werden, daß durch ihren Ent-
zug der Reaktivitätsverlust innerhalb eines Zyklus kompensiert werden kann.
Im Mittel wird der k-Wert des gesamten Kerns dem der dritten, mittleren Ab-

brandstufe entsprechen, da sich die TTbersehußreaktivitäten der Brennelemente

des ersten und zweiten mit den kleineren Reaktivitäten der. Brennelemente aus
dem vierten und fünften Zyklus kompensieren.

Tab. 6-1 : Isotopenzusammensetzung des Uranoxid Referenzbrennstoffs für 47,5 GWd/t 4M
Abbrand.

1' ukli.d Isotopenvertei. .un Isotopenvektor
234u

I Il(barn*cm) 9,1356`10`' 0,04 % wt.
2.35u / 1/(harn."cm) 9,09618"10 4 4,00 °I: wt.

2:3sU / 1/(harn'cm) 2,1548* 10 2 95,96 % wt.

` 0 / 1/(harn*cm) 4,4933*10 2

Tab. 6-2 : Abbrandschemata für die drei untersuchten .ntladeabbrände.

Entlade- 47.5 GWditsm 60 GWdJtsa 100 GWd/ts Borkonz, / Bord
abbrand /[Vollasttagel /[Vollasttagel /[Vollasttage] kota~ t_®}

1 .Zyklus 12,95 16,36 27,27 1,00

5 5,05 69,54 115,9 0,94739

55,05 69,54 115,9 0,72371

61,53 77,72 129,53 0,50

61,53 77,72 129,53 0,25

0,01 0,01 0,01 0,0001

2 . bis 5 . Zyklus 61,53 77,72 129,53 1,00

61,53 77,72 129,53 0,75

61,53 77,72 129,53 0,50

61,53 77,72 129,53 0,25

0,01 0,01 0,01 0,0001

Um in Abschnitt 6 .4 bei der Beurteilung der nuklearen Stabilität des Systems
Vergleichswerte für die beiden höheren Abbrandstufen zu erhalten, werden auch

Uranbrennstoffe mit den Abbränden von 60 GWd/ts M und 100 GWd/tsM unter-
sucht und deren erforderliche anfängliche Anreicherung noch oben beschriebenen

Verfahren bestimmt . Die Ergebnisse der kn Verläufe sind in Abb. 6-1 ebenfalls
eingezeichnet.
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Abb. 6-1 : Verlauf der k„ Werte bei Entladeabbränden von 47,5 GWd/t,,m, 60 GWd/t,,, und
100 GWd/t,{m bei Uranbrennstoff.

Die erforderliche Anreicherung des frischen Uranoxidbrennstoffs beträgt 4,00

Gew .-%, 4,45 Gew.-% bzw. 7,35 Gew .-% . Die am Beginn der Zyklen erforderlichen

Borkonzentrationen müssen bei unterstellten Entladeabbränden von 60 GWd/ts
und 100 Gd/tsM auf 1000 pprn respektive 1800 ppm eingestellt werden, um die
Reaktivitätsverluste während des Abbrandes innerhalb eines Zyklusses kompen-

sieren zu können.

Tab. 6-3: Plutonium-Nuklidvektoren die als Spaltstoffen in
MOX Brennstoffen verwendet werden.

Nu%lid 47.5 GWd./tsM 60 GWd/tsM 100 GWd/tsM

234U 0.060 % 0.088 (% 0.180 %

2s;'U 0.004 % 0.004 % 0.004 %

2 `'U 0.008 % 0.009 % 0.008 %
2 pu 2.561 % 3.717 % 7.633 %
239pu 51 .561 %n 47.265 % 42.307 %:

240 PU 26.834 % 27.361 % 25.688 %

243 Pu 9.333 % 9.436 % 9.498 %

242 Pu 8.187 % 10.655 % 13 .206 %

24 'A,m 1 .451 % 1.466 % 1 .476 %-

Reaktor wird eine Zeitspanne von drei Jahren

mente und den Transport simuliert . Die Zusammensetzungen sind in Tab. 6-3
aufgeführt . Die erforderlichen anfänglichen Anreicherungen aller Brennstoffe

sind in Tab. 6-4 aufgeführt . Dabei werden jeweils neben den reinen Uran und

Die Plutoniumvektoren,

die für die Mischoxid-

brennstoffe (MOX) als

Spaltstoff dienen, ent-

stehen aus in einem

DWR abgebrannten
Uranbrennstoffen. Zu-
nächst wird eine Ab-

klingzeit des Brennstof-

fes von sieben Jahren

angenommen, anschlie-
ßend eine Wiederaufar-

beitung bei der 99,9 %

des Plutoniums rezy-

kliert werden. Bis zum

erneuten Einsatz im
für die Fertigung der Brennele-
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thoriunibasierten MOX Brennstoffen (Th-MOX) die entsprechenden uranbasier-
ten MOX Brennstoffe (U-MOX) betrachtet. Man erkennt, daß die erforderlichen
Anreicherungen den Spezifikationen von niedrig angereicherten Brennstoffen

(LEU) entsprechen. In. Tab. 6-5, die analog zu Tab. 6-4 aufgebaut ist, sind die

erforderlichen Anfangsborkonzentrationen aufgelistet, die benötigt werden, um
den Reaktivitätsverlust innerhalb eines Zyklusses zu kompensieren.

Wie aus Tab. 6-4 hervorgeht muß die Anreicherung bei Plutonium getriebenen
Brennstoffen deutlich erhöht werden . Dabei fällt diese Erhöhung bei den Th-
MOX Brennstoffen größer als bei den U-MOX Brennstoffen aus . Eine Parameter-
studie, bei der das Moderationsverhältnis durch eine simulierte Vergrößerung

des Stababstandes erhöht wurde, zeigt die Abhängigkeit der k-Werte für die drei
Brennstoffe Uran, U-MOX und Th-MOX . Bei einer eventuellen Realisierung des

erhöhten Moderationsverhältnisses im Reaktor würde statt der Vergrößerung
des Stababstandes eine Erhöhung der Anzahl der Leerstäbe erfolgen . Das DWR
Brennelementbündel ist für Uran als Spaltstoff ausgelegt wie in Abb. 6-2 zu er-
kennen ist, denn beim realisierten Stababstand ist die Neutronenökonomie für
Uran nahezu optimal' . Die maximalen ka-Werte werden bei Plutonium getriebe-

nen Brennstoffen bei höheren Moderationsverhältnissen erreicht, da sich das
Moderations zu Absorptionsverhältnis verbessert . Die Verringerung der Anzahl
der Brennstäbe innerhalb eines Bündels führt entweder zu einer verringerten

Leistung oder zu einer erhöhten linearen Stableistung . Letztere kann aus

Tab. 6-4 : Erforderliche Anreicherung an spaltbaren Isotopen für die untersuchten
Brennstoffe . Die Anteile der gesamten Plutoniurnfraktionen sind in Tab. 6i-6 und
Tab. 6-7 gegeben.

Entladeabbrand / [GWd/t, M l 47,5 60 100

Pu-Vektor von Uran Brennstoff mit 47,5 47,5 60 47,5 60 100

Uran / Gew .-% 2 uU 4,00 xxx 4,45 xxx xxx 7,36

U-MOX / Gew.-% 221iU 229 Pu, 243.Pu 5,87 7,28 7,67 11,05 11,62 12,23

Th-MOX. / Gew.-% '' 5U, 'Pu, "'Pu 6,91 7,90 8,72 11,82 12,37 12,97

Tab.6-5: Erforderliche Borkonzentration im Moderator zu Beginn der Zyklen für die
untersuchten Brennstoffe.

Entladeabbrand / GWdJt,4, 4 47,5 (

	

60 100

Pu-Vektor von Uran Brennstoff mit ei- 47,5 47,5 60 47,5 60 100

Uran / Cppm l 1000 xxx 1000 xxx xxx 1800

U-MOX / lspm 1000 1200 1200 2000 2200 2200

Th-MOX / [ppm] 1000 1200 1200 , 2000 2000 2200
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wärmetechnischen Gründen

selbst bei thoriumbasierten

	

1,2 t
Brennstoffen trotz der guten

Materialeigenschaften

	

des

	

1,i

Thoriums nicht nennenswert

gesteigert werden, da die

lieizflächenbelastimg

	

des

Hüllrohrs dies verbietet. Da-

bei hat das Basismaterial des

	

os
Brennstoffs (Uran oder Tho-

rium) kaum einen Einfluß.

Um einen Plutonium getrie-

	

o,8

benen Brennstoff hinsichtlich
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Abb. 6-2: Abhängigkeit des k-Wertes vom Stababstand
timal auszulegen müßte der und Spaltstoff.
Stababstand von 1,37 cm auf

ca. 1,8 cm gesteigert werden, was einer Erhöhung der Zahl der Leerstäbe inner-
halb eines Brennelernentbündels von 25 auf 133 bei unverändertem Stababstand

entspricht. Wegen verstärkter Absorptionen im Thorium gegenüber dem Uran,

liegt das Niveau der 1(-Werte für den Th-MOX Brennstoff unter dem des U-MOX

Brennstoffes.

6.3 Plutonium Umsatzraten bei einer Rezyklierung

Im folgenden werden die beiden MOX Brennstoffe in Bezug auf deren Potential
zur Plutoniumvernichtung verglichen . Die erreichbaren Umsatzraten sind in

Tab. 6-6 für U-MOX bzw . Tab. 6-7 für Th-MOX aufgeführt. Alle Angaben bezie-

hen sich auf den einfachen Durchlauf der Brennstoffe im Reaktor . Dabei sind die
Brennstoffanteile an Plutonium als auch der Anteil der Minor Actinides (MA)
aufgeführt . Ebenso sind die Umsatzraten der Transuranelemente (TRU) insge-
samt aufgeführt . Die Verringerung der Plutoniuminventare erfolgt neben der
Spaltung auch durch den Aufbau von höheren Aetiniden . Da diese ein ähnliches
Toxizitätspotential besitzen wie Plutonium selbst und durch Zerfall zumeist wie-
der zu Plutonium werden, werden sie bei dem Vergleich mit aufgeführt . Durch
diesen Aufbau ist zu erklären, daß die Umsatzraten an Plutonium oberhalb der
theoretisch möglichen liegen . Für die theoretisch möglichen Umsatzraten wird
angenommen, daß aus 1 g gespaltenem Material eine Arbeit von 1 MWd th erzeugt
wird. Der entsprechende Abbrand in GWd/tsm entspricht damit direkt der um-

setzbaren TRU Masse in leg/Wd. Die erreichbaren TRU Umsatzraten liegen bei

Th-MOX Brennstoff über 90 % und damit deutlich oberhalb der U-M0X Brenn-
stoffe mit 45 % bis 60 %.

' Die Auslegung erfolgt stets knapp unterhalb des optimalen Verhältnisses, um sicherzustellen,
daß beim Kühlmittelverluststörfall der Reaktor automatisch unterkritisch wird.

1,o 4,02,0

	

3,o 5,d

Stababsta / cm
der Neutronenökonomie op

	

nd []
-
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Tab. 6-6: Umsatzraten von Plutonium und Minor Aetinides (MA) bei U-MOX
Brennstoffen.

Entladeabbrand / [GWd/t HM ] 47,5 60 100

Pu-Vektor von Uran

	

Brennstoff
mit einem Entladeabbrand von :

47,5 47,5 60 47,5 60 100

Pu Anteil zu BOB / Gew .-% 9,20 11,49 13,01 17,61 ] .9,89 22,92

Pu Anteil zu BOB / Gew .-% 6,73 8,14 9,48 11,28 13,23 15,82

F'u~ ,> 4etztlF'u~ ~:yn ,, / % 26,85 29,16 27,13 35,95 33,48 30,98

APuJ PurbP/ %c. 52,00 55,83 58,85 63,38 66,6 71,00

MA Anteil zu BOB / Gew .-% 0,14 0,17 0,19 0,26 0,30 0,34

MA Anteil zu BOB / Gew .-% 0,51 0,67 0,78 1,15 1,34 1,54

TRU Reduzierung / Gew .-% 2,1 2,85 2,94 5,44 5,62 5,90

TRU

	

'TR.U

	

I Gew.-9i 22.48 24,44 22.27 44 27.84 25 37

ik

	

fr,.,

	

f

	

` r 41.2 9.00

Tab. 6-7 : Umsatzraten von Plutonium und Minor Aetinides MA) bei Th-MOX
Brennstoffen.

Entladeabbrand / [ Wd/t

	

1 47,5 60 100

Pu-Vektor von Uran Brennstoff

mit einem Entladeabbrand von :

47,5 47,5 60 47,5 60 100

Pu Anteil zu BOB / Gew .-% 11,18 12,77 15,14 19,11 21,47 24,61

Pu Anteil zu EOB / Gew .-% 6,39 6,79 8,94 9,18 11,25 14,04

Puur,g,,se zt/PUA,, g / % 42,84 46,23 40,95 51,96 47,60 42,95

APu/APuthe ,, / % 100,8 99,67 103,3 99,30 102,2 105,7

MA Anteil zu BOB / Gew-% 0,16 0,19 0,23 0,28 0,32 0,37

MA Anteil zu EOB / Gew.-% 0,56 0,69 0,84 1,16 1,36 1,57

TRU Reduzierung / Gew.-q 4,39 5,48 5,59 9,05 9,18 9,37

TRU,,,,,,,,,,,r/ TRUA„¢Rn . 38,71 42,28 36,37 46,67 42,13 37,48

4

	

~.

	

..R 'PR ~ .,[~'I, ,v~

6.4 Sicherheitsverhalten * erste Rezyklierung

Die nukleare Stabilität wird entsprechend den Ausführungen in Kapitel 4 mit

den vier Rckwirkungskoeffizienten Brennstofftemperatur, Moderatortempera-

tur / dichte, Void und Borwirksamkeit überprüft . Für die MOX Brennstoffe mit
einem Entladeabbrand von 60 GWd/t sM, deren Plutoniuminventar aus dem Uran-
system mit ebenfalls 60 GWdltsm stammt sind die Verläufe der k<.. Werte und der
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Rückkopplungskoeffizienten in Abb. 6-3 respektive Abb. 6-4 aufgeführt . Abbil-

dungen gleichen Aufbaus, die die berechneten Ergebnisse zur Kritikalitätssi-

eherheit detailliert darstellen, befinden sich im Anhang D . In den Tab. 6-8 bis

Tab. 6-10 sind der jeweils konservativste Koeffizient für den ersten, dritten und

fünften Zyklus der Brennelemente gezeigt . Positive Werte sind kursiv und unter-
strichen hervorgehoben.

Zusammenfassend kann man feststellen, daß alle Rückkopplungskoeffizienten

bis zu einem Entladeabbrand von 60 GWd/tsm negativ sind . Ebenfalls liegen die
Werte der beiden MOX Systeme (U-MOX, Th-MOX) in der gleichen Größenord-

nung, so daß ein Übergang von Uran auf thoriumbasierten Brennstoff keine ne-

gativen Auswirkungen auf die nukleare Stabilität des Systems hat . Es ist sogar

zu erkennen, daß der Moderator-Temperaturkoeffizient während des Abbrandes

eine kleinere Schwankungsbreite bei Th-MOX im Vergleich zum entsprechenden

U-MOX Brennstoff hat. Da Plutonium für die Spaltung durch schnelle Neutronen

den deutlich größeren Wirkungsquerschnitt im Vergleich zu Uran besitzt, werden

die negativen Werte der Moderatortemperatur und Dichtekoeffizienten betrags-

mäßig kleiner. Hier ist Th-MOX ebenfalls dem U-MOX überlegen, denn die Void-

Koeffizienten bleiben hier stärker negativ. Bei Entladeabbränden von

100 GWdltsm werden Moderator bzw. Void-Koeffizienten positiv. Auch hier ist das

weniger instabile Verhalten des Th-MOX Brennstoffs im direkten Vergleich zum

U-MOX zu erkennen. In wieweit die nukleare Instabilität aus den positiven Void-

Nomina! (U)
Brennstoff (U) +100 K
Moderator (U) + 10 K
Bor (U) +100 ppm
Mod . (U) 99% Void
	 Nominal (Th)

+

	

Brennstoff (Th) + 100 K

X

	

Moderator (Th) +10 K
Bor (Th) +100 ppm

-Mod. (11,) 99 % Vold

0

Abb. 6-3 :

Plutonium erbrütet aus Uran-System mit 60 GWd/tHtl

10

	

20

	

30

	

40

	

5o

	

60

Abbrand / [GWd/'t]

Verlauf der k-Werte für U-MOX und Th-MOX mit 60 GWd/t s, unter
Nominalzustand und unter veränderten Parameter zur Festellung der nuklearen
Stabilität .



68

	

Thorium im DWR als eine Option zur Toxizitätsreduzierung

rennstofftemp . (U) I [pcrnrK]

	

_ Mod .-Temp . (U) [* 10 pcrn/K]

	

Vold

	

/ V 10000 pcm]

	

._Bor (U) [pcrnlppm Bor]

	

-Brennstoff (Th) [pomIK]

	

Mod .-Temp . (Th) V 10 pcm/K

	

Void (Th) [v 10000 pcm]

	

._Bor (Th) [pcm/ppm Bor]

.*.ii

«3

Plutonium erbrütet aus Uran-System mit 60 GWd/t HM

Abbrand / [GWdtt]

Abb. 64: Vergleich der Reaktivitätskoeffizienten von U-MOX und Th-MOX Brennstoff.

Koeffizienten gefolgert werden muß, kann nicht abschließend geklärt werden.

Alle Rechnungen basieren, wie in Abschnitt 4.3 beschrieben, auf Zellrechnungen

einer unendlich großen Anordnung, simuliert durch die Nutzung der Randbedin-
gung "weiß" (isotrope Rückstreung des die Einheitszelle verlassenden Neutro-
nenstroms). Bei fehlendem Moderator allerdings, wachsen die freien Weglängen

der Neutronen stark an. Die freien Weglängen 2e berechnen sich nach GI . 6-1
zu,

GI. 6-

wobei mit womit E der makroskopische Wirkungsquerschnitt gemeint ist . Der
makroskopische Wirkungsquerschnitt der Einheitszelle reduziert sich in erster

Näherung korrespondierend mit der Dichteänderung auf 1 % des ursprünglichen

Wertes. Daraus folgt nach GI. 6-1, daß die freien Weglängen X,- um bis zwei Grö-
ßenordnungen ansteigen . Dadurch vergrößert sich beim realen, endlichen Kern
die Neutronenleckage. Der Unterschied zwischen dem L„-Wert des realen Kerns

und dem k,Wert der in den Rechnungen simulierten Anordnung wird größer als
die üblich angenommenen 5 % . Dies führt zu einer Verringerung der Reaktivität
des Kerns und damit evtl . zu den erforderlichen negativen Void-Koeffizienten .
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Tab. 6-8 : Reaktivitätskoeffizienten für Uran, U-MOX und Th-MOX Systeme, die mit Plutonium
Vektoren aus Uranbrennstoff des gleichen Endabbrandes getrieben werden in pem/K
für Brennstoff -I Moderatortemperatur, penn für Void und gcm/pgm für die
Borwirksamkeit.

Brennstoff 1 Uran U-MOX Th-MOX

Endabbrand Zei unle BOB MOB FOB BOB MOB EOB BOB MOB I EOB

Brennstoff

	

47,5 GWd/t f , -1,7 -2,2 -2,8 -2,5 -2,7 -2,8 -2,8 -3,1 -3,3

Moderator

	

47,5 GWd/t HM -0,1 -14 -20 -39 -44 -51 -38 -39 -40

Void

	

47,5 GWd/t H r, -61000 -76000 -99000 -16000 -19000 -24000 -27000 -32000 -39000

Bor

	

47,5 GWd/t l„ -7,3 -8,1 -10 -2,7 -3,0 -3,5 -2,5 -2,8 -3,4

Brennstoff

	

60 GWd/t„,, -1,6 -2,3 -2,9 -2,4 -2,6 -2,8 -2,7 -3,0 -3,3

Moderator

	

60 GWd/tH ~, -3,7 -18 -24 -29 -34 -41 -29 -30 -33

Void

	

60 GWd/t„ M -56000 -74000 -100000 -1600 -3000 -6300 -9000 -12000 -18000

Bor

	

60 GWd/t, .15 -6,7 -7,8 -10 -2,5 -2,9 -3,3 -2,5 -2,8 -3,2

Brennstoff

	

100 GWd/t,,,,, -1,5 -2,3 -3,1 -2,0 -2,3 -2,6 -2,3 -2,7 -3,0

Moderator

	

100 GWd/t H,,, +0,8 -11 -14 1-3,4 -11 -2,6 -4,0 -8,6

Void

	

100 GWd/tH , -31000 -44000 -75030 r ~~.._

	

rt _.

Bor

	

100 GWdJt,.in9 -7,5 -9,9 -15 -2,9 -3,4 -4,0 -3,0 -3,5 -4,2

Tab. 6-9 : Reaktivitätskoeffzzi .enten für das U-MOX System --- Endabbrand ist in der ersten
Zeile der Überschrift und der Abbrand des Plutonium liefernden Uran Systems in der
zweiten Zeile gegeben- in gcm/K für. Brennstoff -/ Moderatortemperatur, gern für Void
und gern/gpm für die Borwirksamkeit.

Abbrand des Pu liefernden L1
60 GWdit 1®o SWdit,

60 GWdlt

100 GWd/t ,,

47,5 GWdit47,5 GWd/t,

Zeitpunkt BOB MOB EOB BOB MOB EOB BOB MOB EOB

Brennstoff -2,4 -2,6 -2,8 -2,1 -2,4 -2,7 -2,1 -2,4 -2,7

Moderator -31 -37 -45 -4,7 -9 4 -18 -9,9 16 -26

Void -5800 -8000 -12000 0

Bor -2,7 -3,1 -3,6 -3,2 -3,7 -4,5 -3,1 3,7 -4,5
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Tab. 6-10: Reaktivitätskoeffizienten für das Th-MOX System - Endabbrand ist in der ersten
Zeile der Überschrift und der Abbrand des Plutonium liefernden Uran Systems in der
zweiten Zeile gegeben- in pcm!K für Brennstoff -1 Moderatortemperatur, pcm für Void
und pcm/ppm für die Borwirksamkeit.

