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Plutoniumverbrennung mittels

Thoriumeinsatz im Druckwasserreaktor

von

Ingo Neuhaus

Kurzfassung

Die weltweite Akkumulation von Plutonium aus der zivilen Nutzung der Kernenergie
gelangt immer deutlicher als Sicherheitsproblem in das politische BewuBtsein. Eine zu-
verldssige Beseitigung sowohl des zivilen als auch des aus der Zerstérung von Kernwaf-
fen stammenden Plutoniums kann nur durch dessen Spaltung erfolgen; Zwischen- und
Endlagerkonzepte bieten — wenn iiberhaupt — nur eine befristete “Beseitigung” dieses
kernwaffenfiahigen Materials an.

Die Spaltung des Plutoniums kann sowohl in heutigen oder speziell zu diesem Zweck
ausgelegten zukiinftigen Reaktoren, als auch zukinftig in beschleunigergetriebenen Sy-
stemen erfolgen, Der Einsatz von thoriumbasierten Kernbrennstoffen, denen Plutonium
als Spaltstoff zugegeben wird, ermoglicht eine besonders effiziente Umsetzung des Plu-
toniums, da aus dem Thorium kein neues Plutonium mehr erbritet wird; vielmehr wird
der Kernbrennstoff **U erzeugt, der in mancher Hinsicht als sehr viel ungefihrlicher
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
Uberblick iiber den derzeitigen Erfahrungsstand mit Thorium als Kernbrennstoff gege-
ben.

Das Abbrandverhalten von thoriumbasierten Brennstoffen wird basierend auf validier-
ten Zellrechnungen mit den Ergebnissen von herkémmlichen uranbasierten Brennstof-
fen fiir Abbrinde bis zu 100 GWd/ty, verglichen. Als Vergleichskriterien dienen zu-
nichst die Umsatzraten sowohl fiir Plutonium alleine als auch fiir die Transuranelemen-
te. Hier zeigt sich, dafl der Einsatz von Thorium die Umwandlungsraten gegentiber der
Verwendung von Uran als Trager fiir Plutonium verdoppelt. Dies wird auch deutlich,
wenn man die Massenbilanzen hinsichtlich der erzeugten Kernspaltenergie auswertet.
Hierbei zeigt der thoriumbasierte Brennstoff mit iiber 890 % der aus der Spaltung von
Plutonium erzeugten Energie ebenfalls seine Vorziige. Nachteilig ist aber, dafl die abge-
brannten Brennelemente noch grofie Mengen an Transuranen enthalten und somit nicht
im Sinne einer Lésung des Plutoniumproblems endgelagert werden konnen.

Neben der Bewertung der Umsatzraten sind auch die Rickwirkungen des Brennstoff-
wechsels auf das Sicherheitsverhalten des Reaktors zu betrachten. Anhand der Riick-
kopplungskoeffizienten fiir die Brennstoff- und Moderatortemperatur, die Borkonzentra-
tion und ausgedampftes Kithlmittel (void) konnte gezeigt werden, dafl der thoriumba-




sierte Mischoxidbrennstoff giinstigere Bedingungen aufweist als der uranbasierte
Mischoxidbrennstoff. Allerdings deuten sich fir beide Brennstofftypen bei sehr hohen
Abbréinden positive Void-Koeffizienten aufgrund der sehr hohen Plutoniumkonzentra-
tionen an. Zur abschlieflenden Beurteilung dieser Problematik sind detaillierte Kernbe-
rechnungen erforderlich.

Hinsichtlich der Endlagerung sowohl der Wiederaufarbeitungsabfslle aus dem UQ,-
Brennstoff als auch der abgebrannten Mischoxidbrennstoffe ergeben sich keine wesentli-
chen Unterschiede fiir die drei Brennstofftypen. Einerseits verbleiben mehr als 40 % des
urspriinglichen Plutoniums in den abgebrannten Mischoxidbrennstoffen, andererseits
werden keine Minor Actinides aus dem abgebrannten UQ,-Brennstoff abgetrennt, die ca.
10 % aller Transurane ausmachen. Somit kann sich das Toxizitdtspotential nicht nen-
nenswert gegeniiber abgebrannten UO,-Brennstoffen reduzieren. Da die langlebigen
Transurane die erforderliche Einschluflzeit im Endlager bestimmen, sind die zuvor be-
schriebenen Malinahmen beziiglich einer Reduktion der EinschluBizeit 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 EKinsatzes be-
schleunigergetriebener Systeme zur Verbrennung der in kritischen Systemen nicht mehr
verwertbaren Restbesténde an Transuranen.

Bei einem umfassenden Vergleich der beiden Brennstoffbasismaterialien Thori-
um / Uran diirfen die Aspekte der Proliferation und der Nachwirmeproduktion der ab-
gebrannten Brennstoffe nicht vernachlissigt werden. Die Analyse zeigt fiir diese beiden
Aspekte, keine nennenswerten qualitativen Unterschiede, so daf3 ein Wechsel auf Thori-
um diesbeziiglich als neutral angesehen werden kann.

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

Zusammenfassend bleibt festzuhalten, dafl die Einfilhrung von thoriumbasierten
Mischoxidbrennstoffen in Reaktoren eine sehr effiziente und schnell zu realisierende
MaBnahme ist, die Menge akkumulierten Plutoniums zu verringern. Allerdings bedarf
es zur Ldsung der Plutoniumfrage noch weiterer Ergénzungen im nuklearen Brennstoff-
kreislauf.




Use of Thorium fuels for the incineration of

Plutonium in the Pressurised Water Reactor
by
Ingo Neuhaus

Abstract

The accumulation of civil Plutonium from nuclear energy production continucusly at-
tains attention as a world wide safety concern. A reliable elimination of the civil Pluto-
nium as well as that from dismantling of nuclear war heads may be achieved only by its
fission; intermediate storage or deep underground disposal — whatever technical line is
followed — allows only a temporary limited “elimination” of that weapons grade material.

Plutonium can be fissioned either in today’s nuclear reactors or with future reactors or
accelerator driven systems being constructed especially for this task. The application of
Thorium based nuclear fuels, containing Plutonium as a fissile material, allows 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 less dangerous than Plute-
IUTL.

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 compared with the Ura-
nium ones by well benchmarked cell calculations up to burn-ups of 100 GWd/ty,. First,
consumption ratios for Plutonium and Transuranium elements are compared. It turned
out that the application of Thorium based fuel doubles the consumption ratic 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 performing 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 may 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 must
be evaluated with respect to the safety behaviour of the reactor. Basing on 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 mixed oxide fuel
performs better than Uranium based mixed oxide fuel. But both types of fuel run into
trouble, if very high burn-ups are desired. Due to high initial Plutonium concentrations



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

With respect to final disposal both the reprocessing residuals from the UO,-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 mixed oxide fuel, on the other
hand ne Minor Actinides are separated from UQ, fuel, which contribute to 10 % to the
mass of Transuranium elements. That’s why the toxicity potential may not change sig-
nificantly with respect to spent UQ, fuel. As the long lived Transuranium elements de-
termine the enclosure time span of the final repository, the aforementioned measures are
more or less invariant with respect to the enclosure time span. A dramatic reduction of
this time span can only be achieved by extraction and fission of all kind of Transuranium
elements. But this requires besides the extension of the reprocessing task to include Mi-
nor Actinides also the introduction of accelerator driven systems. The later ones will
burn these residual Transuranium elements, which no longer can be recycled into reac-
tors.

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

Comparing pressurised water reactors feed with Thorium based mixed oxide fuels to
burn Plutonium to other systems demonstrate, that this method is very effective. 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 characteristic of a once through Plu-
tonium recycling strategy, performs well with approximately 80 % and 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. 5-8: Zeitliche Entwicklung der relativen Abweichungen zwischen den Ergebnis.
sen der Forschungszentrum Jilich GmbH (FZJ) und von /Kle 97/ ECN fiir
die ,Minor Acitnides” (MA).
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Toxizitatsverlaufe bei Th-MOX Brennstoff und zweifacher Rezyklierung
des Plutoniums bzw. Uran und Plutoniums mit jeweils 60 GWd/tg, Entla-
deabbrand (Schwermetalle).