Th-MOX Entladeabbrand 60 GMkilt 100 GWdItfim 100 GWollt
Abbrand des Pu liefernden U 47,5 GWdjtnm 60 GWdIt 47,5 GWd./t

Zeitpunkt BOB MOB EOB BOB MOB EOB BOB MOB EOB

Brennstoff -2,8 -3,0 -3,3 -2,4 -2,7 -3,2 -2,4 -2,8 -3,2

Moderator -32 -34 -36 -9,1 -11 -16 -13 -15 -20

Void -17000 -23000 -30000 +7300 +,5200 +1000 +340 130 -5800

Bor -2,7 -3,1 -3,8 -3,0 -3,5 -4,3 -3,1 -3,7 -4 .7

6 .5 Zweiter Rezyklierungssehritt

6. 5.1 Abbrandverhalten

Für die Untersuchung einer zweiten Rezyklierung wird von einem Plutonium-

vektor ausgegangen, der aus den MOX Brennstoffen der ersten Rezyklierung mit
einem Abbrand von 60 GWd./tsm generiert wurde . Die entsprechenden Nuklidvek-
toren sind in Tab. 6-11 gezeigt. Bei der Wiederaufarbeitung der Brennstoffe der
ersten Rezyklierung wird die gleiche Strategie wie in Abschnitt 6 .2 angenommen.
Im Fall des 'h-MOX Brennstoffs wird zusätzlich eine Rezyklierung des Urans

zusammen mit dem Plutonium in den Rechnungen simuliert . Dies ist deshalb
sinnvoll, da die erforderlichen Plutonium Anreicherungen zum Start des zwei-

fach rezyklierten Brennstoffs indiskutabel hoch sind (vgl . Tab. 6-11) . Die Ursa-
che hierfür ist der sehr unsaubere Plutoniumvektor, da bei thoriumbasierten
Brennstoffen ein Brüten des 2"Pu nicht in nennenswertem. Umfang erfolgt . Alle
Brennstoffe der zweiten Rezyklierung werden bis zu einem Entladeabbrand von
60 GWdltsm eingesetzt. Die erforderlichen Anreicherungen des Brennstoffs für die
zweite Rezyklierung mit der treibenden Brennstofffraktion hängen stark von

dem Anteil der Elemente mit einem großen Spaltwirkungsquerschnitt innerhalb

dieser Fraktion ab . Die Tab . 641 zeigt die Zusammensetzung der Brennstoffe
der zweiten Rezyklierung, die einen Entladeabbrand von 60 GWd/tsm erreichen.

Man erkennt, daß für den thoriumbasierten Brennstoff die Nutzung des erbrüte-

ten "'U unvermeidbar ist, da sonst ein anfänglicher Plutoniumgehalt von 36,17

% erforderlich ist, der - wie die Berechnung der Reaktivitätskoeffizienten in Ab-
schnitt 6 .4 .3 zeigt - sicherheitstechnisch indiskutabel ist . Die Eckdaten über das

Abbrandverhalten der MOX Brennstoffe der zweiten Stufen faßt die Tab. 642
zusammen . Man erkennt bei den beiden Brennstoffen, bei denen ausschließlich

Plutonium rezykliert wurde, eine um 9 % höhere Umsatzrate an Plutonium ge-
genüber den entsprechenden Brennstoffen der ersten MOX Stufe.
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Tab. 6-11 : Nuklidvektoren der treibenden Brennstofffraktionen und den kompletten
Nuklidvektor für die zweite Rezyklierung.

Vektor der wiederaufgearbeiteten
ersten MOX. Stufe

Brennstoffzusammensetzung
der zweiten MOX Stufe

MOX-Kat. : U-MOX Tb-MOX U-MOX Th-MOX

Rez . Mat . : Pu Pu U+Pu Pu Pu U+Pu

Th-232 0,00 % 0,00 % 0,00 % 0,00 63,03 5 , 83,00 %,

U-232 0,00 % 0,00 % 0,01 % 0,00 0,00 c4 0,02 %

U-233 0,00 % 0,00 % 19,69 % 0,00 0,00 %r 3,26 C4

U-234 0,11 % 0,15 % 2,28 % 0,02 % 0,05 % 0,38 %

U-235 0,00 % 0,00 % 0,41 % 0,16 % . 0,00 % 0,07 %

U-236 0,01 % 0,01 %e 0,09 % 0,00 % 0,00 % 0,02 %

U-238 0,00 %r 0,00 % 0,00 %, 78,48 % 0,00 % 0,00 %

Np-237 0,00 % 0,01 % 0,00 % 0,00 % 0,00 % 0,00 %

Pu-238 4,69 % 6,17 % 4,79 %, 0,99 %r 2,26 % 0,81 %

Pu-239 35,13 % 20,41 % 15,83 % 7,47 % 7,50 %e 2,70 %:

Pu-240 34,39 % 40,14 % 31,15 % 7,35 % 14,83 %0 5,33 %,

Pu-241 10,63 % 12,77 % 9,94 %c 2,28 %: 4,74 % 1,70 5 ;

Pu-242 13,39 % 18,36 % 14,27 % 2,89 % 6,84 9 2,46 %

Am-241 1,65 % 1,98 % 1,54 % 0,35 % 0,74 % 0,26 %

Tab. 6-12 : Umsatzraten von Plutonium und Minor Actinides (MA) bei zweifach
rezyklierten Brennstoffen mit einem Entladeabbrand von 60 GWdlt~ ; ,,.

Brennstoff Kategorie U-MOX Tb- 1[OX

Rez. Material . Pu Pu U + Pu

Anreicherung / Gew . % 9,91 12,24 7,73

Anfängliche Borkonzentration 1100 1400 1000

Pu Anteil zu BOB / Gew . % 20,98 36,17 12,99

Pu Anteil zu EOB / Gew . % 16,72 28„76 8,46

un,,r~a~ / %, 20,31 20,49 34,87

APu/APu Lh ,,,,/ %r 71,00 123,5 75,50

MA Anteil zu BOB / Gew . % 0,36 0,74 0,27

MA Anteil zu EOB / Gew . % 1,21 2,16 0,95

TRU Reduzierung / Gew . ' 3,41 5,99 3,85

TRl~, :, . «-;rrs/1RUp. :-:,

	

Gew . - % 15,98 16,23 29,03
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Bei der zusätzlichen Nutzung des erbrüteten Urans in der ersten Th-MOX Stufe

verschlechtert sich die Umsetzung an Plutonium in der zweiten Stufe jedoch um
ca. 28 % gegenüber dem Wert der ersten Rezyklierung . Die Erklärung liegt darin,
daß mit 3,3 % 233U Anteil im Brennstoff gegenüber 7,7 % insgesamt, fast die Hälf-
te der Spaltungen aus Uran geleistet wird.

605.2 Plutoniumbilanzierung über beide M0X-Stufen

Bei der Bilanzierung über beide Rezyklierungsschritte wird berücksichtigt, daß
die Anzahl der Reaktoren, die in den verschiedenen Stufen (Uransystem, erste

MOX. Stufe und zweite MOX Stufe) betrieben werden, aus dem jeweiligen Spalt-

stoffbedarf der nächsten Stufe festgelegt werden . So müssen so viele Uransyste-
me betrieben werden, die ausreichend sind, um den Spaltstoffbedarf der ersten
MOX-Stufe zu decken . Für das Verhältnis der Systeme, die mit MOX Brennstoff
der ersten Rezyklierung betrieben werden zu denen der zweiten MOX Stufe gilt

das Gleiche. In Tab. 6-13 sind die erbrüteten Plutonium- bzw. Transuranrestge-

halte der untersuchten Brennstoffe normiert auf die Plutoniumbrutrate des rei-
nen Uransystems mit einem Entladeabbrand von 47,5 GWd/s M gezeigt . Wie in
Tab. 643 gezeigt, besitzt auch hier der thoriumbasierte Brennstoff das größere

Potential sowohl in Bezug auf die Plutoniumvernichtung als auch auf die TRU
Vernichtung insgesamt. Selbst wenn man die aus dem. Thorium erbrütete Uran-
fraktion mit berücksichtigt, verschlechtert sich das Bild nicht wesentlich . Mit der
Zielsetzung einer möglichst hohen Umsetzung von Plutonium ist es allerdings

sinnvoller den Abbrand der ersten MOX Stufe zu erhöhen anstatt eine weitere

Rezyklierung durchzuführen, Diese Lösung umgeht die technischen Probleme,
die mit der Rezyklierung des ersten MOX Brennstoffs verbunden sind . Hier ist
insbesondere auf das Isotop 232U hinzuweisen, das wegen seiner stark 7-
strahlenden Töchter besonders problematisch ist . Eine Variation des Brennele-

mentbündels speziell in Hinblick auf hohe Entladeabbrände ist unter Umständen
weniger problematisch . Wie ebenfalls aus Tabe 6-13 hervorgeht, kann die Be-
trachtung nur eines Schrittes eines komplexeren Brennstoffkreislaufs irrefüh-

rend sein. Zum Beispiel zeigt die Berechnung der zweiten Rezyklierung für Uran

und Plutonium Aufarbeitung bei Th-MOX Brennstoffen eine um 28 % schlechtere

TRU Vernichtungsleistung als die erste Rezyklierung, während die gesamte Bi-

lanzierung, ausgehend vom reinen Uransystem. für diesen Brennstoffkreislauf

um 10 % verringerte Restgehalte an TRU Elementen zeigt .
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Tab. 6-13: Vergleich der Pu- und TRU-Umsatzraten des gesamten Brennstoffzyklus bis
einschließlich der ersten Rezyklierung (100 % = 237 kg Plutonium).

UO 2 UO 2 + U-MOX U02 + Th-MOX

Abbrand
Md/kgs i

Pu '1'RU Pu TRU Pu TRU U+TRU

47,5 100 % 110 % 66 %c 79 % 52 % 65 % 78 %

60,0 87 % 97 % 58 % 72 % 48 % 61 % 70 %.

100,0 66% 79% 43%. 59% 28% 44% 51%

Brennstoffkategorie UO2 + 2 mal MOX

Entladeabbrand 60 G

	

d/tsM Pu TRU U+TRU

UO.,- Pu rez . - 1. U-MOX - Pu rez . 2 . U-MOX 45 % 63 %

UO,- Pu rez . - 1. Th-MOX - Pu rez . 2 . Th-MOX 38 % 53 % 63,5 %>

U0 Pu rez . -- 1_ Th-MOX

	

U + Pu rez 2_ Th-MOX 27 % 43 % 63,3 %

6.5.3 Sicherheitsverhalten

Die hohen Plutoniumgehalte der Brennstoffe, insbesondere bei ausschließlicher

Rezyklierung des Plutoniums {21,6 % für die U-MOX und 36,2 % für die Th-MOX
Brennstoffe) lassen diese Brennstoffe sehr problematisch werden . Die hohen Plu-

toniumgehalte werden erforderlich, um bei schlechter werdendem Plutoniumvek-

tor dem Reaktor ausreichend Reaktivität zuzuführen, um Kritikalität innerhalb
der Reaktorzyklen zu erreichen. Aus diesem Grund ist eine Betrachtung einer
zweiten Rezyklierungsstufe, die ihre Spaltstofffraktion aus einer ersten MOX

Stufe mit 60 GWdits statt 47,5 GWd/tsM bezieht nicht sinnvoll, da dies eine wei-

tere Verschlechterung des Plutoniumvektors zur Folge hätte . Dies hätte eine

weitere Erhöhung des erforderlichen Plutoniuminventars zur Folge. Insbesonde-

re im Fall des Th-MOX wird der Plutonium Vektor stark durch die Isotope 24°Pu

und "'Pu geprägt (vgl . Tab. 641), da ein in sitze Erbrüten des "'Pu aus 238U

nicht stattfindet. Die beiden Nuklide 24'Pu und "'Pu sind mit thermischen Neu-
tronen schlecht, mit schnellen jedoch relativ gut spaltbar, was zu einem nicht ak-

zeptierbaren Void-Koeffizienten führt . In Tab. 644 sind jeweils konservativsten.

(größten) Werte für die Reaktivitätskoeffizienten angegeben . Man erkennt, daß

bei der ausschließlichen Rezyklierung des Plutoniums auch bei U-MOX die Void-

Koeffizienten stark positiv werden, und daß der Brennstoff aus diesem Grund
nicht realisierbar ist. Allerdings zeigen die Werte aller Reaktivitätskoeffizienten

negative Werte für den thoriumbasierten zweifach rezyklierten Brennstoff bei

zusätzlicher Rückgewinnung des aus 2" 2Th erbrüteten Urans . Die Probleme lie-

gen hier in der Fertigung des Brennstoffs, die wegen seiner hohen Aktivität neue,

fernbediente Fertigungstechnologien erfordert.
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Tab. 6-14: Reaktivitätskoeffizienten für die zweifach rezyklierten Brennstoffe, die mit
Plutonium (und Uran) Vektoren aus der jeweiligen ersten MOX-Stufe mit einem
Endabbrand von 60 GWd/tsm getrieben werden in pcm/K für Brennstoff-/
Moderatortemperatur, pcm für Void und pcm/ppm für die Borwirksamkeit.

Brennstoff 2 . Rez. U-MOX Th-MOX Th-MOX

Rez. Mat. 47,5 GWd/tsM Pen Pu U + Pu

Endabbrand Zeitpunkt BOB MOB EOB BOB MOB EOB BOB MOB EOB

Brennstoff

	

60 GWc1.Iti m -2,3 -2,4 -2,6 -2,3 -2,5 -2,6 -2,8 -3,1 -3,4

Moderator

	

60 GWd/t l,m -12 -15 -20 3 14 - -11 -16 -22

Void

	

60 GWclit,i., J :kl00 14000 13000 2.20,dd 23000 24000 -5500 -7800 -12000

Bor

	

60 GWdlt-1,7 -1,9 -2,1 -1,7 -1,8 -1,9 -2,0 -2,3 -2,8

6.6 Geschlossener Plutoniumkreislauf

An dieser Stelle wird überlegt, ob ein geschlossener Plutoniumkreislauf aus reak-

tortechnischer Sicht im DWR denkbar ist. Dabei wird nicht auf die Möglichkeiten
einer evtl. Realisierung der einzelnen Schritte - insbesondere Wiederaufarbei-

tung und Brennelementfertigung- eines solchen Kreislaufs eingegangen . Wie in
Abschnitt 6 .5 .3 diskutiert wurde, müssen mit Blick auf die Reaktivitätskoeffizi-
enten hohe Plutoniumanteile im Brennstoff vermieden werden . Aus diesem
Grund muß ein Brennstoffkreislauf entwickelt werden, bei dem das Verhältnis

der thermisch gut spaltbaren Plutoniumisotope im Plutoniumvektor möglichst
hoch ist . Die Idee ist daher "frisches" Plutonium aus dem. Uransystem mit der

Plutoniumfraktion, die aus der Rezyklierung der ersten MOX Stufe generiert
wurde zu verblenden. Es wird erwartet, daß sich innerhalb der MOX-Stufe ein
Gleichgewicht einstellt, d . h. die Plutoniumvektoren und der erforderliche Anteil
an Plutonium ändert sich nicht mehr. Die Rezyklierungsstrategie wird in Abb.
6-5 verdeutlicht . Für den U-MOX Brennstoff sind 14 Iterationssehritte in Rich-

tung auf den Gleichgewichtskern durehgeführt wurden . Dabei wurde jeweils dem

entladenen Plutonium genau die ausreichende Menge an frischem Plutonium zu-
geführt, um Kritikalität über 60 GWdltsm zu erreichen . Um die übliche Schwer-
metalldichte des dioxidischen Brennstoffs zu erreichen, wird entsprechend weni-

ger an Resonanzabsorber ("'Th oder abgereichertes Uran) verwendet . Die Er-
gebnisse für den frischen U-M0X Brennstoff sind in Abb. 6-6 gezeigt . Man er-
kennt, daß die Brennstoffzusammensetzung sich während der durchgeführten 14

Iterationsschritte nur langsam in Richtung des Gleichgewichts bewegt . Der er-
forderliche Plutoniumgehalt steigt stark an, so daß dieser für einen eventuellen

GI,eichgewichtskern in sicherheitstechnisch nicht tolerierbaren Bereichen liegen
wird. Die ähnlichen Ergebnisse ergeben sich für den Fall des thoriumbasierten
Brennstoff. Da hier aus Thorium kein neues 2"Pu gebildet wird, ist die Untersu-
chung nur dann sinnvoll, wenn die erbrütete Uranfraktion ebenfalls rezykliert
wird, um das Nuklid 23 U als Spaltstoff zu nutzen und so die Plutoniumgehalte
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angereichertes
Uran

Uran N4-DWR
47,5 GWd/tHM

7 a Jahre Abklingzeit

7 a Jahre Abklingzeit
1

U, Pu

	

Endlagerung

	

SP, Th, Pa, Np,
SP, Pb, Th, Pa,

	

U,

	

Am, Cm, Bk, Cf

1

	

Am, Bk, Cf

Abb. 6-5: Flußdiagramm des geschlossenen Plutoniumkreislaufs.

nicht noch größer werden zu lassen . Wie jedoch aus Abb . 6-7 entnommen werden
kann, ist die Problematik ähnlich wie bei dem U-MOX basierten Brennstoff und

das Gleichgewicht wird - wenn es überhaupt für realistische Kritikalitätswerte

für einen Abbrand von 60 GWd/ts,, existiert - bei Plutoniumgehalten erreicht, die

auch bei thoriumbasiertem Brennstoff nicht toleriert werden können .
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7 Reduzierungspotentiale für Transuranelemente
Wie bereits in Kapitel 2 erwähnt und in Kapitel 8 detailliert gezeigt wird, reicht
eine Vernichtung des Plutoniums nicht aus, um das Toxizitätsniveau in tech-

nisch beherrschbaren Zeiten auf das des frischen Brennstoffs zu reduzieren . Dies
liegt im wesentlichen an den Aetiniden Neptunium (Np), Americium (Am) und

Curium (Cm) die zusammen als Minor Actinides (MA) bezeichnet werden . Um
das Toxizitätsniveau der abgebrannten Brennstoffe entscheidend zu verringern

ist eine möglichst vollständige Abtrennung und anschließende Transmutation
dieser Elemente erforderlich.

7.1 Zusätzliche Rezyklierung von Minor Actinides

Basis für diese Szenarien ist wieder das reine Uransystem . Bei der anschließen-
den Wiederaufarbeitung werden neben Plutonium. auch das Neptunium, Ameri-
eium und Curium abgetrennt . Der Nuklidvektor, der nun als Spaltstofffraktion

für die erste MOX Stufe fungiert, ist in Tab. 7-1 in der zweiten Spalte aufge-
führt. Hier wird nur der Abbrand von 47,5 GWd1tsm des Uransystems untersucht,
um einen TRU Nuklidvektor zu erhalten, der einen relativ hohen Anteil an "'Pu
und 'Pu hat. Dies scheint in Hinblick auf eine adäquates Sicherheitsverhalten
unumgänglich, da durch die zusätzlichen Neutronenverluste innerhalb der MA

Elemente der Anteil der Spaltstofffraktion am Brennstoff zum Erreichen der Kri-

tikalitätsforderung erhöht werden muß . Daß hohe Plutoniumgehalte• im thermi-

schen Spektrum insbesondere mit Blick auf den Void-Koeffizienten problema-
tisch sind, wurde in Kapitel 6 deutlich . Deshalb wurde die Zahl der Leerstäbe in-
nerhalb des Bündels bei diesen Berechnungen von 25 auf 49 erhöht . Dadurch er-
höht sich das Moderationsverhältnis, was für Plutonium getriebenen Brennstof-

fen zu einer verbesserten Neutronen Ökonomie führt .(vgl. Abschnitt 6 .2, Abb.
6-2) Die Zusammensetzung der TRU-MOX Kerne sowohl für Uran als auch für

Thorium als Basismaterial sind ebenfalls in Tab. 74 aufgelistet. Man erkennt,

daß trotz des relativ frischen Plutoniumvektors und des erhöhten Moderations-
verhältnis innerhalb der Spaltstofffraktion des Brennstoffs die erforderlichen

Plutonium.gehalte mit 16,6 % für U-MOX und 18,8 % für Th-MOX hoch sind . Das
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Spaltstoff-
fraktion

U-MOX Th-MOX

Nuklid Rel . Anteil Rel . Anteil Rel . Anteil

Th-232 0,00 % 0,410 % 78,46 %

U-234 0,05% 0,01%~ 0,01%

U-235 0,00 %

0,01 %

0,16 %

0,00 %

0,00 %

~U-2360,00 %

U-238 0,00 % 80,73 % 0,00 %

Np-237 5,57 % 1,06 % 1,20 %

Pu-238 2,28 % 0,44 % 0,49 %

Pu-239 45,66 % 8,73 %f 9,84 Ale;

Pu-240 23,71 %r 4,53 % 5,11 %r

"u-241 8,19 %c 1,57 % 1,77 %n

Pu-242 7,16 ~/r. 1,37 % 1,54 %

Am-241 5,43 % 1,04 % 1,17 %

.A -242m 0,01 %0,00 %~0,00 %

Am-243 1.,49 % 0,28 % 0,32 %

Cm-244 0,40 % 0,08 %r 0,09 %

Cm-245 0,03 % 0,00 % 0,01 %

Abbrandverhalten der TRU-

Brennstoffe in den beiden MOX

Brennelementen wird in Tab.
7-2 beschrieben . Zum direkten

Vergleich der Brennstoffe, bei

denen nur das Plutonium rezy-

kliert wurde, ist in Tabe 7-2 der
entsprechende Brennstoff auf-

geführt . Man erkennt, daß die

Plutonium Umsatzraten bei U-

MOX Brennstoff kaum sinken
während sie bei Th-MOX um

9 % zurückgehen . Die Begrün-
dung hierfür liegt in den Neu-

tronenabsorptionen in den MA

Elementen, deren Biber dem

Abbrand gemittelte Konzentra-

tion bei TRU Rezyklierung

deutlich höher liegt, als bei
ausschließlicher Rezyklierung

des Plutoniums. Während bei

thoriumbasierten Brennstoffen

diese zusätzlichen Absorptionen
ausschließlich auf Kosten des

Plutoniums gehen, verringert

sich bei U-MOX das Brüten von
'Pu aus 23sU entsprechend. Sowohl bei Uran, als auch bei thoriumbasierten
Brennstoffen wird integral eine Netto Vernichtung der MA Elemente erreicht, so

daß die relativen Umsatzraten bilanziert über alle TRU Elemente im Vergleich

zu denen bei ausschließlicher Plutonium Rezyklierung noch weiter steigen . Im
Fall des thoriumbasierten Brennstoffs können 97,4 % erreicht werden . Die ele-
mentweise Betrachtung der lim. Vernichtungsraten bzw. Brutraten zeigt aller-
dings, daß das 'Cm nicht abgebrannt werden kann . Sein Anteil am Nuklidge-
misch erhöht sich während des Einsatz im Reaktor bei U-MOX von 0,08 % auf
0,29 %• und bei Th-MOX von 0,09 % auf 0,30 %,

7.2 Sicherheitsverhalten der TRU-Brennstoffe

Das Sicherheitsverhalten der oben untersuchten TRU Brennstoffe wurde mit
Blick auf die Reaktivitätskoeffizienten untersucht . Die Ergebnisse der jeweils
konservativsten Koeffizienten sind in Tab. 7-3 zusammengefaßt . Man erkennt,
daß trotz der bereits vorgenommenen Optimierungen die Void-Koeffizienten sehr
stark positiv sind . Daraus muß gefolgert werden, daß ein Einsatz von TRU

Brennstoffen im DWR in der Weise sicherheitstechnisch nicht tolerabel er-

Tab. 7-1 : Nuklidvektoren der 'ransuran-
Spaltstofffraktion und des frischen U-MOX
bzw. Th-MOX Brennstoffs .