Vergleich der relativen Toxizititsverldufe von MOX-Bremnnstoffen bezogen
auf den Referenz Uranbrennstoff bei jeweils 60 GWd/tyy Entladeabbrand

Nachzerfallswirme des Uranbrennstoffs mit einem Abbrand von
47,5 GWd/te, insgesamt und aufgeteilt nach Strukturmaterial, Actiniden
und Spaltprodukten, als auch der gesamten y-Leistung.

Verhiltnisse der Nachwirmeproduktion bei Uranbrennstoffen bei einer
Steigerung des Abbrandes.

Verhaltnisse der Nachwirmeproduktion von U-MOX und Th-MOX Brenn-
stoffen mit 47,5 GWd/ty, Abbrand.

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

Spezifische Nachwirmeproduktion des U-MOX Zyklus und dessen Kompo-
nenten.

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

Vergleich der Nachwirmeproduktion der U-MOX bzw. Th-MOX Brenn-
stofflereisizufe mit 50 GWd/t., Abbrand mit dem Uranbrennstoff mit einem
Abbrand von 47,6 GWd/tgy.

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

Vergleich der Nachwiarmeproduktion der U-MOX bzw. Th-MOX Brenn-
stofficreistiufe mit 60 GWd/te, Abbrand mit dem Uranbrennstoff mit einem
Abbrand von 47,5 GWd/ty,.

Zeitlicher Verlauf der Gamma-Dosisleistung in einem Meter Abstand von
der kritischen Masse des im Th-MOX Brennstoff erbriiteten Urans nach
Mag 98/.

Vergleich der Transuran-Vernichtungspotentiale von verschiedenen Reak-
torkonzepten.

Toxizitatsverlaufe des frischen Uranbrennstoffs und der Wiederaufarbei-
tungsabfille bei Rezyklierung der Transuranelemente

Programmflufischema fiir CSASIX.
Programmilufischema fiir SASZ,

Vergleich des Verhiltnisses von Plutonium zu Plutonium im frischen
Brennstoff,

Anteil der thermisch gut spaltbaren Plutoniumisotope am gesamten Pluto-
niurm.

Anteil des erbriiteten ®Pa und **'U bezogen auf die Zah! der zu Beginn im
Brennstoff enthaltenen thermisch gut spaltharen Plutoniumisotope,

Verhiltnis der erbritteten MA-Elemente zum anfinglichem Pu-Gehalt.

Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
47,5 GWd/ltay.
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Abb. I)-2: Reaktivitidtskoeffizienten des Uran Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 47,5 GWd/tg, in pen/K fiir Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
filr Moderatortemperatur, in 110000 pem fir den Void-Koeffizienten und
pemy/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit.

Abb. 13-3: Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
47,5 GWd/tey,.

Abb. D-4: Reaktivitdtskoeffizienten des 1J-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 47,5 GWd/tgy, in pemi/K fiir Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
fiir Moderatortemperatur, in 1/10000 pom fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fir die Borwirksamkeit,

Abb. -5 Verlauf der k-Werte hei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand
VOon 47,5 GWd/tsm.

Abb. 13-6: Reaktivitdtskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 47,56 GWd/ty, in pem/K fiir Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
filr Moderatortemperatur, in 1/10000 pem fitr den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit.

Abb. Ib-7: Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
66 GWd/ty,.
Abb. D-8: Reaktivititskoeffizienten des Uran Brennstoffes mit einem Entladeab-

brand von 60 GWd/ty, in pem/K fiir Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
fiur Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit,

Abb. D-9: Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
80 GWd/tg,.

Abb. D-10: Reaktivititskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mif einem Entladesh-
brand von 80 GWd/tSM in pem/K fiir Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
fiilr Moderatortemperatur, in 1/10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit.

Abb. D11 Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/tg,.

Abb. B-12: Reaktivitdtskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 60 GWd/tgy in per/K fiir Brennstofftemperatur, in /10 pem/K
fir Moderatortemperatur, in 1/10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit,

Abb. I3-13: Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand
von 80 GWd/tg,.

Abb. 3-14: Reaktivitdtskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 60 GWdASM in per/K fiir Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
fitr Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit.

Abb. 3-15: Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einemn Entladeabbrand
von 60 GWd/ty,.

Abb. D-16: Reaktivitdtskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 60 GWd/tyy in pen/K fiir Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
fir Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit.
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Abb. DY Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/tgy,.

Abb. D-18: Reaktivitdtskoeffizienten des U.MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWd/ty, in pem/K fiir Brennstofitemperatur, in 1/10 pem/K
fiir Moderatortemperatur, in 1/10000 pem fir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit.

Abb. D-19: Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/ty,.

Abb. D-20: Reaktivititskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeah-
brand von 100 GWd/ty, in per/K fiir Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
fiir Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit,

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

Abb. I3-22:  Reaktivititskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWd/tg, in pem/K fiir Brennstofftemperatur, in /10 pem/K
fur Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit.

Abl, D-23: Verlanf der k-Werte bet U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/tg,.

Abb. D-24:  Reaktivitdtskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWd/tyy in per/K fir Brennstoffternperatur, in /16 pem/K
fisr Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit.

Abb. D-25; Verlauf der k-Werte ber Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand
von 100 GWd/tey,.

Abb. 13-26: Reaktivitatskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWd/tg, in per/K fiir Brennstofftemperatur, in /10 pem/K
fiir Moderatortemperatur, in 1710000 pem fir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit,

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

Abb. D-28: Reaktivitatskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWdASM in per/K fiir Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K
fiir Moderatortemperatur, in /10000 pem fitr den Void-Keeffizienten und
pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit.

Abb. D.29: Veriauf der k-Werte bel Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand
von 100 GWd/ty,.

Abb. D-30: Reaktivitatskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeab-
brand von 100 GWdASM in pem/K fir Brennstofftemperatur, in /10 pemn/K
fiir Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fir die Borwirksamkeit. :

Abb. B3-81:  Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff der gweiten Bezyklierung mit
einem Entladeabbrand von 60 GWd/t.,,.
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Abb. 3-32: Reaktivititskoeffizienten des U-MOX Brennstoffs der zweiten Rezykle-
rung (nur Platonium rezykliert) mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/tyy in per/K fir Brennstofftemperatur, in 1/10 pem/K fiir Mode-
ratortemperatur, in 1/10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und pem/ppm
Bor fur 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/ty,,.

Abb. -34: Reaktivititskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes der zweiten Rezyklie-
rung  {(nur Plutonium rezykliert) mit einem Entladeabbrand wvon
60 GWd/tSM in pem/K fir Brennstofftemperatur, in /10 per/K fir Mode-
ratortemperatur, in 1/10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und pem/ppm
Bor fiir die Borwirksamkeit.

Abh, 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/te,,.

Abb, P-36: Reaktivitdtskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes der zweiten Rezyklie-
rung (Plutonium und Uran von Th-MOX rezvkliert) mit einem Entladeab-
brand von 60 GWd/tSM in pem/K fiir Brennstofftemperatur, in 1/10 penvK
fiir Moderatortemperatur, in 1/10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fir die Borwirksamkeit.

Abb, D.37. Verlauf der k-Werte bei U-TRU-MOX mit einem Entiadeabbrand von
50 GWd/ty,, und einer auf 49 erhohten Zahl an Leerstiben.

Abb. D-38: Reaktivitdtskoeffizienten des U-TRU-MOX Brennstoffs mit einem Entlade-
abbrand von 60 GWd/ty, und 49 Leerstdben in pem/K fiir Brennstofftempe-
ratur, in 1/10 pem/K fiir Moderatortemperatur, in 1/10000 pem fiir den
Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit,

Abb. D-39:; Verlauf der k-Werte hei Th-TRU-MOX mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/ty, und einer auf 49 erhéhten Zahl an Leerstiben.