Reduzierungspotentiale für Transuranelemente

	

79

scheint, da eine derartig starke Reduktion auch durch die Einführung eines end-

lichen Systems nicht erwartet wird . Gegebenenfalls kann die Struktur des Bren-

nelementbündels noch weiter auf den Einsatz von Brennstoffen mit hohen TRU

Gehalten optimiert werden . In diesem Bereich besteht noch weiterer F&E Be-
darf, der mit den hohen TRU Umsatzraten, die bei TRU Rezyklierung mit thori-

umbasierten Brennstoffen erreicht werden können, zu rechtfertigen ist . In die-
sem Zusammenhang sei nochmals darauf hingewiesen, das die Zeltrechnungen,

die den Berechnungen zu Grunde liegen, die Void-Koeffizienten wegen nicht be-

rücksichtigter Leckage überschätzt (vgl . Abschnitt 6.4).

Tabs 7-2 : Umsatzraten von Plutonium und Minor Actinides (MA) bei TRU
Rezyklierung und Verwendung von Uran und Thorium als
Basismaterial.

Brennstof#basismaterial : Uran Thorium

Rezykliertes Material : P € TRU Pu TRU

Pu Anteil zu BOB / Gew .-% 11,49% 16,63% 12,77% 18,74%

Pu Anteil BOB f Gew.-% 8,14% 13,31% 6,79% 13,32%

Puumge,etzt/PuAnPnng / % 29,16% 19,97% 46,83% 28,94%`

	

~i ']
.

	

aab : Js?~,
6

v !
:;,

-

9 ~t,'~~ry~ST

MA Anteil zu BOB / Gew .-% 0,17% 2,47% 0,19% 2,79%

MA Anteil zu BOB / Gew .-% 0,67% 2,12% 0,69% 2,37%

TRU Reduzierung / Gew.-% 2,85% 3,67% 5,48% 5,84%

TRU u, geeetzt/TRUanfang / % 24,44% 19.20% 42,28% 27,15%

T' R

	

3i . i

	

1 C~~ ; ~,1., ~_:_€~~ . t ,~w, P

	

3;'~7,50 :~ a

	

O, 'c t,12a~, , 9.. <

	

%33 97.4%Et .,,~

Tabe 7-3 : Reaktivitätskoeffizienten für TRU Rezyklierun.g mit Uran und
Thorium als Basismaterial und einem Entladeabbrand von
60 G d/tSM .

Thorium

MillIMBIZIM MOB EOB BOB MOB ROB

Brennstoff -2,0 -2,1 -2,3 -2,2 -2,ä -2,7

Moderator -25 -28 -33 26 -28 -23

\ioiel

Bor 2,1 -2,3 2,6 -2,Q -2,3 -2,5
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7.3 Strategie zur Vernichtung von "'C

7.3d Grenzen des Druckwasserreaktors

Wie in Abschnitt 7 .1 bereits erörtert wurde, wird das Curium als einziges Ele-

ment der Minnt- Actinides kontinuierlich aufgebaut . Dabei rückt das Nuklid
244Cm wegen seines dominierenden Anteils am Curium in den Vordergrund . Nach
/Neu 96/ scheint die Umsetzung des Nuklids 244 Cm im Druckwasserreaktor selbst
bei Vernachlässigung des Sicherheitsverhaltens des Reaktors nicht möglich . Die-
se Aussage behält nach /Neu 96/ auch für Brennstoffe mit inertem Trägermateri-
al ihre Gültigkeit . Eine sicherheitstechnische Optimierung, die für Brennstoffe

mit hohen TRU Anteilen erforderlich wird, schafft demnach keine Lösung zur
Vernichtung des 244Cm.

7.3.2 Entstehung des 244Cm

Der wesentliche Aufbau des 244Cm erfolgt durch den -Zerfall des sehr kurzlebi-
gen 244Am. Die anderen möglichen Quellen zur Bildung des 244Cm sind der Neu-
troneneinfang innerhalb des 243Cm oder der a-Zerfall des 24'Cf. Da die Nuklidkon-
zentrationen dieser beiden Nuklide trotz einer im Vergleich zur Einsatzzeit im
Reaktor großen Halbwertszeit sehr klein sind, können diese Bildungspfade des
244Cm nicht im Vordergrund stehen . Das 244Am entsteht seinerseits ausschließlich
aus dem Neutroneneinfang des 243Am . Somit fällt dem "'Am für den Aufbau des
244Cm eine Schlüsselrolle zu . Da die Wirkungsquerschnittsresonanzen des 24&Am
im gleichen Energiebereich liegen wie die des 244Cm und deren Maxima die des
244Cm noch überschreiten, baut ein Spektrum, das die Resonanzen nutzt, in noch
stärkerer Weise 244Cm aus "'Am auf, solange dieses in ähnlichen Konzentratio-
nen im Brennstoff vorhanden ist . Für die Bildung des "'Am ist der f3- .Zerfall des
kurzlebigen 243Pu aus den gleichen Gründen wie oben die dominierende Kernre-
aktion . Diese 243Pu entsteht nahezu ausschließlich aus der (n,y}-Reaktion des
242Pu. Dessen Resonanzen sind kleiner als die des 243Arn, was erklärt, daß ein
Nettoabbrand dieses Nuklids im DWR möglich wird . Demnach ist eine Transmu-
tation des 244Cm bei gleichzeitigem Vorhandensein von Plutonium in einem
thermischen bis epithermischen Spektrum nicht möglich.

7.3.3 Zerfall des 244Cm und Transmutation des 24"Pu

Die Halbwertszeit von 244Cm, das selbst durch einen (1-Zerfall in 24°Pu zerfällt, ist
mit 18,1 Jahren allerdings relativ gering . Eine technisch realistische Lagerung
des 244Cm und Abtrennung des 24°Pu bei konstantem 244Cm Inventar in Zwi-
schenlagern des Brennstoffkreislaufes ist daher denkbar. Dieses 240Pu kann -
zumindest theoretisch - wieder dem Reaktor zugeführt und dort zum Teil umge-

setzt werden. Diese Umsetzung erfolgt im wesentlichen durch eine (n,y)-Reaktion
des 24°Pu und anschließender Spaltung des 24' Pu . Die Stoffströme eines möglichen
Brennstoffkreislaufs sind in Abb. 7-1 gezeigt .
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Abb. 74 : Flußdiagramm eines Brennstoffkreislaufes mit primärer TRU Rezyklierung im
DWR und sekundärer in einer unterkritischen und/oder schnellen Anlage.
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Die gestrichelte Verbindung für Neptunium und Americium nach der Wiederauf-

arbeitung des abgebrannten Uranbrennstoffs zur weiteren Umsetzung in einer
unterkritischen Anlage und bzw. oder einem schnellen Neutronenspektrum wird
für den Teil des AmlNp Stoffstromes benötigt, der aus Gründen des positiv wer-

denden Void Koeffizienten nicht wieder dem DWR zugeführt werden kann . Evtl.
kann auf ihn durch eine weitere Optimierung der Brennelemente auf TRU

Brennstoffe und eine Verringerung der Abbrände (sowohl des Uransystems als
auch des noch folgenden Th-MOX Systems) auf die Aufteilung dieses Stoffstro-

mes und der Zuführung zu einem weiteren Reaktorsystem verzichtet werden.

Unter Umständen kann auch ein Teil der TRU Elemente aus der MOX Stufe
nach der Rezyklierung wieder dem DWR zugeführt werden . Auch hierzu bedarf
es Veränderungen speziell mit Blick auf Brennstoffe mit hohen TRU Anteilen.

Die Problematik des positiven Void Koeffizienten steht hier ebenfalls wieder im
Vordergrund, wie bereits bei den mehrfachen Rezyklierungen des Plutoniums in
Kapitel 6 deutlich wurde.

7.3A Abschätzung der Leistungsverteilung

In diesem Abschnitt befindet sich eine Abschätzung der Stoffströme, um fest-
stellen zu können, in welchem Umfang »innovative" Systeme eingesetzt werden
müssen, um die in Druckwasserreaktoren nicht umgewandelten Transurane zu
spalten. Abweichungen zwischen den hier aufgeführten Werten und denen für
die abgebrannten Brennstoffe in Tab . 7-2 sind in der in dieser Betrachtung be-
rücksichtigten Abklingzeit bis zur Rezyklierung der Brennstoffe begründet.

Uransystem.

Die mit dem Referenz Uranbrennstoff betriebenen Reaktoren enthalten 1,03 %
Plutonium nach einer Abklingzeit von sieben Jahren, was demnach ca.
10,3 kg/tsm bzw. 10,3 kg/47,5 GWd geleisteter Arbeit entspricht . Diese PIutoni-
ummenge gilt es in den nachfolgenden Reaktoren vollständig umzusetzen . Aus
diesen 0,22 kg/GWd wird bei vollständiger Spaltung nochmals eine Energie von
ca. 0,22 GWd pro im Uransystem gewandeltem GWd freigesetzt . Neben dem Plu-
tonium enthalten die Brennelemente des Referenzreaktors noch 0,261 kg/GWd
an. Minor Actinides (MA), davon 1,26 g/GWd Curium, welches zum Zerfall in
24°Pu zwischengelagert wird . Dieses 'Pu wird dem innovativen Reaktorsystem
zugeführt. Die anderen Minor Actinides (MA) können in Abhängigkeit vom

Brennelementdesign mehr oder weniger dem Th-MOX System zugeführt werden
(vgl, gestrichelte Linie in Abb. 74). Der restliche Stoffstrom dieser Elemente
wird ebenfalls dem innovativen Reaktorsystem zugeführt . Im folgenden werden
die beiden Extremfälle analysiert (vollständige Zuführung zum. Th-MOX Brenn-
stoff im DWR bzw . vollständige Rezyklierung im innovativen System).

Th-.MOX. System (Fall A):

Der mit Th-MOX (Endabbrand 60 OWd/ts) betriebene Druckwasserreaktor be-
nötigt einen Plutoniumanteil von 12,8 % - entsprechend 2,1 kg/GWd gewandelter
Arbeit innerhalb des Th-MOX Brennstoffs - der gegebenen Zusammensetzung,
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wenn nur Plutonium rezykliert wird . Es werden in einem im Gleichgewicht be-
triebenen Kraftwerkspark, demnach ca . die zwölffache Leistung an Uransyste-
men wie Th-MOX Systeme benötigt . Das Th-MOX System reduziert das Plutoni-
uminventar auf einen Anteil von 6,5 % (entsprechend 1,1 kg/GWd) im abge-

brannten Brennstoff nach der Abklingzeit . Aus dem Plutonium entstehen durch

(n,y)-Reaktionen bei Verwendung von Th-MOX 0,15 kglGWd Minor Actinides

(MA), davon 0,022 kg/GWd Curium . Letzteres zerfällt während der nachfolgen-

den Abklingzeit und Zwischenlagerung in "'Pu.

Th-MOX System (Fall B):

Bei der vollständigen Rezyklierung aller Transurane bis auf Curium, muß der
Plutoniumanteil im frischen Th-MOX Brennstoff auf ca . 19 % gesteigert werden,
um die zusätzlichen Neutronenverluste durch die parasitären Absorptionen in-

nerhalb der Transurane zu kompensieren. Entsprechend wird ca. die 19-fache
Menge an Uransystemen benötigt . Nach der unterstellten Abklingzeit nach Ab-

brandende befinden sieh noch ca . 2,32 kg/GWd Plutonium neben 0,46 kg/GWd an

Minor Actinides (MA) - davon 0,037 kg/GWd Curium - im abgebrannten Th-MOX
Brennstoff. Die Normierung erfolgte hier auf iro Th-MOX Brennstoff gewandelte
Arbeit.

Innovatives System zur Vernichtung der restlichen Transuranelemente

Dieses letzte Reaktorsystem im in Abb. 7-1 vorgeschlagenen Brennstoffkreislauf
muß die folgenden, auf die im gesamten Brennstoffkreislauf gewandelte Energie

bezogenen, Massenströme umsetzen.

Fall A: Nur Pu wurde dem Th-MOX System zugeführt.

• Plutonium, entladen aus dem Th-MOX System (92 g/GWd),

• In 24apu zerfallenes '44Cm aus dem Th-MOX System (1,9 g/GWd),

Neptunium und Americium im abgebrannten Th-MOX Brennstoff (11 g/GWd),

e In 240Pu zerfallenes '44Cm aus den Uransystemen (1,01 gIGWd),

q Neptunium / Americium aus der WAA des abgebrannten Uranbrennstoffs (21,1 g/GWd),

Damit müssen insgesamt 0,13 kg/GWd an Transuranelementen im innovativen
Reaktorsystem transmutiert werden. Zur Wandlung von 1 GWd ist die Spaltung
von ca. 1 kg Schwermetall erforderlich . Davon werden 0,13 kg in den innovativen

Systemen gespalten, während 0,87 kg in den Druckwasserreaktoren (Uran und

Th-MOX) umgesetzt werden . Das bedeutet es müssen ca. 15 % der Spaltungen in
den innovativen Systemen durchgeführt werden.

Fall B: Pu, Np und Am wurden dem Th-MOX System zugeführt.

e Plutonium, entladen aus dem Th-MOX System (0,123 kgIGWd),

• In 240Pu zerfallenes'44Cm aus dem Th-MOX System (1,95 g/GWd),

s Neptunium und Americium im abgebrannten Th-MOX Brennstoff (22,4 g/GWd),

• In 240Pu zerfallenes 244cm aus den Uransysteme (1,0 g/GWd).

Bei der Rezyklierung von Neptunium, Plutonium und Americium müssen im in-
novativen Systemen 0,148 kg/GWd umgesetzt werden . Bestimmt man das Ver-
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hältnis der Energieumwandlung von diesen innovativen Systemen zu den
Druckwasserreaktoren (Uransysteme und Th-MOX) so erhöht sich dieses um ca.
1 %. Diese Erhöhung korreliert mit der Verringerung des Verhältnisses der um-

gesetzten Transuranmenge zur im frischen Brennstoff vorhandenen Transuran-

menge von 42,3 % bei ausschließlicher Reduzierung auf unter 27 % bei der Rezy-
klierung von Neptunium und Arnerieium . Einziger Vorteil der Rezyklierung der
Minor Actinides (MA) innerhalb des mit Th-MOX Brennstoff getriebenen Reak-

tors ist eine netto Vernichtung von Minor Actinides (MA), die aber durch deutlich
erhöhte TRU Inventare erkauft werden muß . Diese hohen Inventare führen zu
kleineren relativen Umsatzraten, was einen erhöhten Plutoniumanteil im abge-
brannten Th-MOX Brennstoff be-
wirkt. Dieses Plutonium muß dann

	

. 7-4 :
K
Zusammensetzung
Kraftwerkparks

	

des
bei Rezyklierungletztlich auch dem "innovativen" Sy

von ausschließlich Plutonium bzw.
stein zugeführt werden, was den An-

	

von Pu, Np und Am im Th-MOX
teil dieser Systeme erhöht. Die Ver-

	

Brennstoff.

teilurig der Leistungsproduktionen

innerhalb der jeweiligen Kraftwerks-

systeme faßt die Tab . 7-4 zusammen,

Dabei wird die Energie, die in den

Uransystemen erzeugt wird, jeweils
zu 100 % normiert. Zusätzlich ist in
Tab. 7-4 der Energieanteil angege-

ben, der durch die vollständige Spal-
tung des im Th-MOX Brennstoffs er-

brüteten "2U entsteht.

7.3.5 Ausblick

Generell besteht die Möglichkeit, das aus dem Thorium erbrütete Uran ebenfalls

wieder dem Th-MOX Brennstoff beizumischen (siehe Abb. 7-1). Durch den hohen
Spaltwirkungsquerschnitt des "'U verringert sich der erforderliche Plutonium-
gehalt. Dies hat einen positiven Einfluß auf die nukleare Stabilität des Reaktor-
kerns (vgl. Ergebnisse des zweifach rezyklierten Th-MOX Brennstoffe in Ab-
schnitt 6 .5). An dieser Stelle bestehen diverse Modifikationsmöglichkeiten des

Brennstoffkreislaufs, der in gewissen Grenzen speziell auf das innovative, nach-
geschaltete System hin optimiert werden kann, wenn dessen Charakteristika
festgelegt sind. Das Nuklidspektrum, das einem anderen System zur Transmuta-
tion zugeführt werden muß, wird in jedem Fall durch Nuklide geprägt, die im

thermischen Spektrum über einen nicht ausreichend hohen Spaltwirkungsquer-
schnitt verfügen. Deshalb liegt es nahe, diese gezielt in Anlagen mit zumindest
lokal schnellen Neutronen umzusetzen.

Der bei der Entwicklung eines solchen Brennstoffkreislaufs mit Zwischenlage-
rung des 244Cm noch zu erbringende F&E Aufwand, kann dadurch gerechtfertigt
werden, daß nach /Gro 98/ die Umwandlung von "Cm in schnellen Systemen
ebenfalls nicht möglich ist .

Rezyklierte Elemente Fall A: Fall Bi
bei Th-MOX: Pu Pu, Np

und Am

Uransysteme 100 % 100 %

Th-MOX System 10,5 % 7,0 %

innov. System (TRU) 17,3 % 18,4 %

innov. System ('""U) 2,7 % 1 6 %
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8 Toxizitätsbilanzen

B. Untersuchungen einzelner Brennstoffsysteme

Um die Möglichkeiten der Toxizitätsreduzierung bei thoriumbasierten Brennstof -
fen im DWR zu prüfen, werden die zeitlichen Verläufe der Toxizitäten für jeden

Brennstoff und jeden Entladeabbrand berechnet. Die Rechnungen wurden wie in
Abschnitt 4 .5 .4 beschrieben durchgeführt . Alle Brennstoffarten (Uran, U-MGX
und Th-MOX) werden für

jeden Abbrand miteinander

	

1E+io

und mit dem Gefährdungs-
potential

	

des

	

frischen

	

1E+os
Brennstoffs verglichen . Der

Vergleich mit dem frischen

Brennstoff ist sinnvoll, da

	

1E+08

bis zum Einsatz im. Reak-

tor durch den Menschen

keine Veränderungen der

	

1 E+07 T -

Toxizitätspotentiale

	

ent-
standen sind /Phl 95/.

Abb . 8-1 : Toxizitätspotentiale

	

des

	

frischen

	

bzw.Brennstoff erkennen. Die

	

abgebrannten Uranbrennstoffs für alle
Ergebnisse für das Uran

	

untersuchten

	

Entladeabbrände
System sind in Abb. 8-1

	

(Schwermetalle).

hure der Toxizität durch
den Einsatz im Reaktor im

Vergleich zum frischen

1E+06
Durch dieses Vorgehen

kann man die Brennstof-
farten untereinander hin- 1E+05

sichtlich ihres Toxizitäts-

potentials vergleichen und

gleichermaßen die Erhö-

	

1E+04 	 „4	 !
1E+01 1E+02 1E+03 1E+04 1E+05 1E+06 1E+07

Zerfallszelt / [a
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gezeigt. Die Toxizitätspotentiale hängen nicht stark von den Entladeabbränden
ab. Dies ist dadurch zu erklären, daß die Toxizitätspotentiale pro erzeugter elek-
trischer Arbeit skaliert sind . Die durch Kernspaltung erzeugte Arbeit ist propor-
tional der Zahl der gespaltenen Schwermetallkerne, entsprechend ist auch der
Quotient aus gespaltenen Kernen pro Arbeit und damit das Toxizitätspotential
konstant. Die geringen Verschiebungen der Toxizitätspotentiale haben ihre Ur-
sachen im wesentlichem in einem veränderten Schwermetallvektor durch den
Aufbau höherer Transuranelemente (TRU) durch (n,y) Reaktionen . Ein Vergleich
mit dem frischen Brennstoff zeigt, daß die Toxizität in den ersten Jahrhundert-
tausenden um Größenordnungen oberhalb derjenigen des frischen Uranbrenn-
stoffes liegt . Erst nach einigen Jahrmillionen ist die Toxizität auf das Ver-
gleichsniveau des frischen Brennstoffes gesunken.

In Abb. 82 sind die Toxizitätsverläufe für die U-MOX Brennstoffe - sowohl vor
dem Einsatz im Reaktor als auch nachher - mit den drei verschiedenen Entlade-
abbränden dargestellt . Man erkennt hier, daß die sechs Toxizitätsverläufe über
der gesamten Zerfallszeit alle in der gleichen Größenordnung liegen . Interessant
ist insbesondere, daß sich die Toxizität während des Einsatzes im Reaktor nicht
verändert, denn die Kurven unterscheiden sich nicht wesentlich zwischen fri-
schem U-MOX und abgebrannten U-MOX Brennstoff. Das bedeutet, durch den
Einsatz von U-M0X Brennstoffen kann nukleare Energie in elektrische gewan-
delt werden, ohne daß sich daß Toxizitätspotential signifikant ändert . Auf der

1E+11 andere Seite ist es im DWR
nicht möglich, durch die
Rezyklierung von Plutoni-

iE+io um eine nennenswerte Re-
duzierung der Toxizität zu
erreichen. Die weitgehende

1 E+09

	

Abbrandunabhängigkeit
der Toxizität läßt sich für
den abgebrannten U-MOX

1E+08
Brennstoff analog zu oben
begründen . Für den fri-

1 E+07

	

sehen U-MOX Brennstoff
hat das hohe Toxizitätspo-
tential die Ursache in ei-

1E+06

	

nerv entsprechend hohen

Transurananteil, der erfor-
derlich wird um die Kriti-

1E+05	 	 kalität über den gesamten
1E+01 1E+02 1E+03 1E+04 1E+05 1E+06 1E+07 Abbrand

	

sicherzustellen
(vgl. Abschnitt 6.2). Ande-

rerseits wird dieser hohe
Abb. 8-2: Toxizitätspotentiale der U-MOX Brennstoffe

für die drei verschiedenen Entladeabbrände TRU-Gehalt nur auf ca.

(Schwermetalle) .

	

60 % abgebaut.

Zerfallszeit 1 [a



Toxizitätsbilanzen

	

87

	

Die Situation für Th-

	

1E+11

MOX ist sehr ähnlich der

bei U-MOX wie aus dem

	

2

	

I E+loVergleich der Abb. 8-

und Abb. 8-3 entnom-

men werden kann. Dies
1E+09

liegt daran, daß das To-
xizitätspotential durch
das Plutonium bestimmt 1E+08
wird und nach Abschnitt

6.3 die Plutoniuminven-

	

tare von U-MOX und Tb-

	

1E+07
MOX sieh innerhalb ei-

ner Abbrandstufe nicht

	

nennenswert unterschei-

	

1 E+06
den. Ein übergang auf

Th-MOX

	

Brennstoff

	

bringt daher bei der

	

1E+05

	Endlagerung einfach re-

	

1E+01 1E+02 1E+03 1E+04 1E+05 1E+06 1E+07

zyklierter

	

Brennstoffe

	

Zerfallszelt / [al

keinen Vorteil gegenüber Abb. 8-3 : Toxizitätspotentiale der U-MOX Brennstoffe für
U-MOX Brennstoffen.

Der Unterschied der To-

xizitäten wird in Abb.

8-4 durch die Darstel- 3,0
	hing der Verhältnisse der	 	 U-MOX 60 GWd/t

	

‘

UIVOX 100 GWd/t

	

11 ‘-

	

,1k\.
Th-

	

Th-MOX 60 GWd/t

MOX 47,5 GWd/t
Brennstoffe bezogen auf

	

O 2,5

die des U-MOX Brenn- -Th-MOX 100 GWdit

	

(

deabbrand

	

von

47,5 GWd/ts verdeut-

licht. Auffallend ist ein

deutliches Ansteigen der

	

Radiotoxizität nach eini-

	

2
1o

	

,
gen hunderttausend Jah-

	

-	

ren. Dieser Anstieg ist

	

beim U-MOX Brennstoff

	

0,5

	

im Zerfall des Isotops

	

1E+01 1E+02
2" Pu mit einer Halb-

wertszeit von 3,75*105 Abb . 8-4: Toxizitätsverhältnisse der MOX Brennstoffe

	

Jahren begründet, da es

	

bezogen auf U-MOX mit einem Entladeabbrand

	

bei höheren Entladeab-

	

von 47,5 GWd1t,m (nur Schwermetalle).

branden einen höheren

die

	

drei

	

verschiedenen

(Schwermetalle),

Entladeabbrände

stoffes mit einem Entla-
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relativen Anteil innerhalb des Schwermetallvektors besitzt während beim thori-
umbasierten System zusätzlich der Zerfall des erbrüteten 233U (Halbwertszeit
1,59*106 Jahren) und die Toxizitäten seiner Töchter in dieses Zeitintervall fallen.
Insgesamt ist der Einfluß des Abbrandes auf die Toxizität innerhalb dieses Zei-

tintervalls größer als die Wahl des Basismaterials . Der Vergleich der beiden
MOX Systeme mit dem abgebrannten Brennstoff des Uransystems zeigt, der ab-

gebrannte MOX Brennstoff eine Größenordnung oberhalb dem des Uranbrenn-
stoffs liegt. Dies ist mit dem ca. zehnfach höheren Transurangehalt zu erklären.
Erst nach Jahrmillionen unterscheiden sich die abgebrannten MOX Brennstoffe

nicht mehr vom Gefährdungspotential des frischen Uranbrennstoffs.

8.2 Bilanzierung des zweistufigen Brennstoffzyklus

Die Bilanzierung des kompletten Brennstoffzyklus als Kombination zwischen
Uransystemen und U-MOX bzw. Th-MOX ist als Fließbild in Abb . 8-5 darge-
stellt . Diese Art der Betrachtung ist daher gerechtfertigt, da für eine unterstellte
längerfristige Nutzung der Kernenergie ein Gleichgewicht zwischen den Plutoni-

um liefernden mit Uran betriebenen DWRs und den MOX basierten entsteht.

Das Verhältnis der Uran Systeme zu dem Verhältnis der MOX Systeme ist im
wesentlichen abhängig vom angestrebten Abbrand . Die Uransysteme müssen je-

weils soviel Plutonium erbrüten wie benötigt wird, um die erste MOX Stufe zu
starten. Der Plutoniumgehalt des abgebrannten Uranbrennstoffs schwankt zwi-
schen 1,05 % (47,5 GWdltsM ) und 1,46 % (100 GWdItsM ) . Andererseits wird für die
MOX Brennstoffe ein Plutoniumanteil von 9 % bis 25 % benötigt . Daraus resul-

Abb . 8-5 : Massenströme in einem kombinierten System aus Uransystemen,
Wiederaufarbeitung und einem anschließenden Einsatz in einem U-MOX bzw . Th-

OX System.
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tiert das Verhältnis von

Uran Reaktoren zu MOX

Reaktoren zwischen neun
und siebzehn.

Der Vergleich der Toxizi-
1E+08	 :	täten aller in das System c.3

eintretenden Sehwerme-
cr)

tallmassenströme mit den `yw 1E4-07	 : - ------
Austretenden ist für den

	

'

	

A=..,

Fall des Entladeabbrandes

	

ipryi1E+06

	

. .i . _ .	
von 47,5 GWd/tsm in Abb.

8-6 gezeigt . Für die beiden

höheren Abbrände sind die

	

1E+05	 3	

-- Frischer Brennstoff (Uran, abger . Uran)
Verläufe in den Abb. E-l

Abfall insgesamt (Uran und U-MOX)
und Abb. E-2 des Anhangs

1E+04

	

-- - Frischer Brennstoff (U und Th)
E gezeigt. Man erkennt

	

-WAA Abfall von U-Systemen

daß die Unterschiede in

	

- - - Abfälle insgesamt (U und Th-MOX)

den Toxizitäten der Ab-

	

1 1

E+03

fälle sich insgesamt zwi-

	

E+01 1 E+02 1 E+03 1 E+04 1

	

1 E+06 1 E+07

schen Th-MOX und U-

	

Zerfall f Cal
MOX so gut wie nicht un- Abb. 8-6 : Toxizitätsverläufe aller Massenströ-me der

terscheiden .

	

Dies

	

liegt

	

zweistufigen Brennstoffzy-klus mit einem
Entladeabbrand

	

von

	

47,5 GWrIlts,
daran, das der gesamte
Brennstoffzyklus

	

stark

	

(Schwermetalle).

durch die Uransysteme dominiert wird und hohe TRU-Gehalte im abgebrannten
Brennstoff verbleiben . Die gleiche Aussage gilt für die Toxizitäten der in das Sy-
stem eintreten Schwermetallströme . Hier liegen die Linien in Abb . 8-6 dek-
kungsgleich. Die Toxizität der Wiederaufarbeitungsverluste bei der Rückgewin-

nung des Plutoniums erreichen das Niveau des frischen Brennstoffs erst nach

ungefähr hunderttausend Jahren . Eine Rezyklierung von Plutonium allein kann

also nicht ausreichen, die Endlagerzeit auf technisch beherrschbare Zeiträume

zu verkürzen, selbst wenn man für die MOX Brennstoffe eine (natürlich hypothe-

tische) hundertprozentige Vernichtung aller Transuranelemente beim wiederhol-

ten Einsatz im Reaktor unterstellen würde, denn obwohl der Abfall nur noch ei-
nen Anteil von 10- 2 des Plutoniums enthält, verschiebt sieh das Toxizitätspoten-

tial nur um eine Größenordnung nach unten . In den Abb. 8-7 und Abb. 8-8 sind
die Verläufe der Toxizitäten bei zweifacher Rezyklierung für die Wiederaufarbei-

tungsabfälle (1 . und 2 . Rezyklierung) und des gesamten Abfallstromes gezeigt.

Um die Unterschiede der einzelnen Toxizitätsverläufe des zweistufigen Brenn-

stoffzyklus zu verdeutlichen sind in Abb . 8-9 deren Verhältnisse bezogen auf das

reine Uran System mit einem Entladeabbrand von 60 GWdlt sm gezeigt . Der stär-
ker ausgeprägte Anstieg der Toxizität nach ungefähr 2*l0 5 Jahren bei den thori-
umbasierten Brennstoffen ist durch den Zerfall des "'U und dessen Töchter zu
erklären . Eine Rezyklierung des Urans und eine anschließende Umsetzung im

1E4-10

1 Ei-o9

-- ------
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Abb. 8-7 : Toxizitätsverläufe bei U-MOX
Brennstoff und zweifacher
Rezyklierung des Plutoniums mit
jeweils

	

60 GWcIltsm
Entladeabbrand (Schwermetalle).

Reaktor würde diesen Anstieg ver-
meiden. Es wird deutlich, daß durch

die zweifache Rezyklierung des Plu-

toniums eine Reduzierung der Toxizi-

tät der Abfälle auf minimal 40 % er-

reicht werden kann . Dies reicht na-

türlich nicht aus, um die für Jahr-
hunderttausende um mehrere Grö-

ßenordnungen höhere Toxizität der

abgebrannten Brennstoffe (siehe
Abb . 8-7 und Abb. 8-8) verglichen

mit der des frischen Uranbrennstoffs
nennenswert zu reduzieren .

Abb. 8-8: Toxizitätsverläufe bei Th-MOX
Brennstoff und zweifacher
Rezyklierung des Plutoniums
bzw. Uran und Plutoniums mit
jeweils

	

60 GWd/tsm

Entladeabbrand (Schwermetalle).

1E+01 1E+02 1E+03 1E+04 1E+05 1E+06 1E+07
Zerfallszeit / [a]

Abb. 8-9 : Vergleich

	

der

	

relativen
Toxizitätsverläufe von MOX-
Brennstoffen bezogen auf den
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9 Wärmefreisetzung des abgebrannten Brennstoffs

Allgemeines
In diesem Kapitel werden die zuvor untersuchten Brennstoffe hinsichtlich ihrer

Nachzerfallswärmeleistung im Zeitraum bis 10 Millionen Jahren nach dem Ein-

satz im Reaktor verglichen . Für die Stabilität einer Endlagerformation ist ein

möglichst geringer Wärmeeintrag wünschenswert . Die Kapazität einer Endlager-

formation wird unter Umständen durch die eingebrachte Nachwärmeleistung be-
schränkt, so daß die Endlagerkosten zu einem gewissen Anteil mit der Nachzer-

fallswäi in.e korrelieren. Die Angaben der Nachzerfallswärmeleistung werden auf

die Menge an abgebrannten Brennstoff bezogen, die erforderlich war, um eine
elektrische Arbeit von einem GWea an Kernenergie zu wandeln. Damit wird die

unerwünschte Nachwärmaxeproduktion auf die zuvor geleistete Nutzarbeit der

Brennstoffe bezogen, was in analoger Weise zum Vergleich der Toxizitäten einen
objektiven Vergleich liefert . Die Rechnungen wurden mit Hilfe des Programm

Moduls ORIGEN-S (siehe Anhang Abschnitt B-L5) durchgeführt.

In der Abb. J-1 wird die gesamte thermische Leistung und die Leistung der
Brennstoffe in Form dicker Linien dargestellt . Die thermische Gesamtleistung
wird jeweils noch untergliedert in die thermischen Leistungen der drei Element-

gruppen „Strukturmaterialien", „Actiniden" und „Spaltprodukte" . Die Nachwär-
meproduktion des Brennstoffs liegt tausend Jahre nach der Entladung aus dem
Reaktor bereits um eine Größenordnung niedriger als zum Zeitpunkt des geplan-

ten Einbringens des Brennstoffs ins Endlager nach einer oberirdischen Zwi-
schenlagerzeit von z. B. hundert Jahren. In diesem Zeitraum zerfallen die Spalt-
produkte weitestgehend. Man erkennt, daß bei allen Brennstoffen die Nachwär-

meproduktion nach dieser Zeit fast ausschließlich durch die Actiniden bestimmt
wird. Das Wirtsgestein der Endlagerformation kann bei der wärmetechnischen
Betrachtung als Wärmespeicher während der von den Spaltprodukten dominier-

ten Phase berücksichtigt werde . In diesem Zeitraum wird ein Teil der Energie
durch Erwärmung des Wirtsgesteins im Endlager gespeichert. Erst nach Ablauf
dieser Zeit stellt sich lokal im Endlager ein Gleichgewicht zwischen Wärmepro-
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duktion der Abfälle und Abführung der Energie durch Wärmeleitung ein. Die
Energie die in dieser Gleichgewichtsphase durch radioaktive Zerfälle produziert
wird, führt dann nicht mehr zu einer weiteren Erwärmung. Daraus folgt, daß in-

nerhalb dieser Gleichgewichtsphase kein zeitliches Limit für die weitere Wärme-
produktion existiert.

9 .2 Nachwärmeproduktion der einzelnen Brennstoffe

92d Uranbrennstoffe mit unterschiedlichem Abbrand

Zu Beginn wird die Nachwärmeproduktion der Uranbrennstoffe berechnet, die
einen Entladeabbrand von 47,5 GWd/tsM, 60 GW'd/tsm und 100 GWd/ts M erreichen,
um den Einfluß eines höheren Abbrandes zu quantifizieren . Der Uran Brennstoff
mit 47,5 GWd/tsm Abbrand wird als Referenzbrennstoff herangezogen, mit dem
die Wärmeproduktion der anderen Brennstoffe bzw . Brennstoffkreisläufe vergli-
chen werden . Die Abb. 9-1 zeigt die Nachwärmeproduktion des mit 47,5 GWd!ts M
abgebrannten Uranbrennstoffs . In Abb. 9-2 werden die Verhältnisse der Wär-
meproduktionen der 60 GWd/tsm bzw. 100 GWd/tsm Abbrände im Vergleich zum
47,5 GWdItsm Abbrand gezeigt . Zusätzlich zu der Normierung über die Menge an

Brennstoff, die zur Produktion von einem GW ea erforderlich ist, ist in Abb. 9-2
zusätzlich das Verhältnis der Brennelementbündelleistungen dargestellt . Man
erkennt, daß die Bündelleistungen zu allen Zeiten mit größer werdendem Ab-

	 therm . Leisrung Spaltprodukte

them . Leistung Strukturmaterial

-i

	

therm . Leistung Aktiniden

-Summe, therm. Leistung

^-`-

	

Summe, Gammaleistung

Abb. 9-1 : Nachzerfallswärme des Uranbrennstoffs mit einem Abbrand von 47,5 GWd/ts M
insgesamt und aufgeteilt nach Strukturmaterial, Actiniden und Spaltprodukten, als
auch der gesamten y-Leistung.
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brand steigen. Die Nachwärrneleistungen bezogen auf die für eine elektrische
Arbeit von einem GWea erforderliche Brennstoffmenge allerdings liegen je nach
Zeitintervall oberhalb oder unterhalb des Niveaus des Referenzbrennstoffs . Geht
man von einer oberirdischen Zwischenlagerung von ca. hundert Jahren aus, so
hat eine Abbranderhöhung bei Bezug auf die geleistete Nutzarbeit einen positi-

ven Effekt auf die Endlagerung, da sich dadurch die Nachwärmeleistung des Ma-
terials verkleinert, das dann in ein Endlager verbracht wird . Der erneute Anstieg
nach ca . hundertfünfzigtausend Jahren um 10 % bei einem Abbrand des Uran-

brennstoffs mit 100 GWd/tsm. ist nicht relevant, da das absolute Niveau der Wär-
meleistung zu diesen Zeiten bereits deutlich reduziert ist, wie aus Abb . 94 her-
vorgeht.

9.2.2 Vergleich des Uranbrennstoffs mit U-IVIOX und Th-MOX

In Abb. 9-3 wird der Referenzbrennstoff mit den beiden MOX Brennstoffen glei-
chen Abbrandes verglichen. Dabei erkennt man den Einfluß des Übergangs auf
MOX Brennstoffe hinsichtlich der Produktion an Nachzerfallswärme. Für die
Einführung des Thorium. Kreislaufs von besonderer Bedeutung ist der Vergleich
des bereits realisierten U-MOX Brennstoffs zu Th-MOX Brennstoff. Die
Nachwärmeproduktion beider MOX Brennstoffe ist ein vielfaches der Produktion
des Uranbrennstoffes . Die Werte für den Th-MOX Brennstoffe liegen bis zu einer

Million Jahren oberhalb der Werte für den U-M0X Brennstoff.

Besonders auffällig ist ein Anstieg des Verhältnisses der Wärmeproduktion des

Th-MOX Brennstoff im Bereich einer Zerfallszeit von zweihunderttausend Jah-

2,5

,5 -- Uran 60 GM/1SM Brennelement
- . -- Uran 100 GM/1SM Brennelement

Uran 60 GWd/tSM GWea
- Uran 100 GM:171SM GWea

1, E+00

	

1, E+02

	

1,E+04

	

1 ,E+o6

Zerfall [a]

Abb. 9-2: Verhältnisse

	

der

	

Nach-
wärmeproduktion bei
Uranbrennstoffen bei einer
Steigerung des Abbrandes .

1,E+00

	

1,E+02

	

1,E+04

	

,E+06

Zerfall / [al

Abb . 9-3 : Verhältnisse der Nach-
wärmeproduktion von U-MOX
und Th-MOX Brennstoffen mit
47,5 GWelltsm Abbrand .
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ren um einen Faktor von 23 relativ zum Uranbrennstoff . Dies korreliert - ebenso
wie der Anstieg der Toxizität in diesem Zeitintervall - mit dem Zerfall des 233U
und der Wärmeproduktion seiner Töchter . Zu diesen Zeiten haben sich innerhalb
der Endlagerformation bereits aus wärmetechnischer Sicht lokale Gleichge-

wichtsverhältnisse eingestellt (siehe Abschnitt 9 .1). Im Vergleich zum Beginn des
lokalen wärmetechnischen Gleichgewichts nach tausend Jahren ist beim abge-

brannten Referenz Uranbrennstoff die Wärmeproduktion nach hundertfünfzig-
tausend Jahren insgesamt um ca . zwei Größenordnungen gesunken. Die Erhö-
hung der spezifischen Nachzerfallswärmeleistung um einen Faktor von ca . 23 bei
Th-MOX Brennstoffen führt zum Zerfallszeitraum des 233U lediglich auf eine Lei-
stung von weniger als 25 % derjenigen, wie sie zu Beginn der Gleichgewichtspha-
se vorhanden war.

Im für die Endlagerung wichtigen Zeitintervall von einigen Jahrzehnten bis zu
hundert Jahren (erst dann wird der Brennstoff in ein Endlager verbracht) unter-

scheiden sich die Th-MOX Brennstoffe nicht sehr von den U-MOX Brennstoffen

hinsichtlich ihrer Nachzerfallswärmeproduktion, so daß diese einer Einführung

des Thoriumkreislaufs nicht entgegensteht.

9.3 Spezifische Nachwärmeproduktion des zweistufigen
Brennstoffkreislaufes

Bei der Betrachtung des zweistufigen Brennstoffzyklus müssen alle Stoffströme,
die zur Endlagerung vorgesehen werden, berücksichtigt werden . Dabei fallen ne-
ben dem wärmeerzeugenden Abfall des jeweils untersuchten MOX Brennstoffes

auch die Wiederaufarbeitungsverluste der vorgeschalteten mit Uranbrennstoff

betriebenen Reaktoren an. In den Wiederaufarbeitungsverlusten enthalten ist

der gesamte HAW mit Ausnahme der Plutoniumfraktion, die mit 99,9 % rezy-
kliert wird. Für den jeweiligen Brennstoff wird bei der Bilanzierung die Zahl der
benötigten Uransysteme berücksichtigt, die erforderlich ist, um eine entspre-

chende Menge an Plutonium zu erbrüten um Kritikalität während des Abbrandes

der MOX Brennstoffe zu gewährleisten (vgl . Abschnitt 8 .2). Da die Wiederaufar-
beitung erst nach einer Abklingzeit von sieben Jahren erfolgt, ist eine Betrach-

tung der Nachwärmeproduktion der Wiederaufarbeitungsverluste auch erst für

Zerfallszeiten von größer sieben Jahren sinnvoll . Die Abb. 9-4 zeigt den Anteil,
auf den sich die Nachwärmeproduktion der Wiederaufarbeitungsverluste im

Vergleich zu den abgebrannten Uranbrennstoffen verringert . Man erkennt eine
deutliche Reduktion für mittlere Zerfallszeiten, bei denen das Plutonium noch
vorhanden ist, die Spaltprodukte aber weitgehend zerfallen sind . Ein objektiver
Vergleich ist durch die Rezyklierung pro Brennelement nicht mehr sinnvoll, so

daß die Nachwärmeleistungen der Brennstoffkreisläufe auf die Masse Schwer-

metall normiert werden, die erforderlich ist, um eine Arbeit von einem GW,a aus

Kernenergie zu wandeln .
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Da die Kombination von Uranbrenn-

stoffen und MOX Brennstoffen mit

jeweils

	

einem

	

Abbrand

	

von

60 GWelitsm nach den Rechnungen
aus Abschnitt 6 .4 ein adäquates Si-
cherheitsverhalten aufweisen, wer-

den diese für den Vergleich der

Nachzerfallsleistungen herangezo-
gen . Um einen Reaktor mit U-M0X
Brennstoff betrieben zu können,

Abb. 9-4 : Reduzierung

	

der

	

Nachwale bzw. Th-MOX mit ebenfalls jeweils
meleistung durch Abtrennung von
99 9 % der Pu F ra ktion bei 60 GWrIltsm)

	

bezogen

	

auf

	

die

abgebrannten Uranbrennstoffen .

	

Schwerrnetallmasse die für eine ge-

wandelte Arbeit von einem GW,a er-
forderlich war, ist für die beiden Zyklen in Abb. 9-5 und Abb. 9-6 gezeigt . Nen-

nenswerte Unterschiede zwischen den beiden MOX Brennstoffen bestehen hin-
sichtlich der Nachwärmeproduktion ihres Abfalls nicht . Beide Zyklen sind auf
Grund der hohen Anzahl an Uransystemen, die erforderlich sind, um ausrei-

chend Plutonium zu generieren, stark durch die Wärmeleistung des WAA-Abfalls
bestimmt. Bei Verwendung des U-MOX Brennstoffs erkennt man abnehmende
Wärmeleistungen im Zeitintervall ca . tausend bis hunderttausend Jahren. In
diesem Bereich zerfallen die Plutonium Isotope, von denen durch die Plutonium

Rezyklierung netto weniger ins Endlager verbracht werden müssen . Für den Th-
MOX Brennstoff erkennt man eine Abnahme der Nachzerfailsleistung nur bis zu
ca. hunderttausend Jahren . Anschließend wird durch den Zerfall des 2 U im Zei-
tintervall von hundert bis zweihunderttausend Jahren trotz reduzierten Plutoni-

uminventars im abgebrannten Th-MOX Brennstoff im Vergleich zum U-M0X
Brennstoff eine größere Nachzerfallsleistung erreicht.

Die Unterschiede zwischen dem U-M0X und dem Th-MOX Zyklus werden in

Abb. 9-7 deutlich, in der die Wärmeleistungen der Brennstoffzyklen auf die des

Referenz Uranbrennstoffs mit 47,5 GWd/tsM Abbrand bezogen werden . Man er-
kennt deutlich die reduzierten Wärmeleistungen während dem ersten Teil der
Plutoniumphase. Während die Wärmeleistung des U-M0X Zyklus das Niveau

der Zerfallsleistung des Referenzbrennstoffs nie erreicht, kommt es bei dem Th-

MOX Zyklus nach hundert- bis zweihunderttausend Jahren zu einer maximalen
Verdopplung . Bei der singulären Betrachtung des Th-MOX Brennstoffs wurde

% müssen 11,7 mal so viele Uranreak-
toren betrieben werden um ausrei-

chend Plutonium zu erbrüten. Dieser

Faktor erhöht sich im Fall des Th-

MOX Brennstoffes auf 13,6. Die
Wärmeleistung des Abfalls aus den

gesamten

	

Brennstoffkreisläufen

(Uran mit 60 GWclitsm und U-M0X

1,E+081 , E+GO , E+os

Zerfall / [a]
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bereits dargelegt, daß dies unproblematisch wegen des niedrigen absoluten Ni-
veaus der Wärmeproduktion in diesem Zeitintervall unproblematisch ist . Hin-
sichtlich der Nachwärmeproduktion ergeben sich deshalb bei Einführung des

zweistufigen Thoriumbrennstoffkreislaufes keine Probleme.