Abb. D-40: Reaktivititskoeffizienten des Th-TRU-MOX Brennstoffs mit einem Entla-
deabbrand von 60 GWd/tg, und 49 Leerstdaben in penm/K fiir Brennstofftem-
peratur, in 1/10 pem/K fur Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den
Void-Keeffizienten und pem/ppm Bor fiir die Borwirksamkeit.

Abb. E-1: Toxizitétspotentiale aller Massenstréme des zweistufigen Brennstoffzyklus
mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/tg,.

Abh, E-2: Toxizitidtspotentiale aller Massenstréme des zweistufigen Brennstoffzyklus
mit einem Entladeabbrand von 100 GWd/tg,,.

Abb. E-3: Toxizitétspotentiale der zweistufigen Brennstoffkreislaufe bezogen auf den
mit 47,6 GWd/t,, abgebrannten Referenzuranbrennstoff.

Abb. F-1: Abnahme der Nachzerfallswérmeproduktion des Uranbrennstoffs mit
60 GWd/ty,, Entladeabbrand.

Abb, F.2: Abnabme der Nachzerfallawdrmeproduktion des U-MOX Brennstoffs mit
60 GWd/t,,, Entladeabbrand.

Abb. F-&: Abnahme der Nachzerfallswirmeproduktion des Th-MOX Brennstoffs mit
60 GWd/ty, Entladeabbrand.

Abb, F-4: Abnahme der Nachzerfallswarmeproduktion des U-MOX Brennstoffs
(zweite Rezyklierung) mit 60 GWd/t, Entladeabbrand.
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Abb, F-5:

Abb. F-6:

Abb. F.7:

Abb. F-8:

Abnahme der Nachzerfallswérmeprodukiion des Th-MOX Brennstoffs
{zweite Rezyklierung) mit 80 GWd/ty, Entladeabbrand.

Abnahme der Nachzerfallswirmeproduktion der WAA Abfille bei der Auf-
arbeitung von Uranbrennstoff mit 60 GWd/ty, Entladeabbrand.

Abnahme der Nachzerfallswirmeproduktion der WAA Abfiille bei der Auf-
arbeitung von U-MOX Brennstoff mit 60 GWd/ty, Entladeabbrand.

Abnahme der Nachzerfallswarmeproduktion der WAA Abfille bei der Auf-
arbeitung von Th-MOX Brennstoff mit 60 GWd/tg, Entladeabbrand.
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1 Einleitung

1.1 Weltweiter Primirenergiebedarf

Seit dem Beginn der Industrialisierung im 19. Jahrhundert ist sowohi die Welt-
bevolkerung 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 Energietrigern und Wasserkraft, hat nur die
Kernenergie das Potential im relevanten Umfang als Primérenergietrager einge-
setzt werden zu kénnen.

1.1.1 Wasserkraft

Eine weitere Nutzung der Wasserkraft tiber das bisherige Maf$ hinaus ist in vie-
len — insbesondere industrialisierten - Léndern nicht mehr moglich, da eine ent-
sprechende Topographie vorausgesetzt werden mufl. Neue Staudammprojekte
sind mit der Uberflutung von zum Teil erheblichen Gebieten verbunden. Dies
fiihrt zu sozial gesellschaftlichen Problemen (erforderliche Umsiedlungen) als
auch unter Umstédnden zur Beeinflussung des lokalen Klimas. Ein massiver Aus-
bau der Wasserkraft ist zumindest innerhalb Europas aus diesen Griinden nicht
zu erwarten.

1.1.2 Fossile Energietriger

Die drei fossilen Energietrdger, die im wesentlichen in der Energiewirtschaft ge-
nutzt werden, sind Kohle, Ol und Gas. Bei der Verbrennung dieser Energietriager
wird Kohlendioxid (CQO,) freigesetzt. Der EinfluB} eines Anstiegs des CO, Gehaltes
in der Atmosphédre auf das globale Klima 1st bei den Experten umstritten. Eine
globale Erwarmung und die zugehérige Verschiebung der Klimazonen auf der
Erde durch eine Erhéhung der CO, Konzentration kénnen zumindest nicht aus-
geschlossen werden. Dies hitte fatale Folgen, da die Wiisten sich ausdehnen und
die Erndhrung der wachsenden Weltbevélkerung noch schwieriger — wenn nicht
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génzlich ~ unmdglich wiirde. Bei den Primérenergietrégern wird bei Gas anteilig
am wenigsten CO, produziert. Deshalb wird Gas sehr oft als umweltfreundlicher
Primarenergietrager bezeichnet und dessen Nutzung forciert, um die zum Teil
ehrgeizigen CO, Reduktionspline einiger Industrienationen, die von der Welt-
klimakonferenz gefordert werden, zu erreichen. Man darf bei der Einschitzung
der Umweltvertriaghchkeit die Leckageverluste an CH, und den Gasverbrauch
zur Kompensation der Reibungsverluste beim Transport der Erdgases nicht ver-
nachlissigen, denn die Klimarelevanz von CH, ist ungleich griofler als die von
CO.,.

1.1.3 Kernenergie

Nach Storfillen in Kernkraftwerken — insbesondere nach TMI (USA) und der
Havarie in Tschernobyl (UdSSR) — 1st die Nutzung der Kernenergie zunehmend
mit Akzeptanzproblemen innerhalb der Bevslkerung behaftet. Eine Lésung kann
hier in der Entwicklung von Reaktorkonzepten, bei denen die Auswirkungen von
Storfdallen und Havarien mit inneren Ursachen naturgesetzlich auf das Betriebs-
geldnde begrenzt wird, liegen. Neben einigen evolutiondren Ansédtzen der grofien
Reaktorhersteller, die 1im wesentlichen die etablierte Leichtwasser Reaktorlinie
weiterentwickeln, sind auch innovative Konzepte von Reaktoren in der Diskussi-
on, die diesen Anspriichen gerecht werden, z. B. der modulare Hochtemperatur-
reaktor (HTR).

Ein erheblicher Teil der Akzeptanzprobleme der Kerntechnik ist nicht nur bei
den Risiken wihrend des Reaktorbetriebes zu begriinden, sondern liegt in der
Entsorgungsfrage, deren Lisung in Politik und Gesellschaft diskutiert wird. Hier
fallt insbesondere dem Plutonium eine grofle Aufmerksamkeit zu, da dessen si-
chere Verwahrung bzw. Vernichtung auch aus Proliferationsgriinden gewihrlei-
stet sein mufl. Méchte man auf den erforderlichen Abschlufl des Plutoniums und
der wirmeerzeugenden Abfille insgesamt von vielen Millionen Jahren von der
Biosphire verzichten, so mufl man die langlebigen, radictoxischen Nuklide in
kurziebige umwandeln. [Heser Vorgang wird als Transmutation bezeichnet.

Die Zukunft der Kernenergie wird mit der Kldrung der langfristigen Entsor-
gungsfrage und der Entwicklung von Reaktoren mit einer neuen Sicherheitsqua-
litdt verknupft sein.

1.1.4 Alternative Energietriger

Bei den alternativen Energietrigern stehen die Nutzung der Windkraft und der
Sonnenenergie im Mittelpunkt der 6ffentlich meist emotional gefiithrten Diskus-
sion. Bei der Sonnenenergie mufi unterschieden werden zwischen solarthermi-
schen und photovaltaischen Kraftwerken. Allen alternativen Energietrigern ge-
meinsam ist eine im Vergleich zu den oben genannten Primérenergietrdgern sehr
geringe Energiedichte. Um ein Kraftwerk mit einer entsprechenden Leistung zu
errichten sind entsprechend grofle oder viele modulare Anlagen erforderlich. Dies
fihrt zu relativ groflen Stoffstrdomen bei der Errichtung der Anlagen und mei-
stens noch zu hohen Investitionskosten. Die groflen Stoffstrome fihren zu langen
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Tab. ¥-1: Energiemix in der BRD 1996 /BMW 97/.
Energietri- |Primérenergiever- | Stromer-
ger brauch reugung
Mineralsl 39,4 %
Steinkohle 13,8 o
Braunkohle 11,5 % 66,7 %
Erdgas 21,56 %
Kernenergie 12,0 % 294 %
Wasserkraft 0.5 9% 3.9 %
Sonstige 1.4 % 0%

EnergieriickfluBlzeiten und zu
vergleichsweise geringen Ern-
tefaktoren. Dies stellt in vielen
Fallen unmittelbar den 6kolo-
gisch und wirtschaftlich sinn-
vollen Einsatz dieser Energie-
quellen in Frage. Auch unab-
héngig von allen Kostenfragen
kann die Einfihrung solcher
Energietrager wegen der hohen
Riickflufizeiten ohne Zufih-
rung zusétzlicher Energie aus

konventionellen Kraftwerken nur sehr langsam erfolgen, so daff diese auf abseh-
bare Zeit nur einen untergeordneten Anteil an der Energiebereitstellung haben

werden.

1.2 Heutiger Energieverbrauch

Die Anteile der Primérenergietrager sowohl am gesamten Energieverbrauch als
auch an der Stromerzeugung sind fiir die Bundesrepublik Deutschland in Tab.
1-1 aufgefithrt. Der gesamte weltweite Energiebedarf liegt derzeit bei 13%10°
toxp/a um den Bedarf von ca. 5,8%10° Menschen zu decken. Der Nettoverbrauch
an elektrischer Energie pro Kopfist nach /Kug 98/ fiir die relevantesten Nationen
in Abb. 1-1 gezeigt. Man erkennt daf§ Lander mit sehr hoher Bevéslkerungszahl
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Abb. 1-I:  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, daf ein
Wirtschaftswachstum in diesen Nationen viel enger mit dem Energieverbrauch
verkntipft 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
Landern der dritten Welt gegeniiber, wenn die Stromerzeugung dort iiberwie-
gend aus fossilen Energietriagern gedeckt werden sollte. Unterstrichen wird dies
durch das tberproportional hohe Bevilkerungswachstum in diesen Nationen. In
diesem Zusammenhang wird erkennbar, dafl die Energiefrage in absehbarer Zu-
kunft nicht durch Einsparungen in den Industrielindern allein gelost werden
kann. Die Losung der Problematik liegt insbesondere in der Bereitstellung um-
weltfreundlicher Energiewandlungsmethoden in den Schwellenlandern.

1.3 Prognosen zum Weltenergieverbrauch

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

W a0

%

o

=

- 15

[

- pe-

3 o

Q / Ertwicklungs-
4 lander

@ 10 _ "1 10
= o, Industrie-
= / lander
E g

o

e

\
\\
( N
i

0
1800 1930

N

960 1990 2020 2050
Jahr

Abb. 1-2: Prognose der Energiewandlung nach /Hei 97/ bis 2050. (Die mit * gekennzeichneten
Werte sind nach dem Erdgas Weltkongrefl, 1997 bzw. bei Kennzeichnung mit ™ nach
der Weltensrgiekonferenz WEC 1995 eingezeichnet.}.
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Abb. 1-3:  Prognostizierter Anstieg des Bedarfs an elektrischer Energie der Welthevilkerung
nach /Hei 97/.

Korrespondierend wird in Abb. 1-3 die Zunahme des Bedarfs an elektrischer
Energie nach /Hei 97/ gezeigt. In einer Prognose vom September 1998 /WEL 98/
geht der Weltenergierat iibereinstimmend mit /Hei 97/ von einer Zunahme der
Welthevélkerung von
derzeit sechs Milliar-
den Menschen auf
zehn Milliarden Men-
schen im Jahr 2050
aus. Es werden auch
2050 alle heute ge-
nutzten Primérener-
gietrdger  eingesetzt
werden miissen, um
den Bedarf decken zu
kénnen. Der relative 1998 2020 2050
Anteil der Kernenergie Jahr

an allen Primérener-
gietragern 1998 und
dessen prognostizierte
Entwicklung ist in
Abb. 1-4 gezeigt. Man erkennt eine Steigerung des Anteils der Kernenergie am
gesamten Primérenergiebedarf um einen Faktor von griofler als 2,5 bis zum Jahr
2050. Da der gesamte Energiebedarf sich in dieser Zeit ebenfalls um prognosti-
zierte 40 % erhoht, ist davon auszugehen, dafl die installierte nukleare Leistung
in den néchsten 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 Losung der Entsorgungs-

brauch

Kernenergieanteil am Welt-
primérenergiever

Abb. 1-4: Anteil der Kernenergie am Primirenergicbedarf und
dessen prognostizierte Entwicklung nach /Wel 98/,
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problematik wie zum Beispiel der Toxizitidtsreduzierung des hochradioaktiven
Abfalls durch Partitioning und Transmutation zu sehen.

1.4 Inhalte dieser Arbeit

Nachdem in dieser Einfithrung deutlich gemacht wurde, dal} zur Zeit davon aus-
gegangen wird, dafl auf die friedliche Nutzung des Primérenergietriagers Kern-
kraft in der ersten Halfte des nichsten Jahrhunderts weltweit nicht verzichtet
werden kann, werden in Kapitel 2 die Ziele, Moglichkeiten und Grenzen der
Transmutation und des dazugehdrenden Partitioning diskutiert. Dabei erfolgt
eine Gegeniiberstellung der heutigen Entsorgungskonzepte mit innovativen
Brennstoffkreisléufen. Der Schwerpunkt der Arbeit ist die Untersuchung des
etablierten Druckwasserreaktors in Verbindung mit Thorium als Basismaterial
der Brennelemente mit dem Ziel, das Gefihrdungspotential des abgebrannten
Brennstoffs zu reduzieren. Die Zusammenfassung einer umfangreichen Litera-
turrecherche zu Thorium als Brennstoffmaterial ist in Kapitel 3 enthalten. An-
schhieflend werden in Kapitel 4 die angewendeten Rechenverfshren beschrieben,
mit denen das neutronische Verhalten der untersuchten Brennstoffe im Reaktor
modelliert wird. Um die Qualitdt der numerischen Stimulationen sicherzustellen,
wurden umfangreiche Benchmarkrechnungen durchgefithrt. Die Auswertung
dieser Studien wird in Kapitel 5 vorgestellt.

Das Kapitel 6 enthalt vergleichende Abbrandrechnungen. Dabei wurden als Re-
ferenz sowohl reine Uran Brennstoffe als auch bereits iibliche uranbasierte Plu-
tonium-Mischoxidbrennstoffe (U-MOX) berechnet und mit den thoriumbasierten
Plutonium-MOX-Brennstoffen (Th-MOZX) verglichen. Ziel ist eine méglichst voll-
sténdige Vernichtung des Plutoniums. Die Realisierbarkeit der Brennstoffe
hingt unmittelbar vom Sicherheitsverhalten des Kerns ab. Dieses wird fiir den
Druckwasserreaktor durch Bestimmung der Reaktivitdtskoeffizienten gepriift.
Neben der ersten Rezyklierung des Plutoniums wird auch die zweite Rezyklie-
rungsstufe hinsichtlich ihrer Plutonium Umsatzraten und ihrer Realktivitits-
koeffizienten untersucht. Ausblickend auf eventuelle, zukiinftige geschlossene
Plutoniumkreisldufe wird ein Szenario eines entsprechenden Brennstoffkreis-
laufs entwickelt und die Méglichkeiten einer eventuellen Realisierung gepriift.
Das Kapitel 7 ist analog aufgebaut, mit dem Unterschied, dafl neben Plutonium
auch die wichtigen Minor Actinides (MA) nidmlich Neptunium, Americium und
Curium bei der Wiederaufarbeitung zuriickgewonnen und rezykliert werden.
Auch hier werden die Reaktivitatskoeffizienten berechnet, um das Sicherheits-
verhalten dieser Transuranbrennstoffe beurteilen zu kénnen. In Kapitel 8 wer-
den die zeitlichen Verldufe der Toxizitdtspotentiale der abgebrannten Brennstof
fe mit denen der frischen Brennstoffe verglichen. Auf diese Weise wird erkenn-
bar, welche Toxizitat durch den menschlichen Eingriff bei der Energiewandlung
im Reaktor zusétzlich erzeugt wurde. Ebenfalls kann man die Zeitspanne able-
sen, nach der die Toxizitdt wieder das Niveau des frischen Brennstoffs erreicht
hat. Diese Angabe erméglicht die Beurteilung, wie lange der Abschluf} der Ab-




Einleitung 7

falle von der Biosphire durch das Endlager sichergestellt werden mufi. Fir die
Stabilitdt der Formation eines Endlagers ist der Wirmeeintrag der abgebrannten
Brennstoffe relevant. Dieser sollte so gering wie moglich sein beziehungsweise
moglichst schnell wihrend der iiberirdischen Zwischenlagerung abfallen. In Ka-
pitel 9 befindet sich die vergleichende Betrachtung aller untersuchten Brennstof-
fe hinsichtlich dieses Kriteriums. Ein weiterer zu berticksichtigender Aspekt bei
der Einfithrung des thoriumbasierten Brennstoffkreislaufs ist die Proliferations-
gefahr. Aus diesem Grunde werden der Uran- und der Thorium-
Brennstoffkreislauf auf die Moglichkeitenn der Abtrennung von waffenfihigem
Material hin in Kapitel 10 untersucht.