U-MOX 60

1 ,Ee05

	

i,. _

	

U U-MOX 60 Zyklus

- i.J 60 WAA Abfall

Th-MOX 60
--,, ..,

	

- U 60 WAA Abfall
1,E+05

	

---

	

Th-MOX 60 ZykluS

Zerfall / [a]

Abb. 9-5 : Spezifische Nachwarme-
produktion des U-MOX Zyklus und
dessen Komponenten .

Zerfall [aj

Abb. 9-6: Spezifische Nachwärme-
produktion des Th-MOX Zyklus
und dessen Komponenten.

1,E+04

Zerfall / [al

1 ,E+O2 1 ,E+08

Abb. 9-7: Vergleich der Nachwär-meproduktion der U-MOX bzw. Th-MOX Brennstoff-
kreisläufe mit 60 GWd/t,m Abbrand mit dem Uran-brennstoff mit einem Abbrand
von 47,5 GWd/ts,,f .
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9A Betrachtung der zweiten MOX Stufe

Aus Gründen der nuklearen Stabilität ist es nur sinnvoll bei Nutzung der zwei-

ten MOX Stufe den Abbrand der Uransysteme auf 47,5 Gd/tsM zu reduzieren.
Dadurch ist der erbriitete Plutoniumvektor günstiger für die Spaltung in thermi-
schen Neutronenspektren. Die Struktur der Brennstoffkreisläufe ist dann jeweils
der folgende:

• Uran (47,5 GWd 1 ts) / U-MOX (60 GWd / t sM) / U-MOX (60 G d / tsM) für
uranbasierte Brennstoffe bei ausschließlicher Rezyklierung des Plutoniums
und

Uran (47,5 GWd /t sM) / Th-MOX (60 GWd / ts M) / Th-MOX (60 G d /1-s") für
thoriumbasierte Brennstoffe. Bei diesem Zyklus wird bei der Rezyklierung des

abgebrannten Brennstoffs der ersten Th-MOX Stufe neben dem Plutonium
auch das Uran rezykliert, um Kredit von den großen Spaltwirkungsquer-

schnitten des erbrüteten 233U zu nehmen. Diese Vorgehensweise reduziert den
Plutonium Gehalt der zum~

J

Start, des zweifach rezyklierten Brennstoff erfor-
derlich ist von 36,2 % auf 13,0 %r (vgl . Abschnitt 6 .5).

Um alle Abfallströme zu erfassen, muß die Betrachtung auf die Wiederaufarbei-

47
U 47 + U-MOX 60 + U-MOX 60

- U 47 + Th-MOX 60 + Th-MOX 60
1,E+05 -i

	

° U 47 WAA-Ab€a2f

1,E+ 0

	

ttS 150% -
1

	

1

1

	

y

1 .E+02

	

.. .	 `r

	

_	 100%

U 47 + U-MOX 60 + U-MOX 60
U 47 +Th-MOX 60 + Th-MOX 60 1

1,E+00

	

1,E+02

	

1,E+04

	

1,E+06

	

1,E+0B

Zerfall f [a]

Abb. 9-8: Spezifische

	

Nachwärme- Abb. 9-9:
produktion der zweistu-figen U-
MOX und Th-MOX Zyklen und des
T.. 7ranreferenzbrennstoffs .

Zerfall f [al

Vergleich der Nachwärme-
produktion der U-MOX bzw . Th-
MOX Brennstoffkreisläufe mit
60 G-WdJts,,, Abbrand mit dem Uran-
brennstoff mit einem Abbrand von
47,5 GWdits,l .
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tungsabfälle der ersten MOX Stufe erweitert werden. Dabei wird wieder ein Zer-
fall des abgebrannten MOX Brennstoffes von sieben Jahren und eine anschlie-

ßende Abtrennung der Plutoniumfraktion zu 99,9 % unterstellt . In Abb. 9-8 ist
die thermische Nachzerfallsleistung beider Brennstoffzyklen gezeigt . Zum Ver-
gleich sind die Leistungen des mit 47,5 GWditsm abgebrannten Uranbrennstoffs
und dessen WAA Abfall gezeigt . Alle Leistungen werden auf die Masse an
Schwermetall bezogen, die erforderlich war, um eine Arbeit von einem GW ea zu
wandeln. Wie auch bereits beim Brennstoffzyklus mit einfacher MOX Rezyklie-
rung festzustellen ist, ist auch der zweistufige Brennstoff stark durch die WAA

Abfälle des Urans geprägt. Auch hier erkennt man eine verringerte Nachwär-
meleistung in dem Zeitbereich, in dem das Plutonium zerfällt . Diese Reduzierung
korreliert mit der dureh die Rezyklierungen verringerten endzulagernden Pluto-
niummasse pro GW ea gewandelter Arbeit. Im Fall des thoriumbasierten zweistu-
figen Zyklus reduziert kehrt sich diese Verringerung durch den Zerfall des erbrü-
teten Urans (insbesondere 23 'U) um . Ein Vergleich der beiden Zyklen liefert die
Abb. 9-9. Die relative Erhöhung der Zerfallsleistung zwischen hundert- und

zweihunderttausend Jahren ist nicht von Bedeutung, da dann das Leistungsni-
veau insgesamt sehr niedrig ist.

Bei allen untersuchten Brennstoffkreisläufen bestehen keine nennenswerten

Änderungen hinsichtlich der Nachwärmeproduktion bei einem Übergang von

Uran zu thoriumbasierten Systemen . Die Entsorgungseigenschaften werden hin-
siehtlieh der Nachwärmeproduktion nicht tangiert .
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10 Proliferationsaspekte

10.1 Allgemeines

Neben der Beurteilung der Potentiale des Thoriumbrennstoffkreislaufs an Hand

von erreichbaren Umsatzraten von Plutonium und Transuranelementen und der

damit einhergehenden Reduzierung an Toxizitätspotentialen müssen auch die
Proliferationsaspekte mit in die Betrachtung einbezogen werden . Dabei müssen
alle Stufen des Brennstoffkreislaufes betrachtet werden, insbesondere

e die Herstellung der treibenden Plutonium-Brennstofffraktion,

• die Stoffströme, die bei der Wiederaufarbeitung des Materials der abgebrann-
ten Brennstoffe der ersten Rezyklierung für einen eventuellen weiteren Ein-

satz im Reaktor auftreten

q und die potentiellen Möglichkeiten durch Veränderungen des Abbrandes

während des Einsatzes im Reaktor den Brennstoff „Proliferationstauglicher"
zu machen.

Ein Brennstoff ist nur dann, proliferationsfähig, wenn eine "kleine" kritische
Masse erreichbar wird. Unter Umständen sind aber auch Brennstoffe trotz rela-
tiv kleiner Massen weitgehend ,,proliferationssicher", wenn sie Eigenschaften ha-

ben, die ihre Detektion erleichtern und deren Handhabung bzw . Bearbeitung er-
schweren. In folgenden Abschnitten wird der Th-MOX Brennstoff daraufhin dis-
kutiert.

10.2 Plutonium für die MOX Brennstoffe der ersten Stufe

Der frische Th-MOX Brennstoff besteht, wie in Kapitel 6 beschrieben wurde aus
dem Basismaterial 232Th und einem Plutoniumanteil, der aus der Wiederaufar-
beitung von abgebranntem Uranbrennstoff erbrütet wurde . An dieser Stelle be-
stehen hinsichtlich der Proliferationsfähigkeit keine Unterschiede zu dem bisher
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etablierten U-MOX Zyklus . Aus Gründen der Vergleichbarkeit, werden dennoch
die die Proliferation charakterisierenden Eckdaten nach /Mag 98/ zitiert . Ein
Brennelementbündel des N4 das mit Uranbrennstoff bis 47,5 GWd/tsm abge-

brannt wurde, enthält insgesamt eine Plutonium Masse von 50,2 kg. Die mini-
male kritische Plutoniummasse ist bei der gegebenen Isotopenzusammensetzung
11,9 kg. Diese kritische Masse setzt eine Wärmeleistung von 217 W frei und hat

eine Neutronenemissionsrate von 6,7'106 1/s. Es ist also pro abgebrannten Bren-
nelement das 4,2-fache dieser kritischen Masse enthalten. Die Werte für das Re-

aktorplutonium für Wärmeleistung und Neutronenemission liegen damit zwar

um einer Größenordnung über den Werten für Waffenplutonium, was die Hand-
habung des Materials erschwert, dennoch können auch hier die Aspekte einer

Proliferation nicht vernachlässigt werden.

103 Abgebrannter Brennstoff der ersten MOX Stufe

10.3.1 Vergleich der Proliferationspotentiale

Von den untersuchten Brennstoffen werden als Referenz zum Vergleich der bei-

den Brennstoffkreisläufe hinsichtlich der Proliferationsaspekte die U-MOX und
Th-MOX Elemente mit einem Entladeabbrand von 60 GWdIt SM herangezogen, die
mit obigem Plutoniumvektor gestartet werden . Um Kritikalität bis zum Errei-
chen der Entladeabbrandes zu gewährleisten, ist ein anfänglicher Plutoniumge-
halt von ca . 13 % bei U-MOX bzw . 15 % bei Th-MOX erforderlich. Die Zusam-

mensetzung der abgebrannten Brennstoffe ist in Abschnitt 6 .3, Tab. 6-6 und
Tab. 6-7 zu finden. Trotz des höheren anfänglichen Plutoniumgehalts enthalten

die abgebrannten Th-MOX Brennelemente weniger Plutonium als die abge-

brannten U-MOX Elemente.

Die für die Proliferation relevanten Parameter der Brennstoffe faßt die Tab. 10-1
als Vergleich zusammen. Die Parameter für den Restplutoniumanteil im Fall des

thoriumbasierten Brennstoffs zeigen eine deutlich schlechtere Eignung zur Pro-

liferation als die des U-MOX Brennstoffs und insbesondere als die des Uran-
brennstoffs. Bei dieser Betrachtung fehlt die Analyse der Proliferati-

Tab. 10-1: Vergleich des in den abgebrannten MOX Brennstoffen der ersten Rezyklierung
enthaltenen Plutoniums mit dem im Uransystem erbrüteten Plutonium
hinsichtlich dessen Eignung zu Proliferationszwecken nach /Mag 98A

Brennstoff Uran U-M0X Th-MOX

Entladeabbrand

	

[GWd/t,] 47,5 60 60

Kritische Masse / [kg] 11,9 13,9 15,6

Wärmeleistung [W] 217 493 662

Neutronenemissionsrate

	

[Neutmden/sl 6,7E+6 1,2E+7 1,6E+7

Anz. an kritischen Massen / BE 4,2 3,2 2,6
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onstauglichkeit der erbrüteten Uranfraktion Tab. 10-2:
bei Nutzung des Th-MOX Brennstoffs . So ist
bei dem betrachteten Referenzbrennstoff von

einem Urananteil von ca . 1,7 % auszugehen,
was einer Masse von ca . 8 kg pro Brennele-

ment entspricht. Die Isotopenverteilung in-
nerhalb der Uranfraktion ist in Tab . 10-2 ge-
zeigt. Für diese Uranfraktion hat /Mag 981
ebenfalls die charakteristischen Größen zur

Beurteilung der Proliferationsfähigkeit be-

stimmt. Die kritische Masse liegt bei 18,7 kg,

die Wärmeleistung dieser kritischen Masse ist
mit 59 W sehr gering, ebenso wie die Neutro-

nenemissionsrate von 19 Neutronen je Sekunde . Das pro Brennelement nur 43 %

der kritischen Masse enthalten sind, kann die hohe Proliferationsgefahr bedingt
durch die geringe Wärmeleistung und die praktisch nicht vorhandene Neutrone-

nemission bei weitem nicht kompensieren.

In Abb. 10-1 ist die unabgeschirmte Gamma-Dosisleistung in einem Abstand von
einem Meter von der kritischen Masse als Funktion der Zeit gezeigt . Hier wird
das größte Hindernis zur Nutzung der erbrüteten Uranfraktion zu Proliferati-

onszwecken liegen, denn man erkennt eine mit der Zeit stark ansteigende Garn-
ma-Dosisleisttmg, die das Handling deutlich erschweren wird . Die Lebensalters-
dosis von 0,3 Sv für beruflich strahlenexponierte Personen (Kategorie A) wird für

100 Tage altes Material in weniger als 30 Minuten erreicht . Nach weiterer Erhö-
hung der Zerfallszeit steigt dieser Wert nach 3 Jahren nochmals um eine Grö-
ßenordnung an. Entsprechend müßte die Verarbeitung des Materials unter Ab-

Uranvektor
brannten

Brennstoff.

im abge-

Th-MOX

Isotop Rel. Anteil

U-232 0,41 %

U-233 87,5 c/

U-234 9,8 %

U-235 1,9 %

U-236 0,40 %

U-238 0,00 %

Zeit nach Abtrennung / [d]

Abb. 10-1 : Zeitlicher Verlauf der Gamma-Dosisleistung in einem Meter Abstand von der
kritischen Masse des im Th-MOX Brennstoff erbrüteten Urans nach /Mag 98/.
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schiff inung erfolgen. Die Dosisleistung fällt nach einigen Jahrhunderten wieder

ab, wodurch die Handhabung und Bearbeitung der kritischen Masse wieder er-
leichtert werden. Der Vernichtung an Plutonium steht auf der Th-MOX Seite

demnach die Erzeugung von neuem waffenfähigem Uran gegenüber, welches je-

doch durch die stark y -aktiven Töchter des 232U zunächst nur unter starker Ab-
schirmung verarbeitet werden kann.

10.3.2 Variation des Ab orandes

Um einen konservativen Vergleich der Proliferationsrisiken des Th-MOX Brenn-

stoffs sicherzustellen, ist es erforderlich auch Variationen des Abbrands der Th-
MOX. Brennstoffe zu betrachten, die eventuell zu einer Optimierung des Brenn-
stoffs zur Erzeugung von waffentauglichem Material führen können . Durch die-
ses Vorgehen wird berücksichtigt, daß der Betreiber einer Reaktoranlage theore-

tisch den Brennstoff nicht bis zum geplanten Entladeabbrand im Reaktor einset-
zen muß, sondern falls kleinere Abbrände für die Proliferation günstiger sind,

auch diese realisiert werden können . Hier darf allerdings nicht vernachlässigt

werden, daß ein Brennelementwechsel bei einem Druckwasserreaktor sehr auf-
wendig ist und nicht während des Betriebs erfolgen kann . Dementsprechend gut
sind die Überwachungsmöglichkeiten, was bei der Einschätzung der Risiken be-

rücksichtigt werden muß.

Für sehr kleine Abbrände ist der Anteil an erbrütetem spaltbarem Material un-

gefähr proportional zum Abbrand . Für sehr große Abbrände wird sich ein Gleich-

gewicht zwischen Brutrate an neuem spaltbaren Material und in situ Spaltungen
dieses Materials einstellen, so daß für die in Frage kommenden Nuklide sich

ebenfalls eine nahezu konstante Konzentration einstellen wird, siehe auch /Mag

97/. Ein darüber hinausgehender Einsatz der Brennstoffe im Reaktor macht nach

Proliferationsgesichtspunkten keinen Sinn, da sich die Summe an spaltbaren

Material nicht weiter erhöht und die Vermischung mit anderem (nicht gut spalt-
baren) Isotopen zunimmt . Dies führt damit automatisch zu einer Vergrößerung
der minimalen kritischen Masse. Für die Gleichgewichtskonzentrationen an den
im Mittelpunkt stehenden Nukliden "'Pu bei U-MOX und 233U bei Th-MOX kön-
nen die in Gl. 10-1 und Gl. 10-2 skizzierten Zusammenhänge angenommen wer-
den. Dabei fällt bei beiden MOX Brennstoffen den Mutternukliden 2s9 p (U-
MOX) und 233Pa (Th-MOX) eine Schlüsselrolle zu.

J238
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Die unmittelbar aus den (n,y)-Reaktionen in den Nukliden 238U und 232Th entste-
henden Nuklide 239U respektive 23sTh haben wegen ihrer sehr kurzen Halbwerts-

zeiten keine Bedeutung für den Aufbau der proliferationsrelevanten Nuklide.

/Mag 97/ gibt für den Zeitraum bis zum Erreichen der Gleichgewichtskonzentra-
tion für 239Pu bei einem Fluß von 10 1 1I(cm 2s) mit ca. 150 Jahren an. Dieser
Punkt liegt somit nicht im Bereich der realisierbaren Abbrände, so daß der Ent-

ladeabbrand, für den die Brennelemente dimensioniert sind, die konservative

Grenze für die Proliferationstauglichkeit ist . Diese Schlußfolgerung gilt auch für
den Thoriumzyklus und das Nuklid 233U . Eine Abschätzung der Gleichgewichts-
konzentration bei einem Neutronenfluß von 10" und mit von SCALE 4 .2 /ORN
93/ bestimmten Wirkungsquerschnitten für den Th-MOX Brennstoff führt nach
Gi. 10-2 auf einen 233U Gleichgewichtsanteil von 2,3 % Die berechneten 233U Ge-
halte sind aber lediglich 1,5 % bei einem Abbrand von 60 GWd/ts M und 1,8 % bei
einem Anteil von 100 GWd/tsm, so daß auch hier der maximale 233U Gehalt im
Thoriumzyklus bei erreichen des Entladeabbrandes vorliegt.

10.3.3 Reduzierungsmöglichkeit des Proliferationspotentials der Uran-
fraktion

Um das Proliferationspotential der bei thoriumbasierten Brennstoffen erbrüteten

Uranfraktion zu reduzieren, könnte man dem frischen Brennstoff abgereichertes
Uran beimischen . Da der Anteil von Uran im abgebrannten Th-MOX Brennstoff
lediglich 1,7 % beträgt, würde eine Beimischung aus einigen Prozent abgerei-
chertem Uran am frischen MOX Brennstoff den Anteil der spaltbaren Uranisoto-
pe 733U und 235U in der erbrüteten Uranfraktion drastisch reduzieren. Dies führt
zu einer erforderlichen größeren kritischen Masse und damit zu einer Steigerung

des Trennaufwandes und zu einer weiteren Steigerung der Gamma-Dosen wäh-
rend der Handhabung des Materials . Das bei einem solchen Vorgehen vorhande-
ne 23SU hat natürlich negative Auswirkungen auf die Plutonium Umsatzraten, da

aus ihm ein Teil neues 239Pu gebildet wird. Die 238U Konzentrationen sind aber
nicht mit denen bei U-M®X Brennstoffen vergleichbar, so daß dieser Einfluß als
gering eingeschätzt werden kann.

1063.4 Grenzen dieses Vorgehens

Es ist mit dem Ziel der Erzeugung von hochgradig waffenfähigem Material ein

alternativer Weg denkbar, bei dem die beiden spaltbaren Isotope 239Pu und 232U

sogar in nahezu reiner Form anfallen . Die in Abschnitt 10 .3 .3 geschilderte Mög-
lichkeit, der Verdünnung des 233U durch 238U wird bei einem im folgenden be-
schriebenen Vorgehen umgangen . Die Bestrahlung des Th-MOX Brennstoffs wird

nur solange fortgeführt, bis sieh die 239Np bzw . 233Pa Konzentrationen auf einem
konstanten Niveau befinden . Anschließend wird die Bestrahlung gestoppt und

das Neptunium respektive das Protactinium bei einer Wiederaufarbeitung auf

chemischem Wege von den üblichen Brennstoffen getrennt. Nach ca . zehn Halb-
wertszeiten sind die beiden wichtigen Isotope 239Np und 233Pa, deren Anteil am
jeweiligen Element fast 100 % ist, vollständig zerfallen und man erhält quasi



104

	

Thorium im DWR als eine Option zur Toxizitätsreduzierung

reines "'Pu bzw . "3U. Der wesentliche Unterschied der beiden Brennstoffzyklen

(U-MOX / Th-MOX) liegt hier in den unterschiedlichen Halbwertszeiten . Das
233Pa zerfällt mit einer Halbwertszeit von 27 Tagen ungefähr 11,5 mal langsamer

als das 939Np . Die Konsequenz ist einerseits eine längere Wartezeit, bis das 233U
entstanden ist, was aber an sich kein Proliferationshindernis darstellt . Aller-
dings erleichtert die Tatsache, daß die vom Abschalten des Reaktors bis zur Wie-

deraufarbeitung zur Verfügung stehende Zeit um eine Größenordnung höher ist,
die Herstellung von hoch reinem 233U deutlich, was an dieser Stelle als Nachteil

des Thoriumkreislaufs in Bezug auf die Proliferationssicherheit gewertet werden
muß. Durch die größere Halbwertszeit erhöht sich sogar noch die Gleichge-
wichtskonzentration des 233Pa, wie aus Gl. 10-2 entnommen werden kann, was
die Menge Uran, die pro Bestrahlungszyklus auf dem beschriebenen Weg gewon-
nen werden könnte, erhöht. Ebenfalls negative Effekte auf die Proliferationssi-
cherheit hat die Tatsache, daß man auf diesem Weg den Anteil an 232U reduziert,
welches hauptsächlich für die hohen Dosisleitungen verantwortlich ist . Trotzdem.
erschwert dieses Verfahren die Proliferation, da ein häufiges Abfahren des Reak-

tors leicht zu prüfen ist, wie in Abschnitt 10 .3 .2 bereits erläutert wurde.
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11 Zusammenfassung und Ausblick

1 .1 Grundlagen

Nach Energieprognosen ist ein weiterer Anstieg des Primärenergiebedarfs der

Welt zu erwarten, der auch eine Vervielfachung der heute installierten nuklea-
ren Kraftwerksleistung nach sich ziehen wird. Um die Einwirkungen der ver-
stärkten Nutzung der Kernenergie auf die Umwelt weltweit möglichst gering zu

halten, sollten einerseits Reaktoren mit einem möglichst hohen Sicherheitsni-
veau betrieben werden und andererseits die Toxizität der Stoffe, die ins Endlager

verbracht werden müssen, möglichst gering sein und möglichst schnell abklin-
gen.

Bei den bisherigen Brennstoffzyklen werden neben den Spaltprodukten auch

noch die erbrüteten Minor Actinides (MA) zu 100 % und große Mengen an Pluto-
nium zur Endlagerung in geologischen Formationen vorgesehen . Eine Rezyklie-
rung dieser Minor Actinides und des Plutoniums bis zur völligen Vernichtung

würde die Toxizität der abgebrannten Brennstoffe bereits nach ca . tausend Jah-
ren unter das Niveau des frischen Brennstoffs abklingen lassen und unter die-

sem Gesichtspunkt die Nutzung der Kernenergie ökologisch neutral machen . Ne-
ben dem hier untersuchten Druckwasserreaktor können auch andere Reaktoren
mit z. B. härteren Neutronenspektren oder beschleunigergetriebene Anlagen zur
Umwandlung der Transuranelemente eingesetzt werden . Die verschiedenen Re-
aktoren weisen für die einzelnen Nuklide in Bezug auf den Druckwasserreaktor
andere Umsatzraten auf und können sich gegebenenfalls ergänzen.

Um ein Erbrüten von neuem Plutonium weitestgehend zu verhindern, muß das
Nuklid 238U von welchem die Brutreaktionen des Plutoniums ausgehen durch ein
neutronisch ähnliches Nuklid ersetzt werden . Ein solches Nuklid ist das "'Th,
das in Verbindung mit einem Spaltstoff in den Druckwasserreaktor eingesetzt
werden könnte. Durch den '8'Th Einsatz wird das Erbrüten von Plutonium vertu
hindert, wenn als Spaltstoff hochangereichertes Uran verwendet wird . Daraus
resultieren sehr kleine Transuraninventare im abgebrannten Brennstoff. Alter-
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nativ kann als Spaltstoff auch aus Uransystemen erbrütetes Plutonium verwen-
det werden, welches zu einem großen Teil transmutiert wird.

Thorium wurde bereits seit Beginn der Entwicklung der friedlichen Nutzung der

Kernenergie auf seine Eignung als Reaktorwerkstoff untersucht . Damals waren
Überlegungen, Thorium als Brutmaterial zu nutzen und auf diese Weise die

Reichweite an spaltbarem Material zu verlängern, ausschlaggebend für das En-
gagement . Dabei wurde die Realisierbarkeit von thoriumbasierten Brennstoffen
nachgewiesen . Die thermophysikalisehen Eigenschaften einer Th0 2 Matrix zei-
gen gegenüber denen der entsprechenden U0 2 Matrix sogar ein überlegenes Ver-
halten, da deren thermische Dehnungen kleiner, die Wärmeleitfähigkeiten und
die spezifischen Wärmekapazitäten höher sind . Ebenfalls wurden die fundamen-
talen Wirkungsquerschnittsverläufe der Nuklide, die für den thoriumbasierten

Brennstoff von besonderer Bedeutung sind ermittelt und an Hand von Bestrah-
lungsexperimenten validiert. Die prinzipiellen Analogien zwischen den beiden
Hauptbestandteilen des frischen Brennstoffs 233U respektive 2"Th, führen zu ei-
nem ähnlichem nuklearen Verhalten . Beide Nuklide sind Resonanzabsorber und
somit für die nukleare Stabilität der Reaktoren von entscheidender Bedeutung.

Die Betrachtung der Wiederaufarbeitung von abgebrannten thoriumbasierten

Brennstoffen zeigt auch hier sehr viele Gemeinsamkeiten zum etablierten Uran-
brennstoff. Es sind lediglich geringfügige Änderungen erforderlich, um den eta-
blierten PUREX Prozeß in einen THOREX Prozeß zu überführen . Eine 30 % TBP
Säure ermöglicht die Trennung von Uran und Thorium . Die Durchsatzraten bei
der Wiederaufarbeitung sind bei Th0 2 allerdings etwas geringer . Der Nachweis
der Brennelernentfertigung ist durch die Herstellung zahlreicher Testbrennele-
mente demonstriert . Bei der Verwendung von rezyklierten Uran sollte auf eine

möglichst reine Trennung der Uranfraktion geachtet werden, um die stark radio-
aktiven Töchter des " 2U abzutrennen . Die Fertigung des frischen Brennstoffs
sollte dann möglichst rasch erfolgen, um einen erneuten Aufbau dieser stark y-

strahlenden Töchter vor der Fertigung möglichst niedrig zu halten.

1L2 Ergebnisse aus den Abbrand und 11.ritikalitätsstudien

11-2.1 Nukleare Stabilität

Da hier nur die Brennstoffe aufgeführt werden, die die unabdingbare Forderung
nach nuklearer Stabilität des Druckwasserreaktors erfüllen, werden zunächst

die Ergebnisse aus den Simulationen von Uran, U-MOX und Th-MOX Brennstof-

fen hinsichtlich ihres Sicherheitsverhaltens zusammengefaßt:

• Uran Brennstoffe mit den Abbränden von 47,5 GWelftsm und 60 GWdItsm sind

aus Sicht der nuklearen Stabilität vertretbar, während bei 100 GWdlt sm die
Moderatortemperatur-Koeffizienten des frischen Brennstoffs positiv werden.

• U-MOX Brennstoffe können ebenfalls bei Entladeabbränden von 100 GWdIts m
ohne weitere Modifikationen an den Brennelementbündeln im Druckwasser-

reaktor nicht verwendet werden, da bei den frischen Brennstoffen die Mode-
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ratortemperatur-Koeffizienten positiv sind und die Void-Koeffizienten bei je-

dem Abbrand ebenfalls als stark positiv bestimmt worden sind . Diese Aussage

behält unabhängig davon, mit welchem Abbrand des Uransystems das Pluto-
nium erbrütet wurde . Ob Abbrände unterhalb von 100 GWd/ts M und oberhalb
von 60 GWdItsm einsetzbar sind, wurde hier nicht untersucht,

m Th-MOX Brennstoffe zeigen ein ähnliches Verhalten wie die U-MQX Brenn-

stoffe und können bis zu Abbränden von 60 GWd/ts M eingesetzt werden . Beim
Brennstoff, dessen Anreicherung ausreicht, einen Abbrand von 100 GWd/ts M
zu erreichen, stellen sich auch bei Th-MOX Brennstoffen während der gesam-
ten Einsatzzeit im Reaktor positive Void-Koeffizienten ein . Deren Betrag ist
jedoch deutlich kleiner, als bei dem vergleichbaren U-MOX Brennstoff . Für
den Fall, daß der Plutoniumvektor der startenden Plutoniumfraktion aus ei-
nem Uransystem mit 47,5 GWd/t sM erbrütet wurde, werden die Void-

Koeffizienten gegen Ende des Zyklus sogar negativ . Zu Beginn des Zyklus
sind sie mit ca . +3400 pcm nur verhältnismäßig schwach positiv . An dieser

Stelle ist mit den bisher durchgeführten Untersuchungen noch keine ab-
schließende Aussage über die nukleare Stabilität möglich, da es sich um Zell-

rechnungen handelt, die keinen Neutronenleckagestrom unterstellen . In der
Realität wird sieh dieser aber bei fehlendem Moderator erhöhen, was entspre-
chend nicht berücksichtigt ist . 3D Reaktorsimulationen könnten hier Auf-
schluß geben. Welche Abbrände unterhalb von 100 GWd/ts M und oberhalb von
60 GWd/t sm sicherheitstechnisch erreichbar sind, wurde hier nicht untersucht.

Bei der Betrachtung der zweiten. Rezyklierung verhält sich nur einer der un-
tersuchten Brennstoffe nuklear stabil . Es ist ein. Th-MOX Brennstoff, dessen
treibende Fraktion aus der Rezyklierung von Uran und Plutonium der abge-

brannten ersten MOX Stufe mit einem Endabbrand von 47,5 GWd!t sM gebildet
wird . Die alleinige Rezyklierung des Plutoniums oder das Nutzen eines U-

MOX Brennstoffes führen zu stark positiven Void Koeffizienten während der
gesamten Standzeit . Wegen des sehr hohen erforderlichen Plutoniumanteils
im Falle des Th-MOX bei ausschließlicher Plutonium Rezyklierung, werden

die Moderatortemperatur-Koeffizienten ebenfalls positiv . Ursache ist der au-
ßerordentlich „schmutzige" Plutoniumvektor des zweifach abgebrannten Plu-

toniums, der sehr hohe Plutoniumgehalte des Brennstoffs erzwingt.

« Bei den untersuchten MOX Brennstoffen, bei denen neben dem Plutonium

auch Neptunium, Americium und Curium rezykliert wurden, ergab die Be-

rechnung der Reaktivitätskoeffizienten leicht positive Void-Koeffizienten so-

wohl für U-MOX als auch für Th-MOX, so daß die Frage der nuklearen Stabi-
lität durch die Zellrechnun.gen abschließend nicht geklärt werden kann.

11.2.2 Umsatzraten für Tra surane .emente

Für die untersuchten Brennstoffe sind die Umsatzraten an Plutonium bezogen

auf den anfänglichen Plutoniumgehalt in Tab. 11-1 zusammengestellt . Man er-

kennt, daß die erreichbaren relativen Vernichtungsraten an Plutonium bei Uhr-
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gang von U-MOX auf Th-MOX Brennstoffe um. ca. 50 % erhöht werden . Eine
zweite Rezyklierung des Plutoniums ist nicht sinnvoll, wenn man möglichst hohe

Verniehtungsraten erreichen will, wie an den kleineren Werten der Umsatzraten

gegenüber den entsprechenden Werten der ersten Rezyklierung zu erkennen ist.
Strebt man jedoch ein möglichst geringes Restinventar an Plutonium an so ver-

ringert sich dieses durch die Einführung der zweiten Rezyklierungsstufe. Be-
trachtet man nur nuklear stabile Brennstoffe, so verringert sich das Plutonium-
restinventar des gesamten Brennstoffzyklus bei Nutzung der zweiten Th-MOX

Stufe auf 27 % des durch ein Uransystem (47,5 GWd/ts; Endabbrand) erzeugten
Plutoniums. Bei Nutzung nur einer Rezyklierungsstufe ist der maximale Restge-
halt bei Verwendung von Th-MOX von 60 GWd/ts q noch 48 % der durch mit Uran
von 47,5 GWd/ts erbrüteten Plutoniummenge . Betrachtet man die vernichtete
Plutoniummenge im Verhältnis zur theoretisch möglichen umsetzbaren Menge
aus der Beziehung daß pro 1 g gespaltenem Material ein . Energie von 1 MWd
umgewandelt wird, so ergeben sieh für U-MOX Pluton.iumumwandlungsraten
zwischen 50 % und 70 % während diese bei Th-MOX Brennstoffen Werte zwi-
schen. 95 % und 105 % erreichen . Diese Umsatzraten können dadurch erklärt
werden, daß nicht alles vernichtete Plutonium gespalten wird, sondern ein. Teil
auch zu höheren Actiniden, insbesondere Americium und Curiunn aufgebaut
wird. Deshalb ist die zusätzliche Bilanzierung über alle Transuranelemente
sinnvoll . Die Tab. 11-2, die analog aufgebaut zu Tab. 11-1 ist, enthält die relati-
ven TRU Vernichtungsraten . Diese zeigen um 5 % niedrigere Vernichtungsraten
als die Werte für Plutonium, was unmittelbar mit dem Aufbau von Americium
und Curium. korreliert.

Tab. 11-1 : Umgesetzte Masse an Plutonium bezogen auf die im frischen Brennstoff vorhandene
Plutoniummasse für MOX Brennstoffe.

Entladeabbrand / [G &t.] 47,5 60 100

Pu-Vektor von Uran Brennstoff mit einem 47,5 47,5 60 47,5 60 100

U-MOX 26,9 % 29,1 % 27,1 % 36,0 %' 33,5 %' 31,0 % i

Th-MOX 42,8 % 46,2 % 41,0 % 52,0 % .2 47,6 %' 43,0 V(

2 . U-MOX Stufe (Pu aus 60 GWd{ts ,, der
1 . U-MOX Stufe rezykliert)

-`' 20 3 % 3 a - s

2 . Th-MOX Stufe (Pu aus 60 GWd/t, M der
1 . Th-MOX Stufe rezykliert)

- 1 20,5 % ' s s :3

2. Th-MOX Stufe (Pu + U aus 60 GWdlt sM
der 1 . Th-MOX Stufe rezykliert)

-~ r;34,9 ~% s a

nukleare Stabilität nicht gegeben

nukleare Stabilität kann durch Zeltrechnungen nicht abschließend bestimmt werden
Rechnungen wurden nicht durchgeführt, da nukleare Stabilität nicht erreichbar ist.
Nicht betrachtet, da 3 Rezyklierungen mit je 47,5 GWd/ts M =142,5 GWd/ts, keinen Vorteil
gegenüber Th-MOX, 1 . Rezyklierung mit 100 GWd/t,, und dem vorhergehenden
Uransystem mit 47,5 GWd/t .3 = 147,5 GWdlt ` , erwarten lassen.
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Tab. 11-2: Umgesetzte Masse an Transuranen bezogen auf die im frischen Brennstoff
vorhandene Transuranmasse für MOX Brennstoffe.

Entladeabbrand [GWdlt 47,5 60 100

Pu-Vektor von Uran Brennstoff mit einem
Entladeabbrand von: [GWd/t,, ,]

47,5 47,5 60 47,5 60 100

U-MOX 22,5 % 24,4 % 22,3 % 30,4 %' 27,8 %' 25,4 %'

Th-MOX 38,7 %r 42,3 %c 36,4 % 46,7 % L 42,1 %' 37,5 %'

2. U-MOX Stufe (Pu aus 60 GWd/tsa, der
1 . U-MOX Stufe rezykliert)

16,0 % s a

2. Th-MOX Stufe (Pu aus 60 GWd/t y , der
1 . Th-MOX Stufe rezykliert)

-'i 16,2 % .3

2 . Th-MOX Stufe (Pu + U aus 60 GWdlt sM
der 1 . Th-MOX Stufe rezykliert)

-' 29,0 %

nukleare Stabilität nicht gegeben
nukleare Stabilität kann durch Zellrechnungen nicht abschließend bestimmt werden
Rechnungen wurden nicht durchgeführt, da nukleare Stabilität nicht erreichbar ist.

4 Nicht betrachtet, da 3 Rezyklierungen mit je 47,5 GWd/ts M -142,5 GWcl/t,,, keinen Vorteil
gegenüber Th-MOX, 1 . Rezyklierung mit 100 GWdltSM und dem vorhergehenden Uransy-
stem mit 47,5 GWd/t sM = 147,5 GWdltsM erwarten lassen.

Ein Vergleich der Transuran-Vernichtungspotentiale des Druckwasserreaktors

mit anderen Reaktoren oder Reaktorkonzepten deren Brennstoffkreisläufe hin-

sichtlich der TRU Vernichtung optimiert wurden, ist in Abb. 11-1 gezeigt. Auf
der Ordinate sind die erreichbaren Umsatzraten pro gewandeltem thermischen

Gigawattjahr aufgetragen, während auf der Abszisse das Verhältnis dieser Mas-

se zu der beim Entladen noch vorhandenen Masse aufgetragen wurde . Das heißt,
daß Reaktoren deren „Betriebspunkt" im Diagramm weit rechts liegen in der La-

ge sind, Transurane bis auf einen möglichst geringen restlichen Anteil umzu-
wandeln. „Betriebspunkte", die sehr weit oben liegen zeigen das größere Potenti-

al schnell TRU Elemente abzubrennen . Man erkennt, daß die höchsten Umsatz-
raten bei der Verwendung von Inertmatrices erreicht werden . Dies gilt sowohl
für den LWR als auch für ein CAPRA Kern . Diese Brennstoffträgermatrizen sind

aber noch nicht Stand der Technik, was bei einer abschließenden Beurteilung
nicht außer Acht gelassen werden darf. Der Thorium MOX Brennstoff im LWR
zeigt dann die nächst höheren Vernichtungsraten, allerdings bei relativ hohen

Restinventaren, Der „FEA-Burner" nach Prof . Rubbia liegt in einer Geraden zwi-
schen dem Thorium. Druckwasserreaktor und dem Hochtemperaturreaktor des-
sen Brennstoff auf TRU Vernichtung bzw . möglichst geringem TRU Restinventar
optimierte wurde. Die bisher eingeführten Zyklen (Uran mit 113 U-MOX Bren-

nelementen im Kern) weisen deutlich niedrigere TRU Vernichtungsraten und
höhere Restinventare auf, Wie aus Abb. 11-1 hervorgeht, sind die Ergebnisse die

beim DWR hinsichtlich der TRU Vernichtung erzielt werden können, ermuti-
gend.
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11 .3 Toxizitätspotentiale

Eine Betrachtung der Toxizitätsbilanzen läßt sieh durch einige Charakteristika,

die alle Brennstoffe einer Kategorie (Uran, U-MOX, Th-MOX) unabhängig vom
Abbrand haben, wie folgt beschreiben:

• Bei den Uranbrennstoffen wird das Toxizitätspotential der Schwermetalle des

Brennstoffs während des Einsatzes im Reaktor um vier Größenordnungen er-
höht. Ein Erreichen des Niveaus des frischen Brennstoff erfolgt erst nach ei-
nigen Millionen Jahren.

• Bei den U-MOX Brennstoffen erhöht sieh das Gefährdungspotential während

des Einsatzes im Reaktor nicht und zeigt während der ganzen Zeit keine rele-

vanten Unterschiede zwischen frischen und abgebranntem Brennstoff. Nach
einigen hunderttausend Jahren kommt es je nach Abbrand zu einer um 50 %

bis 100 % höheren Toxizität im Vergleich zum abgebrannten Uranbrennstoff,

da das bei U-M0X verstärkt vorhandene "'Pu in dieser Zeit zerfällt . Positiv

formuliert, kann mit U-MOX Brennelementen Elektrizität in Kernreaktoren
erzeugt werden, ohne daß das Toxizitätspotential vergrößert wird . Auf der
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anderen Seite erfolgt auch keine Reduzierung des Gefährdungspotential, so
daß die erforderliche Abschlußzeit von der Biosphäre nicht reduziert wird.

Bei Th-MOX Elementen können qualitativ die gleichen Aussagen wie für U-
MOX gemacht werden . Man erkennt sogar eine erhöhte Toxizität nach einer

Zeitspanne von einigen hunderttausend Jahren, die durch den Zerfall des 233U

und der Toxizität seiner Tochternuklide begründet werden kann.

Neben der Betrachtung der Bilanzierung der einzelnen Stufen der Brennele-

mentkreisläufe ist auch die integrale Bilanzierung der kompletten Zyklen für ei-
nen umfassenden Vergleich von Bedeutung. Dabei muß berücksichtigt werden,

daß eine Vielzahl. von Uransystemen benötigt wird, um genügend Plutonium zu

erbrüten, so daß die nachfolgende MOX-Stufe damit gestartet werden kann . Die

Stoffströme und damit auch die Toxizitätspotentiale sind dementsprechend stark

durch die Uransysteme geprägt . Die Wiederaufarbeitimgsabfälle, die bei der Re-

zyklierung der abgebrannten Uranbrennstoffe entstehen, weisen noch relativ ho-
he Toxizitätspotentiale auf. Diese erreichen das Niveau des frischen Brennstoffs

erst nach ca. hunderttausend Jahren . Selbst wenn das abgetrennte Plutonium zu

100 % umgesetzt werden könnten, kann durch eine ausschließliche Rezyklierung

des Uran niemals das Ziel erreicht werden, die erforderlichen Endlagerzeiten auf

technische Dimensionen zu verringern . Berücksichtigt man zusätzlich die Toxizi-

täten der in den abgebrannten MOX Brennstoffen enthaltenen Transuranele-
mente, so zeigt der Toxizitätsverlauf das gewohnte Bild und weicht nur unwe-

sentlich von den abgebrannten Brennstoffen der einzelnen Stufen ab . Die Be-

trachtung der Toxizität von Brennstoffen, die die binar Actinides (MA) mit rezy-

klieren entfällt an dieser Stelle, da die nukleare Stabilität im Druckwasserreak-

tor bei diesen Brennstoffen nicht sichergestellt ist.

11 .4 Sonstige Aspekte bei der Einführung des Thorium
Brennstoffkreislaufs

Bei der Untersuchung der Stabilität von Endlagern ist ein wichtiger Aspekt der

Einfluß der mit dem Abfall eingebrachten Wärmeproduktion . Nach den Rech-

nungen in Kapitel 9 zeigt sich, daß es keinen nennenswerten Unterschied hin-

sichtlich der Nachwärmeproduktion zwischen Uran und thoriumbasierten

Brennstoffkreisläufen gibt . Bei den Thorium Brennstoffen ist das Niveau im Be-
reich von hundert bis zweihunderttausend Jahren durch den dann stattfinden

Zerfall des 233U im Vergleich zu den entsprechenden Uranbrennstoffen erhöht.

Da das Leistungsniveau zu diesem Zeitpunkt aber insgesamt bereits auf ein

niedriges Niveau gefallen ist, stellt der 233U Zerfall hinsichtlich der Wärmepro-

duktion im Endlager kein relevantes Problem dar.

Ein Vergleich des Thoriumbrennstoffkreislaufs mit dem Uranbrennstoffkreislauf
hinsichtlich der Proliferationsaspekte erfolgt unter Betrachtung der für die Pro-

liferation wichtigen Größen insbesondere der,

Kritischen. Masse bei gegebener Nuklidzusammensetzung,
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ei Wärmeleistung der kritischen Masse,

• Neutronenemission der kritischen Masse,

• Vielfaches der kritischen Masse, die im abgebrannten Brennelement enthal-
ten ist,

Dosisleistung der kritischen Masse.

Die ersten vier Parameter zeigen in Bezug auf die Plutoniumvektoren und Mas-

sen, die in den Brennstoffkreisläufen bearbeitet werden müssen, günstigere Wer-

te bei thoriumbasierten Brennstoffen als bei uranbasierten . Zusätzlich muß beim
Thorium Brennstoffkreislauf aber noch das erbrütete Uran hinsichtlich der Pro-

liferationsfähigkeit geprüft werden . Niedrige Wärmeleistung und Neutronene-
mission begünstigen hier die Proliferation . Der hohe Anteil an " 3U innerhalb der
Uranfraktion führt auch zu einer relativ geringen kritischen Masse . Hier besteht
aber die Möglichkeit, bereits bei der Fertigung der frischen Brennstoffe abgerei-

chertes Uran zuzufügen und auf diese Weise den 'U Anteil wirkungsvoll zu ver-
ringern und so die kritische Masse zu erhöhen . Entsprechend steigt der zur Pro-

duktion der kritischen Masse erforderliche Wiederaufarbeitungsaufwand an.
Nach relativ kurzer Zeit baut die Uranfraktion durch die Töchter des 282U eine
hohe Gamma-Dosisleistung auf, die auch für einige tausend Jahre einen Prolife-
rationsschutz bietet . Von daher sind beide Brennstoffkreisläufe mit Proliferati-
onsrisiken behaftet . Rechnet man die Proliferationsgefahr von Uran und Pluto-
nium mit 1 :1, dann ergeben sich Vorteile für den Thoriumkreislauf, da dort die
Uran- und Plutoniummassen kleiner als die Plutoniummasse beim Urankreislauf
ist.