Das Kapitel 11 fafit die Ergebnisse zusammen und beinhaltet die entsprechenden
Schluflfolgerungen. Ebenso wird hier ein Vergleich der Potentiale des Druckwas-
serreaktors in Bezug auf die Plutonium Vernichtung mit anderen Reaktorkon-
zepten gezeigt. In den Anhingen befinden sich fiir den interessierten Leser wei-
tere Rechenergebnisse zu den einzelnen Themen der Arbeit.
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2 Motivation fiir Partitioning und Transmutation

2.1 Bisherige Konzepte zur Entsorgung von Kernkraftwerken

Die bei der Nutzung der Kernenergie entstehenden Abfille kénnen je nach ihrem
Aktivitatsinventar in schwach-, mittel- und hochaktive Abfille unterteilt werden.
Dabei liegt das Problem des erforderlichen Abschlusses von der Biosphire fiir
Jahrhunderttausende bei den hochaktiven Abfillen (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 fiir den hochradioakti-
ven Abfall vorgeschlagen,

¢ Direkte Endlagerung abgebrannter Brennelemente und,

¢ Wiederaufarbeitung von Kernbrennstoffen und Endlagerung der Abfille.

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 fiir einige Jahre in das
Kompaktlager gebracht. Dieses Lager befindet sich bei den Reaktoren in der
BRD im Reaktorcontainment. Es ist ein sogenanntes Nafllager, d. h. die Bren-
nelemente werden unter Wasser gelagert. Dieses Wasser iitbernimmt sowohl die
Aufgabe der Abschirmung der radioaktiven Strahlung als auch die der
Nachwérmeabfuhr. Um letzteres zu gewihrleisten, mufl das Becken durch aktive
Komponenten gekiihlt werden. Nach dieser Lagerzeit werden die Brennelemente
in einen Transportbehélter z. B. vom Typ CASTOR verladen. Die noch vorhande-
ne Nachzerfallswiirme ist so gering, daf} sie inhérent durch Warmestrahlung und
Naturkonvektion aus dem gerippten Transportbehilter abgefithrt werden kann.
Sinnvoll ist eine Zwischenlagerung in diesem Behilter fiir einige Jahrzehnte, je-
doch ist dies keine technische Grenze. Dann ist die Nachwirmeproduktion
nochmals stark abgeklungen. Die Brennstabe sollen anschliefend konditioniert,
in einen Endlagerbehéilter umgeladen und in einer geologisch stabilen von der
Biosphare abgeschlossenen Formation eingelagert werden. Dabei fillt dieser
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geclogischen Formation des Endlagers die Aufgabe der langfristigen Riickhal-
tung des Aktivitdtinventars zu.

2.1.2 Wiederaufarbeitung

Tab. 2-1:  Jahrliche Entlademengen  Beim Weg der Wiederaufarbeitung werden
eines DWR mit 1460  gie Brennelemente nach einer Zwischenla-
ﬁ;n;@if} 10 Jahren 1 seit von einigen Jahren in einer Wieder-

aufarbeitungsanlage zerlegt. Die Zusammen-

Material Menge setzung einer Jahresentladung des N4

Druckwasserreaktors mit 1460 MWe zehn

Jahre nach der Entnahme aus dem Reaktor

Strukturmaterialien 15.000 kg

Spaltprodukte 1.850 kg mit einem Abbrand von 35 GWd/ty, ist in der
Transurane ohne Pu 37 kg Tab. 2-1 gezeigt. In der Wiederaufarbei-
Uran 33600 kg tungsanlage werden die Strukturteile vom
Plutonium 333 kg 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-
gerfihiges, verglastes Gebinde konditioniert und anschlieflend in ein geologisch
geeignetes Endlager verbracht werden. Sein geologischer Aufbau soll die Riick-
haltung des radiocaktiven Inventars sicherstellen. Uran bzw. Plutonium werden
als Mischoxid zu neuen Brennelementen, sogenannten MOX-Brennelementen,
verarbeitet und erneut in einen Kernreaktor eingesetzt.

2.1.3 Kritik an den bisherigen Konzepten

Bei beiden Konzepten ist die langfristige Riickhaltung der Actiniden (einige 10°
Jahre} erforderlich. Dabei versucht man den Austritt von aktivem Inventar
durch ein Konzept von mehreren gestaffelten Barrieren sicherzustellen, sicehe
Abb. 2-1.

Pellet Hiilhrohe Behiiter Salzstock u, Deckgebirge

Abh. 2-1:  Barrierenkonzept der Endlagerung (heute).
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Dabei sind die ersten drei Barrieren von Menschen hergestelit und werden als
sngenieurtechnische Barrieren® bezeichnet. Fiir diese wird heute eine Lebens-
dauer in der Gréflenordnung von ca. 1000 Jahren garantiert. Die Toxizititen der
Spaltprodukte und Strukturmaterialien sind in dieser Zeit weitgehend abge-
klungen und tragen nicht mehr nennenswert zur gesamten Toxizitdt der abge-
brannten Brennstoffe bei. Sie liegen dann sogar bei den Spaitprodukten eine
bzw. bei den Strukturmaterialien zwei GréBenordnungen unter denen des fri-
schen Uranbrennstoffs. Nach dieser Zeitspanne mufl man sich auf die geologi-
schen Riickhalteeigenschaften der Endlagerformation fiir die Riickhaltung der
Transuranelemente verlassen. Die zeitliche Abnahme der Radiotoxizititen des
abgebrannten Uranbrennstoffs mit einem Abbrand von 35 GWd/ty, wird in Abb.
2-2 gezeigt. Zwar ist der erforderliche Zeitraum von einigen 10° Jahren klein im
Vergleich zu geologischen Zeitraumen, aber dennoch befiirchten Kritiker eine Ge-
fahrdung des zuktinftigen Lebens durch das Endlager. Ihre wesentlichen Kritik-
punkte umfassen im Einzelnen:

1E+10

Basis:
ODWER 35 GWdJASM
ICRP-61 (1891)

1E+«08

| Actiniden

IE+08

Actiniden
heutige W AA

1E+G7

[Spatp

1E+06

Gefahrdungspotential / SW/GWa

1E+05 -

bemenrarmaransstrin—

1E+04 | Strukiurmateris

1E+03

S

16 100 1,000 16,000 100,000 1.000.006  10.000.000
Lagerzeit/ Jahre
Abb. 2-2: Verlauf der Radiotoxizitdt der abgebrannten Brennelemente mit und ohne
Actinidenabtrennung und Vergleichsniveau des frischen Brennstoffes /Phl 95/.
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e Die Endlagerformation koénnte durch den menschlichen Eingriff und die
Nachwirmeabfithrung des Abfalls ihre Riickhalteeigenschaften verlieren.

¢ Das ,Leben” in ferner Zukunft ist sensitiver gegeniiber ionisierender Strah-
lung, so dafi heute akzeptierte Dosisgrenzwerte fiir radiocaktive Stoffe dann
keine Giltigkeit mehr besitzen.

e Die Dosisbewertung sowie die Dosisgrenzwerte sind heute noch Gegenstand
von Veridnderung.