1L5 Ausblick

Um das Fernziel einer Toxizitätsreduzierung in den Ausmaßen zu erreichen, daß

auf eine Langzeitendlagerung der Schwermetalle in einer geologischen Forma-

tion verzichtet werden kann, müssen neben Plutonium auch noch Neptunium,

Americium und Curium abgetrennt und anschließend in einem Reaktor vollstän-
dig umgewandelt werden. Für den Fall des vollständigen Umsatz der Reststoffe
müssen nur die Wiederaufarbeitungsabfälle endgelagert werden . Die entspre-
chenden Toxizitätsverläufe sind in Abb. 11-2 gezeigt. Die Toxizitäten der end-
zulagernden Abfälle aus der Wiederaufarbeitung erreichen das maximale Toxizi-

tätsniveau des frischen Brennstoffs bereits nach einer Abklingzeit von einigen

Jahrhunderten, so daß die Rückhaltung der Schwermetalle von der Biosphäre

durch technische Barrieren sichergestellt werden kann.

Das zu lösende Problem ist die nahezu vollständige Umwandlung der abgetrenn-
ten Transuranelemente . Unter Umständen sind im Druckwasserreaktor weitere
Potentiale zur Rezyklierung nutzbar, wenn von der jetzigen Bündelstruktur ab-

gewichen wird. Im einzelnen sind folgende Modifikationen denkbar, die durch

weiterführende Rechnungen auf ihre Realisierbarkeit geprüft werden müssen :
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Abb. 11-2 : Toxizitätsverläufe des frischen Uranbrennstoffs und der Wiederaufarbeitungs-
abfalle bei Rezyklierung der Transuranelemente (Schwermetalle)

• Anpassung der Moderationsverhältnisses speziell auf TRU Brennstoffe, um

den TRU Gehalt zur Sicherung der Kritikalität zu senken.

• Veränderungen an den Brennstoffpellets selber . Zum Beispiel wären hohle
Pellets denkbar, wodurch das Verhältnis der Schwermetallmasse zu Modera-
tormasse ebenfalls modifiziert werden kann.

• Betrachtung von heterogenen Reaktorkernen, die nur einige Brennelement-
bündel mit TRU Brennstoffen enthalten . Diese können unter Umständen
auch eine geringere Standzeit haben, und bei jedem Stillstand zum Bren-

nelementwechsel aus dem Kern entnommen werden.

• Einzelne Stäbe, die TRU Brennstoffe enthalten und sich in einer Spektralzone

befinden, die wenig durch sich selbst als mehr durch die Umgebung beeinflußt
wird.
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Neben der vollständigen Rezyklierung im .Druckwasserreaktor ist auch eine ge-
meinsame, vertikale Nutzung verschiedener Reaktorsysteme denkbar. So muß
das Potential geprüft werden, mit denen schnelle Systeme speziell die Umwand-

lung von hochabgebrannten Plutoniumvektoren erreichen. Ebenso muß geprüft
werden, wie schnelle Neutronenspektren mit einem Plutoniumvektor umgehen

können, der durch einen hohen Anteil an "'Pu charakterisiert wird. Der hohe
Anteil des 24°Pu entsteht, wenn man das 44Cm zerfallen läßt und anschließend
zusammen mit der übrigen Plutoniumfraktion rezykliert . Die Möglichkeiten von
Hochtemperaturreaktoren auf deren Möglichkeiten zum . Betrieb mit solchen Plu-
toniumvektoren sind ebenfalls zu prüfen.

Auch innovative Systeme, die Beschleuniger zur zusätzlichen Neutronengenera-

tion durch Spallationsprozesse nutzen, müssen hinsichtlich ihrer Potentiale zur

gezielten Transmutation der Transuranrestvektoren der Th-MOX Brennstoffe
geprüft werden .
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Am
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MA
Np

Pa

Pu
Th-®X

TRU-Elemente

U

U-MOX

Element Americium

Element Curium

Minor Actinides (Np, Am und Curiun.)
Element Neptunium

Element Protactinium
Element Plutonium

Thorium/Plutonium Mischoxidbrennstoff

Transuranelemente (Np, Pu, Am und Curium)
Element Uran

Uran/Plutonium Mischoxidbrennstoff

A-2 Formelzeichen
cr

	

Reaktivitätskoeffizienten
x(r,E)

	

Anteil von Neutronen der Energie E
c

	

Borkonzentration im Moderator
c`

	

Nominale Borkonzentration im Moderator
e,

	

Aktiviätskonzentration des Nukiids i
dp

	

Änderung der Reaktivität
D

	

Dichte
t],

	

Dosisfaktor des Nuklid i

Differenz
0

	

Neutronenfluß
,.p~cell (E)

8

Anteil des Spaltprodukts i nach Spaltung (Field)

Temperatur
dynamische Viskosität

k,,,l , k~

	

Multiplikationsfaktor einer unendlichen ausgedehnten Anordnung

Multiplikationsfaktor, unendliche Anordnung ; Nominalzustand
2

	

Wärmeleitfähigkeit
Zerfallskonstante

über Gruppe G Bemittelter Zell-Neutronenfluß

[-l
[ 1/(eVcm )l

[Ppm ]

[PPml
[Bq/(GW,a)1

[pcm]
[g/cm' )
[SvBgl

[-l
[rill cm z s)1

[n/(cm 2 s eV)l

[-l
[KI

[WC. cm s)l
[-l

[-l
[W/(cmK)l

[1/sl
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durchschnittliche Anzahl Neutronen/Spaltung

	

[_]

Dichte

	

[g/em 2]
mikroskopischer Wirkungsquerschnitt

	

[barn]

gesamter, mikroskopischer Wirkungsquerschnitt aller Nuklide

außer Nuklid i

	

[bare]

zellgemittelter, mikroskopischer Wirkungsquerschnitt

	

[barn]

der Gruppe g

	

[bann]
mikroskopischer, totaler Wirkungsquerschnitt

	

[barn]
makroskopiseher Wirkungsquerschnitt für Spaltung

	

[1/cm]
makraskopischer, totaler Wirkungsquerschnitt

	

1/cm]
makroskopischer Wirkungsquerschnitt für elastischen Stoß [1/cm]

Richtungsvektor
Querschnittsfläche
Wärmekapazität
Energie

Q
A

[ruf']

[cm']
[d/(gK)]

[ eV ]

F( 7-, E, S2)

	

Streuquellterm innerhalb einer Neutronengruppe

gewichteter Bondarenko-Faktor
k

	

Multiplikationskonstante
N

	

Kernzahldichte eines Nuklids
rh

	

Massenstrom

Dancoff korrigierte Resonanzentkommwahrscheinlichkeit

Q

	

thermische Leistung

'( i--, E, .2 )

	

Streuquellterm innerhalb einer Neutronengruppe

T

	

Temperatur

Nominaltemperatur
r

	

Ortsvektor
tc

	

Lethargie
V

	

Volumen

[1/(eVrad2 c

[-1
[-]
[1/cm 2]

[g/s]

[W]

[1/(eVrad 2 cm)J

[K]

[K]
[cm]

[-]
[cm`']

'(E) Funktion, die den Neutronenfluß als f(E) enthält. Hier 1/E im
epithermischen und Maxwell-Funktion im thermischen Bereich .
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Anhang B Rechenverfahren

In diesem Kapitel des Anhangs werden zunächst in den Abschnitten B-1 .1 bis B-
1 .5 die innerhalb der Berechnungen verwendeten Programmodule des SCALE 4 .2
Programmpaketes /ORN 93/ beschrieben und deren Numerik umrissen . Im An-
schluß daran werden die beiden Steuermodule CSAS1X (Abschnitt B-2 .1) und
SAS2 (Abschnitt B-2 .2) erläutert. Während CSAS1X für die Berechnung der Ei-
genwerte verwendet wird, berechnet SAS2 die Nuklidvektoren als Funktion des
Abbrandes. Die Beschreibung der Implementierung des SCALE 4 .2 innerhalb der
AIX Umgebung und der entwickelten Programmsteuermodule bzw . Fortranpro-
gramme zur automatisierten Berechnung der Reaktivitätskoeffizienten ist in
/Neu 99/ zu finden.

B-1 SCALE Programmsystem

B4 .1 BONAMI-S

Diese Programmprozedur berechnet die nicht auflösbaren Resonanzen nach der

Bondarenko-Methode im epithermischen und schnellen Energiebereich . Dazu
wird aus einem AMPX-Master-Datensatz /AMP 76/, der die Bondarenko-

Faktoren enthält, unter Berücksichtigung der Selbstabschirmung der Resonan-

zen, ein neuer problembezogenener Master-Datensatz erstellt . Im Eingabedaten-

satz wird die eindimensionale Geometrie und die Zusammensetzung der drei be-
trachteten Zonen (Brennstoff/Hülle/Moderator) vereinbart. Das Ziel ist die Be-
stimmung von effektiven Wirkungsquerschnitten der Form

5 r(u)e(u) du

GI. B-1

	

=----
50(u) du

Die fundamentale Beziehung, nach der mit der Bondarenko-Methode /Bon 64/

der Neutronenfluß als Funktion der Lethargie berechnet wird, hat die folgende
Proportionalität,
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Gl. ß-2
10(u)	 .

1,(u)

Für die gesamte Wechselwirkungshäufigkeit kann vereinfachend angenommen
werden,

F (u) = 1, (u) (1)(u) = const ..

Für die spätere Iteration ist es sinnvoll die Gleichung für den effektiven Wir-
kungsquerschnitt wie folgt, umzuformen,

o-(u)
du

u)+N .o-«u)

5-	 1	 du	 	 du
1

1', (u)

	

g iVfr,(u)

GI B-4 g

g
,mit

Definiert man u i,» als gesamten mikroskopischen Wirkungsquerschnitt für alle

Nuklide außer i selbst nach Gl. B-5, erhält man nach Division des Nenners der
Gl. B-4 durch N i den Zusammenhang in GI. B-6,

Gl. B-5

Gl. B-8

	 du
(u ) + 01) (u)

=

Zur Berechnung der effektiven Wirkungsquerschnitte nach der Bondarenko-
Methode wird für a o für jede Energiegruppe eine konstanter Wert angenommen.

Dadurch wird eine Vorausberechnung ohne genaue Kenntnis der Wichtung der
einzelnen Komponenten ermöglicht. Für den Grenzfall der unendlichen Verdün-
nung (Toi =00 wird in /ORN 93/ die Gl . B-7 definiert, die eine vereinfachte Form von

Gl. B-6 ist,

J o-(u) du

G,1. B-7

	

g

	

'du
g

Die Bondarenko-Faktoren werden dann für endliche a.o und bei der Temperatur T
folgendermaßen definiert,

GI. B-8 o (o- , T)=F (o- ' T) -o--g

	

O

	

g-0

	

g
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BONAMI berechnet die Wirkungsquerschnitte für einige a und T und interpo-
liert zwischen diesen Werten, Für heterogene Anordnungen werden die oben
skizzierten Zusammenhänge dadurch modifiziert, daß man einen effektiven
Leckage-Wirkungsquerschnitt c e zu dem ao Term. addiert. Dabei wird o, durch
GI. B-9 berechnet,

Gl. B-9

	

IN.

mit l =4*Volumen/Oberfläche . Um die benachbarten Einheitszellen im Reaktor

zu berücksichtigen, bedient man sich bei der Bestimmung von a e des Dancoff`
Faktors.

Die Bondarenko-Faktoren werden getrennt nach ao und T zwischen den berech-
neten Stützpunkten iteriert. Dabei besitzen die Iterationsgleichungen ähnliche
Strukturen . Für die Abhängigkeit von ao gilt,

G1.B-10

	

fT(a0) = f
y

	

4

9

	

4 [fT (ui+ - 3 (6 i
i+[

	

i

Zur Berücksichtigung der Doppler-Verbreiterungen der Resonanzen bei Tempe-
raturerhöhung wird jeweils für konstante a 0-Werte eine Iteration durchgeführt.
Dabei ist das Rechenschema analog zu G1. B-10,

TP _ T P

f (T)= 3 + 7* p

	

~g* j3 ( .fi+

	

3
~i+1 - L i

Das Ergebnis ist ein auf die Problemstellung bezogener, neuer Master-Datensatz,
der Wirkungsquerschnitte enthält, die die Selbstabschirmung der Resonanzen im

oberen epithermischen und schnellen Energiebereich berücksichtigen.

B-1.2 NITAWL-II

Dieses Modul berücksichtigt die auflösbaren Resonanzen im oberen thermischen,

sowie im epithermischen Energiebereich unter Berücksichtigung der geometrie-
abhängigen Selbstabschir znung. Dazu werden die Resonanzen nach der Nord-
heim Integralmethode berechnet . Bei der Nordheim Integralmethode ist die Be-

stimmung der Energieabhängigkeit des Neutronenflusses erforderlich . Für die
energieabhängige Wechselwirkungshäufigkeit gilt

Gl. B-11

Gl. B-12

	

0(E) (E) F(E)X(E)W(E)

Dabei wird über drei Materialzonen in der Einheitszelle addiert, Der erste Term
auf der rechten Seite ist der Quellterm in der Energiegruppe E durch das Herab-
streuen von Energien E' oberhalb von E. Dabei muß nur über den Energiebereich
1E, EI (1-e)/ integriert werden, weil nur aus diesem Intervall Streuungen in die
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Gruppe E stattfinden können. Der zweite Teil erfaßt den Quellterin, der sieh aus

Rückstreuungen aus anderen Zonen in die Resonanzabsorberzone ergibt . Dazu
wird die Reziprozitätsbeziehung von Rothenstein /Rot 60/ ,

Gl. B-13

	

J O! 1 '1 V I z-- PO2 1 2 1/2 ,

die unter den dort genannten Randbedingungen gültig ist, verwendet . Dadurch
muß der Leckagestrom aus dem Moderator nicht berechnet werden, sondern

kann durch den Neutronenstrom vom Resonanzabsorber in der Brennstoffzone
zum Moderator bestimmt werden. Um den Einfluß der Hüllrohre und der be-
nachbarten Zellen zu berücksichtigen, bedient man sich, wie bei der Berechnung

der nicht auflösbaren Resonanzen, des Dancoff-Faktors . Für die Übergangswahr-
scheinlichkeit in die Energiegruppe E ergibt sich /ORN 93/,

	(1- C)	pj (E) = Po (E )

	

ir

	

Po(E ) c

Zur numerischen Lösung wird zunächst die Lethargie u=ln(E, /E) eingeführt und

eine Normierung des makroskopischen Wirkungsquerschnittes durch Division
mit der Nukliddichte vorgenommen . Jede Resonanz wird einzeln behandelt . Dies
ermöglicht es, eine Energie E2 anzugeben, oberhalb der ein 1/E- Verlauf des
Flusses angenommen werden kann. Von dieser jeweiligen Energie ab wird mit-
tels einer Summation das Integral angenähert und die Wirkungsquerschnitte in-
nerhalb der Resonanz bestimmt. Dabei werden für jedes Intervall der Lethargie
die Resonanz-Wirkungsquerschnitte und Rennoval-Wirkungsquersehnitte be-

rechnet, um die Zahl der gesamten Wechselwirkungen bestimmen zu können.

Nachdem dies erfolgt ist, wird die zugeordnete Flußverteilung verwendet, um die
Wirkungsquerschnitte entsprechend der jeweiligen Gruppenstruktur zu wichten.

Genauere Angaben über die Numerik finden sich in /ORN 3/ . Zur Berücksichti-
gung der Doppler-Verbreiterung der Resonanzen wird zunächst der Wirkungs-

querschnitt bei einer in dem Master-Datensatz enthaltenen Temperatur be-
stimmt. Anschließend wird dann auf die Problemtemperatur umgerechnet, um
den problembezogenen Neutronenfluß zu bestimmen . Die Wirkungsquerschnitte
werden dafür über die Energiegruppen und Zonen nach Gl . B-15,

Gl. WM

	

2T775'"-Z-fie'"17 = - f N(ii')dii515F"«E)ö-(E)dE ,
~rl FiJel	g

gemittelt . In NITAWL-II wird die Selbstabschirmung der Resonanzen bei einer

heterogenen Anordnung berücksichtigt, indem man zunächst von den Werten für

eine „unendliche Verdünnung" ausgeht. Bei dieser unendlichen Verdünnung fin-
det keine Selbstabschirmung statt. Zu diesen Werten wird dann ein Ad- (<0) ad-
diert, das die Veränderung der Wirkungsquerschnitte durch die Selbstabschir-
mung wiedergibt

GI . B-14

Gl. B-16

	

a in unendlicher Verdünnung

	

a Selbstabsrhirmung
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Nach Beendigung der Wiehtung der Resonanzen in der Brennstoffzone erstellt
NITAWL-II einen Arbeitsdatensatz. Dieser Datensatz ist dann von den Trans-
portprogrammen verarbeitbar und enthält die zellgewiehteten Wirkungsquer-

schnitte für die einzelnen Energiegruppen. Die genaue Struktur dieser Datensät-
ze ist ebenfalls in /ORN 93/ beschrieben.

B4 .3 XSDRNPM-S

Das Modul XSDRNPM-S löst die Boltzmann-Gleichung in Kartesischen-, Zylin-
der- oder Kugelkoordinaten eindimensional . Das bedeutet, daß im Falle von Zy-
linder bzw. kartesischen Koordinaten die anderen Dimensionen als nur infiniti-
simal ausgedehnt betrachtet werden . Die Neutronenleckagen in diesen nicht be-
trachteten Dimensionen werden vernachlässigt . Im Rahmen des Programmpa-
kets SCALE 4.2 wird das XSDRNPM-S Modul benutzt zur Eigenwertbestim-
mung (kJ und Berechnung der zellgemittelten, vom effektiven Fluß in den ein-

zelnen Zonen abhängigen Wirkungsquerschnitte . Die so kondensierten Eingrup-
penquerschnitte werden von ORIGEN weiterverarbeitet . Für die Anzahl der be-
trachteten Zonen und Energiegruppen bzw. berücksichtigten Nuklide macht
XSDRNPM-S keine direkte Beschränkung . Diese Grenzen werden nur durch die
Rechnerleistung beschränkt . Zur Berechnung der Flüsse und Eigenwerte wird
standardmäßig die S,-Theorie /ORN 93/ verwendet . Optional stehen auch die B i,-
Theorie, Diffusionsgleichung und die Theorie der ,,unendliehen Verdünnung" zur

Verfügung die ebenfalls in /ORN 93/ beschrieben werden . Diese anderen Berech-
nungsmethoden sind im Vergleich zur S n-Theorie nicht so weit optimiert.

Die zeitunabhängige Transportgleichung nach Boltzrnann kann geschrieben
werden als,

GI. B-17

	

S2* V V P'(i ,E,i2 ) + l r ( E)

	

F, .ä) = S( F, E, h) .

Diese Gleichung drückt das Gleichgewicht zwischen Neutronenleckage aus der

Zelle und Neutronenabsorption in der Zelle einerseits und dem Quelltel in ande-
rerseits aus. Für die Integration ist die Bilanzgrenze jeweils ein infinitisimaler

Vektorraum aus Ort F , Energie E und Richtung h . Der Quellterm kann in
Streu-, Spaltung- und äußere Quellen aufgeteilt werden. Wobei Gl. B-18 und GI.
B-19 den Streu- respektive den Spaltungsquellterm beschreiben,

4,,

Gl. B-18

	

E, .Q) = Jd S2' d E' (F, E'	 E,h»h')Y(i-;,E',,(2 »,
0

4i-

GI. B-19

	

F(F,E, .Q) = 42k„y(T-, E) d [2' d E' v(i-,E'

	

f (i,
o

Durch die eindimensionale Betrachtung kann der Leckage Term der Transport-
gleichung wesentlich vereinfacht werden . Die genaue mathematische Beschrei-
bung befindet sich in IORN 93/ . Zur Anpassung an die jeweilige Problemstellung
können verschiedene Randbedingungen berücksichtigt werden . So wird insbe-
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sondere für die hier durchgeführten Zellrechnungen der Neutronenfluß an der

äußeren Grenze der Einheitszelle als ideal reflektiert angenommen.

Die Zellwichtung der Wirkungsquerschnitte wird nach B20 durchgeführt,
wobei IZM die Zahl der betrachteten Materialzonen und W das entsprechend für
jedes Nuklid g gewichtete Neutronenspektrum bezeichnen,

Gl. B-20
N .

	

wi
gEG

j

Genauere Angaben über die Wichtung der Spektren sind ebenfalls in /ORN 93/

enthalten.

B-1 .4 COUPLE

Das Modul COUPLE hat die Aufgabe, die Ausgabedatensätze von XSDRNPM-S
so aufzubereiten, daß sie von dem Abbrandprogrammodul ORIGEN-S als Einga-

bedatensatz verwendet werden können . Dabei werden die problemspezifischen
Wirkungsquerschnitte und Neutronenflußwichtungsfaktoren für drei Energie-

gruppen (thermisch, Resonanzbereich und schnell) für jedes Nuklid zu binären,

urformatierten Datensätzen zusammengefaßt, die unmittelbar von ORIGEN-S
gelesen werden können. Genauere Angaben über das Modul und seine weiteren
Optionen sind in /ORN 93/ enthalten.

B-L5 OR1GEN-S

Die Programmprozedur ORIGEN-S berechnet die zeitabhängige Isotopenvertei-
lung im Reaktor. Dabei werden Neutroneneinfang, Spaltung, radioaktiver Zerfall
und evtl. äußere Zu- bzw. Abgaben von Nukliden berücksichtigt . Als Eingabeda-
tensatz kann bei der SCALE-Version von ORIGEN der von COUPLE erstellte,

binäre Datensatz verwendet werden . Die vier Standard Datenbänke, über die

ORIGEN zur Berechnung von LWRs, LMFBRs MSBRs und HTGRs verfügt, wer-
den automatisch dem speziellen Problem angepaßt . Damit kann jede vom Benut-
zer definierte Zelle innerhalb des SCALE Systems automatisch berechnet wer-
den. Das Modul wird hier eingesetzt, um die Transuran-Mengen (TRU), die wäh-

rend der Bestrahlung im Reaktor gebildet werden, zu berechnen.

Die analytische Gleichung, nach der ORIGEN-S die Nuklidkonzentrationen eines
jeden Nuklids i bestimmt, ist,

IV
Gl. B-21

	

d IV

	

N,	o- ,, 7 ,tiNni	o« fiN, 0 o-,Ty, N, 0 ,z , N,dt

Dabei ist 1) der zonengemittelte Neutronenfluß, der sich aus den gewichteten
Wirkungsquerschnitten ergibt . Die mikroskopischen Wirkungsquerschnitte in Gl.
B-21 sind als Wahrscheinlichkeiten für die entsprechenden Reaktionen zu deu-
ten. In Realität ist der Neutronenfluß in den einzelnen Zonen von den sich zeit-

i
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lieh ändernden Nuklidkonzentrationen abhängig. Wird davon ausgegangen, daß
sich der Fluß für einen Zeitschritt .3t nicht ändert, kann unter dieser Vereinfa-
chung die oben genannte Differentialgleichung innerhalb eines Zeitintervalls als
eine lineare Differentialgleichung 1 . Ordnung gelöst werden . Wegen dieser Un-
terteilung in Zeitintervalle, kommt es zu dem oben geschilderten Mehrfach-

durchlauf der Programmodule innerhalb eines SAS2H Laufs. Die ausführliche
Beschreibung der mathematischen Lösungsverfahren wie sie in ORIGEN-S im-

plementiert sind, findet sich in der Programmbeschreibung !ORN 93! . Dort fin-
den sich ebenfalls Beschreibungen zu verschiedenen Optionen, die ORIGEN-S
anbietet.