¢ Es kénnen Storfialle durch dullere Einwirkungen auftreten, die heute nicht be-
ricksichtigt werden und noch nicht vorstellbar sind.

2.2 Partitioning und Transmutation als Elemente des Brenn-
stoffkreislaufs

Das Ziel der Transmutation ist, die Radiotoxizitdt der Abfille so zu verringern,
dall deren Gefihrdungspotential nach fechnisch beherrschbaren Zeitréumen von
ca. 1000 Jahren dem des nicht in den Reaktor eingesetzten Brennstoffes ent-
spricht. Dann brauchten die Anforderungen an die Riickhalteeigenschaften des
Endiagers nur denen der Uranerzlagerstétte zu entsprechen, um eine zusatzliche
Langzeitgefdhrdung durch die Energieumwandlung bei der Nutzung der Kern-
energie im Vergleich zur natiirlich vorhandenen Gefihrdung der Uranerzlager-
stidtte 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 radiocaktives Material entstanden
noch beseitigt worden. Der zeitliche Verlauf seiner Radiotoxizitit ist in Abb. 2-2
zum Vergleich eingezeichnet. Um dieses Ziel zu erreichen, miissen 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 Abfille der Kerntechnik zu transmutieren, ist das
gleichbedeutend mit dem Einstieg in die Wiederaufarbeitung in groBem Umfang.
Dazu bedarf es zunichst einiger Forschungs- und Entwicklungsarbeiten auf dem
Gebiet der Trennung der einzelnen Elemente aus dem abgebrannten Brennstoff
(Partxtmm?lg) - Die be}uder bishe- Tahb. 2-2: Abtrennraten an TRU bei der WAA
rigen  Wiederaufarbeitung  er- heute und beispielsweise zur
reichten Abtrennraten sind nicht Transmutation. Erforderliche.

ausreichend, um das Ver-
gleichsniveau der Radiotoxizitit
in technisch beherrschbaren Zeit-

Element | Hestanteil im | Restanteil im HAW
HAW theute) | zur Transmutation

rdumen zu erreichen. Auflerdem U 0.5 % b
werden heute noch keine sonsti- Np 100 % 1%
gen Aqﬁmtdeg zurtickgewonnen. Pu 0.5 % 0.01 %
Einen Uberblick tiber den Stand . e 6.01 %
der Technik und die erforderli- - N T

Cm 100 % 1%

chen Trennraten fiir die Trans-
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mutation gibt die Tab. 2-2, Die Transurane miissen nahezu vollstindig abge-
trennt werden, um die Endlagerzeiten entsprechend reduzieren zu kénnen. An-
schlieflend miissen die Transurane in einer Transmutationsanlage, moglichst
vollstandig umgesetzt werden.

2.3 Konzepte zur Transmutation

Um das Ziel der Reduzierung der erforderlichen Abschluflzeiten der hochradiocak-
tiven Abfille von der Biosphére auf ingenieurtechnisch beherrschbare Zeitraume
zu erreichen, gibt es zwei grundsitzliche Moglichkeiten:

¢« Entwickeln von Brennstoffen, bei denen nur in stark vermindertem Mafe
langlebige Transurane aufgebaut werden.

¢ Entwicklung von Brennstoffkreisldufen, 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 Inerimatrices zur Verhinderung eines Aufbaus von Transuranen

Das Erbriiten von langlebigen Transuranen kann véllig verhindert werden, wenn
man ein neutronisch inertes Material verwendet. Neben der dann praktisch nicht
mehr vorhandenen Proliferationsrelevanz des abgebrannten Brennstoffs wiirde
so die Toxizitdtsbilanz nicht durch ein erbriitetes Material belastet. Die Reali-
sierbarkeit eines solchen Brennstoffes ist aber zur Zeit nicht sichergestellt, in je-
dem Fall wiren enorme F & E Arbeiten zu inerten Brennstoffen erforderlich. Ne-
ben den Materialqualifizierungsfragen stehen hier auch Fragen der nuklearen
Stabilitét eines solchen Reaktorkerns im Vordergrund. Vermutlich bedarf es um-
fangreicher konstruktiver Innovationen bei der Kernauslegung, um zu einem ad-
dquaten 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 Transuran-Vernichtung

Fir eine mégliche Transmutationsanlage werden weltweit unterschiedliche Kon-
zepte diskutiert. Einen umfassenden Uberblick iiber die derzeit innerhalb der EU
durchgefithrten Studien gibt /Lel 97/ Eine Moglichkeit ist eine Weiterentwick-
lung der etablierten, thermischen Reaktoren. Durch Verianderungen der Brenn-
stoffzusammensetzung ist eine Erhéhung der Umsatzraten an Transuranelemen-
ten (TRU), bzw. eine Verringerung der Brutraten neuer TRU Elemente denkbar.
Es kénnten auch in der iblichen Stabanerdnung des Brennstoffes der Leichtwas-
serreaktoren einige Brennstibe durch Stibe, die Actiniden mit relativ zum Plu-
tonium geringem Anteil am TRU Gemisch, sogenannte ,Minor-Actinides (MA),
in einer Inert-Matrix enthalten, ersetzt werden. Diese Brennstibe dienen dann
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zur Transmutation bereits aufgebauter Transuraninventare und werden dem fiir
den Reaktor iiblichen 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 fiir die Brennelemente, zu qualifizieren und
eine Auslegung des Systems zu erreichen, die ein adiquates Sicherheitsniveau
aufweist. Die Effizienz des TRU-Umsatzes rechtfertigt F&E Arbeiten fiir diese
Systeme.

frische Spalisioife,
U, Pu, MA aus

| Spaltprodukie

abgebrannten LWR-BE [i

| Netto-Energie- &
. Gewinn

| FHestliches g
[ Th U Py,

entiadene BE

| Energie  Um-

frischer
Brennstoff

Transmutationsanlage

Protonen

| Beschieuniger [i

Abb. 2-4: Flufldiagramm 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 Uberlegungen 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 verhaltnisméfig unproblematisch. Die nu-
kleare Energiewandlung kann, da keine sich 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 Stirke zu erzeugen, bedarf es auf dem Gebiet der Beschleuniger noch um-
fangreicher F&E-Arbeiten. In diesem Bleitarget beispielsweise werden durch
Spaliationsreaktionen Neutronen erzeugt. Diese Neutronen werden dann fiir
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.
Ine Neutronen konnen durch Graphit, welches mit Bohrungen fir die MA Sus-
pension versehen ist, thermalisiert werden. Die MA-Suspension iibernimmt dann
auch die Aufgabe des Abtransportes der erzeugten Warme. Diese kann in einem
DampfkraftprozeB genutzt werden, so dafl iber den Bedarf des Beschleunigers
hinaus elektrische Energie erzeugt werden kann. Zur Verdeutlichung sind die
Stoff- und Energiestréme in Abb. 2-3 eingezeichnet. Die direkte Vernichtung von
TRU durch Spallationsreaktionen bei Beschufl durch Protonen scheint zur Zeit
schwierig. Um nennenswerte Umsatzraten zu erreichen, miifiten Protonenstrahl-
intensitdten vorliegen, die um Griflenordnungen iiber denen liegen, die heute er-
reichbar sind.

Die Lésung 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-
rasitéiren Neutronenabsorptionen innerhalb des **U; dies ist bisher aus Griinden
der Neutronen- und Spaltstoffokonomie ein gewiinschter Prozefl. Der Aufbau der
hsheren Actiniden Americium und Curium ist wiederum an die Plutoniumkon-
zentration innerhalb des Brennstoffs gekniipft. Ein einfach zu realisierender An-
satz zur Verhinderung dieses Aufbaus an Transuranelementen im Reaktor ist die
Substitution des **U durch eine anderes Nuklid. Dieses Nuklid muf} shnliche
neutronenphysikalische Eigenschaften haben, denn das **%U ist fiir die nukleare
Stabilitdt von Reaktoren von auflerordentlicher Bedeutung.

2.4.2 Ersatz des Nuklids ®°U im Brennstoff

Ein Nuklid, das sich dhnlich wie das ®*U im Reaktor verhilt, ist das ®?Th. Na-
tiirliches Thorium besteht zu 100 % aus diesem Isotop. Da Thorium hiufig zu-
sammen mit Uran vorkommt, sind dessen Thoriumtéchter je nach Lagerstitte




16 Plutontumverbrennung mittels Thoriumeinsatz im Druckwasserreaktor

zusammen mit dem **Th zu finden, spielen aber eine untergeordnete Rolle. Dem
auf thoriumbasierten Brennstoff mufl natiirlich weiterhin zur Aufrechterhaltung
der Kritikalitit ein thermisch gut spaltbares Nuklid zugesetzt werden. Das ein-
zige in der Natur existierende Nuklid mit ausreichend hohem Spaltwirkungs-
querschnitt ist U, welches zu 0,7 % im natiirlichen Isotopengemisch des Urans
enthalten ist. Wiirde es, wie iiblich, zusammen mit dem Isotop **U in den Reak-
tor eingesetzt, wird auf Grund der (n,y)-Reaktion das Nuklid U gebildet. Dieses
ist ein B-Strahiler und zerfillt mit einer Halbwertszeit von 23,5 Minuten /KFK 95/
in ®"Np, welches ebenfalls unter B-Zerfall (Halbwertszeit 2,55 Tage /KFK 95/ ) in
*Pu zerfalit. Diese Aufbaukette des *Pu ist in Gl 2-1 gezeigt und wird im Re-
aktor immer durchlaufen, wenn *°U im Brennstoff enthalten ist. Ein auf Thori-
um basierender Brennstoff, der als Spaltstoff hochangereichertes Uran (HEU)
verwendet, enthilt vergleichsweise wenig **U, was zu einer deutlich verringer-
ten Brutrate an *Pu fithrt. Untersuchungen hierzu finden sich in /Klo 99/. Das
*Th verfiigt iiber dhnliche Bruteigenschaften wie das *°U. Die entsprechende
{n,y)-Reaktionskette ist in Gl 2-2 gezeigt. Statt des **Pu wird bei der Verwen-
dung von Thorium das Isotop U erbriitet. 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 ™ Np und **Pa. Die Halbwertszeit des *Pa liegt mit 27 Tagen /KFK 95/
deutlich iiber der des *Np im Uranzyklus. Von daher miissen
Neutroneneinfangreaktionen im **Pa verstiarkt als Verlustquelle beriicksichtigt
werden. Neutronenabsorptionen innerhalb des **Pa fithren iiber **Pa zu Aufbau
des **U. Die erbriiteten Isotope **Pu und **U besitzen ebenfalls zum Erhalt ei-
ner Kettenreaktion ausreichend hohe Spaltquerschnitte. Hinsichtlich der Neu-
tronenausbeute gilt **U als optimaler thermischer Spaltstoff.

Gl 2-1 TUsn—— U s FNp i Py

Typ =235 min 3 =2 355

Gl 2-2 *Th+n —— Th wﬁm»é Ppa —Ey Y

=22 3 min Ty =27.04

2.4.3 Vorteile des Thoriums

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 fithrt auf eine Plutoniumvernich-
tung durch Spaltung unter Vermeidung von in situ Briiten von neuem Plutoni-
um. An dieser Stelle liegt ein Potential des Thoriumkreislaufs im Bereich der
Transmutationshemithungen. Plutonium kann effizienter vernichtet werden, ais
dies mit den etablierten, auf uranbasierten Mischoxid {(MOX) Brennstoffen még-
lich ist. Der Thoriumkreislauf kann so als Option gesehen werden, das weltweit
als Problem eingestufte, immer gréfler werdende Plutoniuminventar in den
Brennstoffkreisldufen nachhaltig zu reduzieren. Dabei mufl neben den aus der
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Abriistung vorhandenen Plutoniuminventaren militidrischen Ursprungs auch das
standig in den mit Uran betriebenen Kernreaktoren neu erbriitete Plutonium be-
trachtet werden. So werden weltweit jiahrlich ca. 110 t Plutonium in kommer-
ziellen Kernreaktoren erbriitet, alse genauso viel wie durch die SALT II Vertrige
an militdrischem Plutonium abgebaut werden soll. Neben der Isotopenzusam-
mensetzung bildet die Einbettung in Spaltprodukten aber einen wesentlichen
Unterschied. Plutonium stellt neben seiner Radiotoxizitét auch hinsichtlich sei-
ner Proliferationsaspekte eine latente Gefahr dar. An dieser Stelle darf natiirlich
das durch das Thorium erbriitete ebenfalls unter Proliferationsaspekten brisante
**U nicht vernachlissigt werden. Ein ausfiihrliche Diskussion dieser Problema-
tik erfolgt — wie schon erwihnt — in Kapitel 10.

2.44 Abschiétzung Realisierbarkeit

Wegen seiner Ahnlichkeit zum etablierten Uranzyklus ist der Aufwand fiir die
Einfithrung eines Thoriumbrennstoffkreislaufes im Vergleich zu inerten Brenn-
stoffen deutlich geringer. In dieser Arbeit werden die einzelnen Aspekte des Tho-
riumbrennstoffkreislaufes insbesondere fir den Typ des Druckwasserreaktors
untersucht und gepriift, ob ein Wechsel ohne Modifikation an den Anlagen még-
lich ist. Die Thorium Option wiire dann relativ kurzfristig realisierbar und stellt
einen ersten Schritt zur Lésung des Plutoniumproblems dar. Da auf einen weit
verbreiteten Reaktortyp zuriickgegriffen wird, sind keine Neukonstruktionen er-
forderlich und es entstehen an dieser Stelle auch keine Kosten, die einer Einfith-
rung des Thoriumkreislaufs entgegenstehen wiirden. Da die Leistung der Reak-
toren bei den untersuchten Brennstoffen ebenfalls konstant gehalten wird, kén-
nen Kostennachteile bei einem eventuellen Umstieg auf Thorium nur im Brenn-
stoffkreislauf selbst liegen. Diese miifiten dann dem Gewinn einer effizienteren
Plutoniumvernichtung gegeniibergestellt werden.
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3 Aspekte des Thoriumbrennstoffkreislaufs

Dieses Kapitel enth#lt in den Abschnitten 3.1 und 3.2 einen Uberblick iiber die
grundséatzlichen kernphysikalischen Eigenschaften des Thoriums 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 Uberblick iiber die oftmals
schon in den Griinderjahren der friedlichen Nutzung der Kernenergie durchge-
fithrten Studien, gegeben. Darin wurde Thorium meistens neben dem Uran als
Kernenergietrager bewertet und hinsichtlich seiner Bruteigenschaften in diver-
sen Reaktorkonzepten untersucht. Einen Uberblick iiber die als Reaktorwerkstoff
relevanten Materialkennwerte der fiir den Reaktoreinsatz in frage kommenden
Verbindungen des Thoriums enthilt 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.