Restunsicherheiten, die in den Berechnungen entstehen, liegen einerseits bei

Nukliden, die auf Grund von Beschränkungen des Rechenaufwandes nicht be-

rücksichtigt werden und andererseits in den verwendeten Daten der verwende-
ten Datenbänken. Zum ersten Punkt sei darauf hingewiesen, daß die sehr kurz-

lebigen Spaltprodukte nicht einzeln berechnet werden, sondern deren Anteil
durch modifizierte Yields direkt den Nukliden mit größeren Halbwertszeiten zu-
geordnet wird. Dabei ist das Ergebnis des implementierten Algorithmus nur na-
herungsweise richtig, da der neutronische Einfluß dieser real im Reaktor wäh-

rend des Betriebes existierenden Elemente nicht erfaßt wird . Für die meisten
Nuklide entsteht aber der anteilig größere Fehler durch Unsicherheiten in den
verwendeten Daten die durch,

• Fehler bei den Messungen von Wirkungsquerschnitten,

• Rechenungenauigkeiten bei der numerischen Anpassung der Wirkungsquer-
schnitte auf das Problem,

• Numerische Fehler innerhalb von ORIGEN-S, die durch die angenäherte

Zeitabhängigkeit des Flusses innerhalb eines Zeitintervalls At,

entstehen.

B-2 Steuermodule

Innerhalb des SCALE Programmpaketes existieren verschiedene Programmsteu-
ermodule . Diese Module koppeln die einzelnen Programmprozeduren in unter-
schiedlicher Weise, je nach Zielsetzung der Rechnung. So wird der Eingabeauf-
wand für jede Rechnung auf den jeweiligen Eingabedatensatz begrenzt . Im Rah-
men dieser Arbeit werden die Steuermodule CSAS1X und SAS2H benutzt.

B-2.1 CSAS1X

CSAS1X dient zum Berechnen des kh-Wertes einer Einheitszelle, wobei die zuge-
hörigen zellgewichteten Wirkungsquerschnitte ebenfalls berechnet werden . Im
einzelnen werden von CSAS1X die in Abb . B-1 gezeigten Programmprozeduren,
die in den Abschnitten B-1 .1 bis B-1 .3 näher erläutert werden, aufgerufen .
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Abb. B-1 Programmflußschema furCSASIX.

B-2.2 SAS2

Bei dem Programmodul SAS2H liegt das Ziel in einer Abbrandrechnung zur Be-

stimmung der jeweiligen Schwermetallnuklidvektoren . Die Programmprozeduren
werden nach dem Schema in Abb . B-2 aufgerufen. Zu Beginn des Programms
wird analog zu dem CSAS1X-Lauf das Neutronenspektrum und der k--Wert der

Einheitszelle in der angegeben Zusammensetzung berechnet . Die sich anschlie-
ßende Rekursion wird je nach gewünschten Abbrandintervallen unterschiedlich

Abb . B-2 Programmflußschema fur SAS2 .
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oft durchlaufen . In Abb. B-2 ist der Ablauf dieser Rekursion durch die hellen Li-
nien verdeutlicht . Die eigentliche Ablaufsteuerung wird auch während der Re-

kursion vom Modul SAS2H übernommen . Die jeweiligen Neutronenflüsse und
auch die jeweiligen Nuklidvektoren werden jedesmal mit den entsprechend ge-

wichteten Wirkungsquerschnitten berechnet und als neue Eingangsdaten für den

nächsten Durchlauf übernommen . Das Ergebnis ist also um so genauer, je klei-

ner die Intervalle sind . Durch Verkleinern der Abbrandintervalle steigt der Re-

chenaufwand entsprechend an . Auf die zusätzliche Möglichkeit einen Transport-
behälter mit entsprechender Abschirmung für das Nuklidgemisch zu berechnen,

die SAS2H anbietet, wird hier verzichtet .
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Anhang C - Benehmarking

C-1 Vergleich mit Benehrnarkdaten

Neben dem in Abschnitt 5 .1 dargestellten Vergleich der Kritikalitätswerte /Mit
96/ der Benchmarkteilnehmer mit denen durch das SCALE berechneten, wurde

ein Vergleich der Zeitlichen Entwicklung der Anteile der Schwermetalle im
Brennstoff durchgeführt . Dabei wurde insbesondere die Abnahme des Plutonium

Anteils (Abb. C4) am Schwermetall, der Anteil der thermisch gut spaltbaren

Plutoniumisotope am gesamten Plutonium (Abb. C-2), das Verhältnis der Nukli-

de "3Pa und 233U zur Zahl der im frischen Brennstoff enthaltenen thermisch gut

spaltbaren Plutoniumisotope (Abb . C-3), als auch das Verhältnis der erbrüteten

Minor Actinides (MA) (Abb. C-4) zu anfänglich vorhandenem gesamten Plutoni-

um untersucht.

0,45
FZJ -SCALE
FZ.J - VS0P

x China

• Korea
o Indien
+ USA

Japan
o Niederlande
A Rußland

Abbrand [GWd/tsm]

Abb. C-1: Vergleich des Verhältnisses von Plutonium zu Plutonium im frischen Brennstoff .
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Abb. C-2: Anteil der thermisch gut spaltbaren Plutoniumisotope am gesamten Plutonium.
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Abb. C-3 : Anteil des erbrüteten "'Pa. und ''U bezogen auf die Zahl der zu Beginn im

Brennstoff enthaltenen thermisch gut spaltbaren Plutoniumisotope.
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Abb . C-4: Verhältnis der erbrüteten MA-Elemente zum anfänglichem Pu-Gehalt.

Der Vergleich mit den Werten der anderen Teilnehmer an den Benchmarkrech-
nungen zeigt, daß die durch SCALE generierten Werte auch hier innerhalb der

Streuung der anderen Institute liegen . Bei den meisten Werten befinden sich die

FZJ-SCALE Werte sogar im Mittelfeld aller Rechenwerte . Auffallend ist, daß in

Abb. C-4 die FZJ VSOP Werte deutlich oberhalb der Ergebnisse der anderen

Benchmarkteilnehmer liegen . Die Ursache ist eine nicht erfolgte Berücksichti-
gung der Selbstabschirmung des 'Pu in der zum Zeitpunkt des Benchmarks

verwendeten Programmversion .
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Anhang D Sicherheitsverhalten

Für alle untersuchten Brennstoffe sind die Reaktivitätskoeffizienten bestimmt

worden. Die wesentlichen Ergebnisse sind in den Abschnitten 6.4, 6.5.3 und 7.2

bereits erläutert worden . In diesem Abschnitt des Anhangs werden für die ein-

zelnen Brennstoffe die k-Werte jeweils für die Nominal als auch für die davon

abweichenden Bedingungen (erhöhte Brennstofftemperatur, erhöhte Moderator-

temperatur mit entsprechender Dichteverringerung, Moderatordiehtereduzie-
rung auf 1 % der Nominaldichte und Borwirksamkeit durch Erhöhung der Bor-

säurekonzentration um 100 ppm) aufgeführt . Zusätzlich werden die Reaktivi-

tätskoeffizienten jedes Brennstoffs in Diagrammen gezeigt . Die Diagramme sind

nach den untersuchten Abbränden sortiert . Die Abb. D-1 bis Abb. D-6 behan-

deln die Uran-, U-MOX und Th-MOX Brennstoffe mit einem Entladeabbrand von

47,5 GWd/ts . In Abb. D-7 bis Abb. D-16 sind die entsprechenden Diagramme

für Entladeabbrände von 60 GWd/tsm gezeigt, wobei die Plutoniumfraktion der

MOX Brennstoffe jeweils aus Uran mit 47,5 GWdItsm oder 60 GWd/tsm erzeugt

wurde. Analog zeigen die Abb. D-17 bis Abb. D-30 die k-Werte und Reaktivi-

tätskoeffizienten der Brennstoffe mit 100 GWd/tsm . Hier wird der Plutonium Vek-

tor der MOX Systeme aus Uranbrennstoffen mit den Entladeabbränden

47,5 GWd/tsm, 60 GWdJtsm und 100 GWd/tsM erbrütet. Die nukleare Stabilität der

zweifach rezyklierten Brennstoffe kann nach den Abb. D-31 bis Abb. D-36 beur-

teilt werden, während die Abb. D-37 bis Abb. D-40 die Verhältnisse für die

TRU-Brennstoffe widerspiegeln . Die wesentlichen Schlußfolgerungen zu den Re-

aktivitätskoeffizienten sind bereits in den Kapiteln 6 und 7 diskutiert worden .
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Abb. D-1 : Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von 47,5
OWd/t sM,.

Brennstofftemperatur + 100 K
Borkonzentration + 100 ppr	
Void * 10000 pom
Moderatortemperatur + 10 K * 10 pcm/K $

Abbrand / [G d/ts. ]

Abb. D- Reaktivitätskoeffizienten des Uran Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von 47,5
GWd/t sm in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcm/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pam für den Void-Koeffizienten und pern/ppm Bor
für die Borwirksamkeit,
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Abb. D-3 : Verlauf der
GWdItsm.

k-Werte bei LT-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von 47,5

q• 8
-As- Brennstofftemperatur + 100 K

Borkonzentration + 100 ppm
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Abb. D-4i Reaktivitätskoeffizienten des U-M0X Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
47,5 GWd/tsm in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcm/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und pcrn/ppm Bor

für die Borwirksamkeit .
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Abb. D-5 : Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
47,5 GWd/t,m .
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Abb. D-6 : Reaktivitätskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
47,5 GWd/t,m in pcnifK für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcrn/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pcrn für den Void-Koeffizienten und pcm/ppm Bor
für die Barwirksamkeit,
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Abb. D-7: Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/t,m.

Brennstofftemperatur + 100 K

--,k-- Moderatortemperatur + 10 K *IG pcrn/K

-gr- Void 10000 pcm
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Abb. D-8: Reaktivitätskoeffizienten des Uran Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/t s, in pcm/K für Brennstoff-temperatur, in 1/10 pcm/K für
Moderatortemperatur . in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und pcm/ppm Bor
für die Borwirksamkeit.
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Abb. D-9: Verlauf der k-Werte hei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/tm.
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Abb. )-19b Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
60 GWd1t4M in pcm/K für. Brennstofftemperatur, in 1/10 pcm/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und pcmlppm Bor
für die Borwirksamkeit .
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Abb. D-11 : Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/tsTi7 .

Plutonium erbrütet aus Uran mit einem Abbrand von 60 GWd/ts

-4i-Brennstofftemperatur + 100 K
-+- Moderatortemperatur + 10 K * 10 pcm/K
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Abb. D-12 : Reaktivitätskoeffizienten des U- OX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/tsm in pcm/K für Brennstoff-temperatur, in 1/10 pcm/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und pcm/ppm Bor
für die Borwirksamkeit.
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Abb. D-13 : Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/tsm.
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Abb. D-14 : Reaktivitätskoeffizienten des .I-IOK Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
60 GMkilts, in pcm/K für Brennstoff-temperatur, in 1/10 pcn/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und pcmlppm Bor
für die Borwirksamkeit .
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Abb. D-15 : Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
60 GWdIt.,w.

Brennstofftemperatur + 100 K

-A- Moderatortemperatur + 10 K '' 10 pomIK
Voici " 10000 pem

--g- Borkonzentration + 100 ppm

Plutonium erbrütet aus Uran mit einem Abbrand von 60 GW1t2

Abbrand / [GM/tsr,j

Abb. D-1& Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
60 GWdItsm in pem/K für Brennstoff-temperatur, in 1/10 pem/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pem für den Void-Koeffizienten und pernIpprn Bor

für die Borwirksamkeit.
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Abb. D-17 : Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWdlt sM .
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Abb. D-18: Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
100 GWdltsM in pemfK für Brennstoff-temperatur, in 1/10 pem/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und pcrralpp Bor
für die Borwirksamkeit .
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--- Void
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Abb. D..19 Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/tSM .

4 --

Brennstofftemperatur + 100 K
+ Moderatortemperatur + 10 K * 10 pcm/K
ti Void . 10000 pcm

Borkonzentration + 100 ppm
------ ---------------------------

1Piutanium erbrütet aus Uran mit einem Abbrand von 47,5 GWd/tsm

Abbrand / [G d/ts

Abb. D-20 : B.eaktivitätskoefflzienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/t 5,,, in pcmI.X für Brennstoff-temperatur, in 1110 pcmlK für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und pcmlppm Bor
für die Borwirksamkeit .



148

	

Thorium im DWR als eine Option zur Toxizitätsreduzierung

- Nominal

+ Brennstofftemperatur + 100 K

x Moderatortemperatur + 10 K

-Void
S Borkonzentration + 100 pmm

Plutonium erbrütet aus Uran mit einem Abbrand von 60 GWd/

0

	

10

	

20

	

30

	

40

	

50

	

60

	

70

	

80

	

90

	

100

Abbrand / [G1l ditsM]

Abb. D-21 : Verlauf der k-Werte bei U-MOX. Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/ts,.

Brennstofftemperatur + 100 K
-6- Moderatortemperatur + 10 K * 10 pern /K
-0-Void * 10000 pcm
-6-Borkonzentration + 100 ppm
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Abb. D-22: Reaktivitätskoeffrzienten des U-MGX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/ts, in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcrn/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pem für den Void-Koeffizienten und pernippm Bor
für die Borwirksamkeit .
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Abb. D-23 : Verlaufder k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit
100 GWdlt4M .

einem Entladeabbrand von

Brennstofftemperatur + 100 K
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Abb. D-24 : Reaktivitätskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/ts M in pcmfl/X für Brennstoff-ternperatur, in 1/10 pem/K für

Moderatortemperatur, in 1/10000 pem. für den Void-Koeffizienten und pcm/ppm Bor

für die Borwirksamkeit.
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Abb. D-25 : Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/t sm .
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Abb. D-26 : Reaktivitätskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/t s in pcrn/K für Brennstoff-temperatur, in 1/10 pcm/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und pcm/ppm Bor
für die Borwirksamkeit .
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Abb. D-27 : Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 OWd1ts M .
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Abb. D-28 : Reaktivitätskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
100 OWdltsms in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1/10 pcm/K für
Moderatortemperatur, in 1/10000 pem für den Void-Koeffizienten und pcmlppm. Bor
für die Borwirksamkeit.
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Abb. D-29 : Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff
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Abb. l-30: Reaktivitätskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/ts m in pcm/K für Brennstoff-temperatur, in 1/10 pcm/K für
Moderatortem.peratur, in 1/10000 pcrn für den Void-Koeffizienten und pcm./ppm Bor
für die Borwirksamkeit.
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Abb. D-31 : Verlauf der Werte bei LT-MOX Brennstoff der zweiten Rezyklierung mit k !
Entladeabbrand von 60 QWdI%»
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Abb. D-33 : Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff (nur Plutonium rezykliert) der zweiten
Rezyklierung mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/tsm .
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Abb. D-34: Reaktivitätskoeffizienten des Th-MGX Brennstoffes der zweiten Rezyklierung (nur
Plutonium rezykliert) mit einem Entladeabbrand von 60 G 'd/t in pcm/K für

Brennstofftemperatur, in 1/10 pcmlK für Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für
den Void-Koeffizienten und pcm/ppm Bor für die Borwirksamkeit.
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Abb. D-35 Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff (Plutonium und Uran von Th-MOX
rezykliert) der zweiten Rezyklierung mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/tsm.
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Abb. Reaktivitätskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes der zweiten Re-zyklierung
(Plutonium und Uran von Th-MOX rezykliert) mit einem Entladeabbrand von
60 GMkilts, in perniK für Brennstofftemperatur, in 1/10 perrill{ für

Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und pcrn/ppm Bor
für die Borwirksarnkeit.

lutonium erbrütet aus Uran und Th-MOX mit einem Abbrand von 47,5 GWcIlt
ran aus Th-MOX ebenfalls rezykliert
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Abb. D-37 : Verlauf der k-Werte bei U-TRU-MOX mit einem Entladeabbrand von 60 G-Wd/t,, und
einer auf 49 erhöhten Zahl an Leerstäben.
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Abb. D-38: Reaktivitätskoeffizienten des U-TRU-MOX Brennstoffs mit einem Entladeabbrand
von 60 GWd/tsm und 49 Leerstäben in pcm/K für Brennstofftemperatur, in 1/10
pcm/K für Moderatortemperatur, in 1/10000 pcm für den Void-Koeffizienten und
pcm/ppm Bor für die Borwirksamkeit .
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Abb. D.39 : Verlauf der k-Werte bei Th-TRU-MOX mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/t s,,,
und einer auf 49 erhöhten Zahl an Leerstäben.
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Abb. D-40: Reaktivitätskoeffizienten des Th-TRU-MOX Brennstoffs mit einem Entladeabbrand
von 60 GWd_/tsM und 49 Leerstäben in pcrn/F. für Brennstofftemperatur, in 1/10
pcmfK für Moderatortemperatur, in 1/10000 pem für den Void-Koeffizienten und

pcmlpprrt Bor für die Borwirksamkeit .
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Anhang E Toxizitätspotentiale

In diesem Abschnitt des Anhangs, werden ergänzend zu Kapitel 8 noch die Toxi-

zitätsverläufe der Schwermetalle der untersuchten Brennstoffe mit höheren

Entladeabbränden als Funktion der Zeit präsentiert, sowie deren Toxizitätsver-

hältnisse in Bezug auf den Referenz Uranbrennstoff mit 47,5 GWd!tsM Entlade-

abbrand . So werden in Abb. E-1 und Abb. E-2 analog zu Abb. 8-6 die Toxizi-

tätsverläufe aller Massenströme des zweistufigen Brennstoffkreislaufs für die

Entladeabbrände von 60 GWEllts,m respektive 100 GWd/tsm gezeigt . Dabei werden

die Verläufe für den U-M0X als auch für den Th-MOX Brennstoff dargestellt.
Man erkennt, daß die Toxizitäten - bedingt durch die Normierung auf die in

elektrische Arbeit umgewandelte Kernenergie - qualitativ identisch mit denen

des zweistufigen Brennstoffzyklus und einem Entladeabbrand von 47,5 GWelltsm

sind. Durch die starke Dominanz der Transuranelemente an der Toxizität sind

auch die Unterschiede zwischen U-M0X und Th-MOX Brennstoffen von unterge-

ordneter Bedeutung, da die TRU Inventare der abgebrannten MOX Brennstoffe
in der gleichen Größenordnung liegen (vgl . Kapitel 6) . Um die quantitativen Un-
terschiede aufzuzeigen, die zwischen den Brennstoffen liegen, präsentiert die

Abb. E-3 die Verhältnisse der auf gewandelte Energie normierten Toxizitäten

des zweistufigen Brennstoffkreislaufes zu der ebenfalls energienormierten Toxi-

zität des Uranbrennstoffs mit einem Entladeabbrand von 47,5 GWd/ts M. Man er-
kennt auch hier einen Anstieg der Toxizität nach ca . 200000 Jahren, welcher

durch den Zerfall der Nuklide 'Pu bei U-M0X und bei Th-MOX zusätzlich durch
den Zerfall des 233u begründet werden kann, da diese beiden Nukliden in diesem
Zeitintervall zerfallen . Generell unterscheiden sich die Brennstoffe hinsichtlich
ihrer Toxizität in Abhängigkeit von der Zerfallszeit nur um einen Faktor von

zwei nach oben oder unten. Deshalb führt die alleinige Rezyklierung von Pluto-

nium in U-MOX oder Th-MOX Brennelementen zu keiner Verkürzung der erfor-
derlichen Endlagerzeiten .
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Abb. E-2 : Toxizitätspotentiale
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Abb. E-3 : Toxizitätspotentiale der zweistufigen Brennstoffkreisläufe bezogen auf den mit
47,5 GWd/t ::. abgebrannten Referenzuranbrennstoff.
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Anhang F Wärmefreisetzung der Abfälle

In diesem Abschnitt des Anhangs werden für die wichtigsten Brennstoffe bzw.

WAA Abfälle die Nachzerfallswärmeleistungen in Ergänzung zu Kapitel 9 ge-

zeigt. Dabei sind alle thermischen Leistungen auf die Masse an Schwermetall be-

zogen, die erforderlich gewesen ist, um ein GW,a im Druckwasserreaktor in elek-

trische Arbeit zu wandeln. In den Abb. F4 bis Abb. F-8 ist die thermische Ge-

samtleistung in die Komponenten "Strukturmaterialien", „Actiniden" und

"Spaltprodukte" aufgeteilt . Zusätzlich ist die Gammaleistung eingetragen . Durch

die Normierung auf die jeweils gleiche gewandelte Arbeit, sind die Unterschiede

in den Nachzerfallsleistungen gering .

Zerfall 1 [aj

Abb. F-l Abnahme der Nachzerfallswalllaeproduktion des Uranbrennstoffs mit 60 GWdlt,,
Entladeabbrand .

	 them . Leistung Speprodukte
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Elements
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-Summe, therm . Leistung

Summe, Gamm&eistung
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- - -thern . Leisrung Spaltprodukte

therm . Leistung Light Elements

therm . Leistung Actiniden

Summe, therm . Leistung
Summe, Gammaleistung

Abb. F-2 : Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion des U-MQX Brennstoffs mit
60 GWd/tsm Entladeabbrand .

. . . . - -therm . Le€srung Spa#tiprodukte

-them. Leistung Light Elements

therm . Leistung Actiniden

-Summe, therm . Leistung

-Summe, Gammale€stung

.Abb . F-3 : Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion des Th-MOX Brennstoffs mit
60 GWd/ts N Entladeabbrand .
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Abb. F-4 Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion des U-MOX Brennstoffs (zweite
Rezyklierung) mit 60 GWd/t , Entladeabbrand.
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Summe, Gammaleistung

Abb. F-5 : Abnahme der Nachzerfaliswärmeproduktion des Th-MOX Brennstoffs (zweite
Rezyklierung) mit 60 GWd/t 5M Entladeabbrand .
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therm . Leisrurtg Spaltprodukte

them . Leistung Light Elements

therm . Leistung Aktiniden

Summe, therm . Leistung

Summe, Gammateistung

Abb. F-6 : Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion der WAA Abfälle bei der

Aufarbeitung von Uranbrennstoff mit 60 GWd/ts .m Entladeabbrand.
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Abb. F-7: Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion der WAA Abfälle bei der
Aufarbeitung von U-MOX Brennstoff mit 60 GWd/ts t Entladeabbrand .
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Abb. F-8 : Abnahme der Nachzerfallswärmeproduktion der WAA Abfälle bei der
Aufarbeitung von Th-MOX Brennstoff mit 60 GWrIlts, Entladeabbrand .
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