3.1 Thorium 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 fiir die Reaktoren sichergestellt
werden kann. Da die Thoriumvorkommen auf mindestens das gleiche Maf wie
die weiltweiten Uranvorkommen geschitzt 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
30 wirtschaftlich zu nutzen, geweckt worden. Vor diesem Hintergrund wurden
in vielen Staaten (Australien, Brasilien, BRD, Frankreich, Grofibritanien,
Kanada, Indien, Italien, Japan, Niederlande, Saudiarabien, Schweden,
Sowjetunion und den USA) in den Aufbaujahren der Kernenergie F&E-
Programme gestartet, die die Moglichkeiten der praktischen Nutzung des
Thoriums zur Kernenergieerzeugung abschitzen sollten.
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3.2 Kernphysikalische Grundlagen - theoretische Arbeiten

3.2.1 Nuklid **Th

Nicht durch Uran verunreinigtes Thorium besteht zu 100 % aus dem Nuklid
#2Th, welches als Brutmaterial verwendet werden kann. Es besitzt eine Halb-
wertszeit /KFK 95/ von 1,405%10" Jahren und ist damit als primordiales Nuklid
nattrlich in der Erdkruste vorhanden. Es hat einen ca. dreimal gréBeren Wir-
kungsquerschnitt fiir die (n,y) Reaktion als das U im thermischen Energiebe-
reich. Dadurch erhsht sich dessen Brutpotential, was aber im Vergleich zu dem
auf uranbasierten Brennstoff gleichzeitig eine héhere Anreicherung mit Spalt-
stoffen (**¥U, U, Py, *'Pu) zur Aufrechterhaltung der Kettenreaktion in
thermischen Reaktoren erfordert. Die erreichbare Verdopplungszeit wird wegen
dieser erforderlichen erhshten Anreicherung vergréBert. Die Wirkungsquer-
schnittsverldufe des **Th sind im Vergleich zum “*U in Abb. 3-1 gezeigt.
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durch den hoheren  Wert des U begriindet werden kann. Dies wird noch da-
durch verstirkt /Ros 66/, dafi das Spaltprodukt-Yield fiir Nuklide mit Massen-
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Abb. 3-1:  Wirkungsquerschnittsverlaufe von **Th und #U fir
{n,y} bzw. (n,f) Reaktionen /Tho 79/.

Bei der Betrachtung des Blasenkoeffizienten ergibt sich folgende Situation,

e ein Ersetzen des **U durch ®*Th fithrt zu einer betragsmiBigen Vergroflerung
des negativen Blasenkoeffizienten, da der Wirkungsquerschnitt fiir Schnell-
spaltungen im #*Th kleiner ist,
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¢ jedoch fithrt ein Ersetzen des **U durch *°U zur betragsmifBligen Verkleine-
rung des Blasenkoeffizienten, da das **U den gréferen nn Wert besitzt.

Das gehirtete Spektrum erméglicht eine Kompensation der Uberschufireaktivi-
tat des Cores durch Hinzufiigen einiger ***U Stiibe, da deren Absorptionen in ei-
nem solchen Spektrum einen deutlich grifleren Einflull haben. So wird wiahrend
des Einsatzes des Brennstoffs im Reaktor mehr **Pu erbriitet, wodurch der Re-
aktivitdtsverlust des Reaktors iiber dem Abbrand abnimmt, was einen héheren
Abbrand bei anfangs gleicher Uberschufireaktivitdt erméglicht. Nach den Be-
rechnungen von /Tak 90/ kann durch ein weiteres Harten des Spektrums (durch
Vergriflern des Durchmessers der Brutstidbe, was zusidtzlich auf ein kleineres
Vo Vi, fithrt) im LWR eine Konversionsrate von iiber eins erreicht werden.

3.2.2 Nuklid **U

Das aus Thorium erbriitete Uranisotop **U ist mit einem Anteil an **U ver-
mischt. Dieses entsteht einerseits durch die (n,2n) Reaktion am **U, die propor-
tional zum Fluf} zunimmt. Zum anderen hat man in den seltensten Fillen reines
**Th als Brutstoff zur Verfiigung, 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 **Th. Dieses *°Th
wire, wenn es nicht stindig durch den Zerfall des ***U neu gebildet worden wire,
wegen seiner relativ zu den primordialen Elementen kurzen Halbwertszeit von
7,54 *10* Jahren /KFK 95/ in reinem Thorium nicht vorhanden. Bei den chemi-
schen Trennverfahren zur Gewinnung des Thoriums aus dem Erz kann das *°Th
natiirlich nicht isoliert werden, so dal} in der Realitit ein Gemisch aus " Th und
*2Th in den Reaktor eingesetzt wird. Uber die Kette nach Gl. 3-1 wird im Reak-
tor zusitzlich #*U erbriitet,

GL3-1 "™Th+n->*Th-> B 255 “Pa + n 152910 barn) "2 “*Pa “?6 1a1) aa

Die Problematik des **U bei der Einfithrung von Thorium in den Brennstoff-
kreislauf liegt bei dessen stark y-strahlenden Téchtern, wodurch das Brennele-
menthandling erschwert wird. Andererseits wird das U durch diese begleiten-
den Verunreinigungen leicht detektierbar, was die Proliferationssicherheit im
Thorium-***U Zyklus erhéht.

3.2.3 Nuklid *Pa

Das Nuklid **Pa entsteht unmittelbar aus der (n,y)-Reaktion des Brennstoffba-
sismaterials **Th. Es hat eine mit 27 Tagen deutlich groflere Halbwertszeit als
das bei der dominierenden Brutreaktion von uranbasierten Brennstoffen ent-
sprechende ,Schwesternuklid® **Np, dessen Halbwertszeit nur ca. 2,35 Tage be-
trdagt. Die daraus resultierende héhere Konzentration an **Pa im Brennstoff
wéihrend des Einsatzes im Reaktor fithrt zu einer relativ hohen Brutrate an *Pa,
welches seinerseits quasi sofort in unerwiinschtes **U zerfallt. Ein weiteres Pro-
blem durch die gréflere Halbwertszeit des **Pa ist die so vereinfachte Abtren-
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nung von Protactinium. Dieses zerfillt dann in *U, 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.

3.2.4 Nuklid ®*U

Der Spaltstoff, der aus Thorium erbriitet wird, ist das **U. In Abb. 3-2 ist der
Verlauf seines Spaltwirkungsquerschnitts gezeigt. Fiir die Qualitit eines Spalt-
stoffs entscheidend ist der Verlauf des n(E) Wertes. Dieser Wert gibt an, wie viele
Neutronen pro im Nuklid eingefangenen Neutron im Mittel entstehen. Wenn das
Ziel ist, Spaltstoff Netto zu erbriiten, mull der 1 Wert grofler als zwei sein, denn
ein Neutron wird benétigt, um die nichste Spaltung zu induzieren, und das an-
dere um aus dem Brutstoff fiir das zerfallene spaltbare Nuklid ein neues zu brii-
ten. In einem realen Reaktor treten zuséitzlich sowohl Neutronenverluste durch
parasitdre Absorptionen in Strukturmaterialien als auch durch Leckagen auf In
Abb. 3-3 ist der Verlauf des 17 Werts iitber der Energie fiir verschiedene Spaltstof-
fe aufgefithrt. Man erkennt, dal **U im thermischen Energiebereich das grifite
Brutpotential aller Spaltstoffe besitzt. In Japan wurden aullerdem Untersuchun-
gen zu den Wirkungsquerschnittsverlidufen von *1J und **Th durchgefiihrt, um
iiber eine ausreichend sichere Datenbasis fiir thoriumbasierte Brennstoffe zu
verfiigen.
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Abb. 8-2:  Verlauf des (n,f) Wirkungsquerschnitts des 2,
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Abb. 3-3:  Verlauf des n Wertes von **1J, U, *¥Pu und von U, ¥*Th /OECRY/.

3.2.5 Transurane

Beim Thoriumzyklus werden Transuranelemente in wesentlich geringeren Kon-
zentrationen gebildet als bei der Verwendung des **U als Brutstoff. Es ergibt
sich daher in Bezug auf die Entsorgung speziell der langlebigen Actiniden ein
Vorteil fir den Thoriumzyklus. Die Motivation zur Einfithrung des Thoriumzy-
klus lag bis vor einigen Jahren aber nicht in dieser Uberlegung, sondern in der
Resourcennutzung, evtl. Kostenvorteilen und fiir einige Staaten aus Unabhin-
gigkeitsiiberlegungen. In /Fur 90/ wird aber bereits als Vorteil des Thorium-**U
Brennstoffs auf den verminderten Transuranaufbau hingewiesen. Dieser kénnte
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 Toxizitét der
hochradioaktiven Abfille bei einer Nutzung von Thorium hingewiesen.

3.3 F&E-Felder der Vergangenheit

Die in den Griinderjahren der Kerntechnik durchgefiihrten Untersuchungen im
Bereich des Thoriums erstreckten sich auf folgende zentrale Aspekte /TAE 66/:

s Validierung von Wirkungsquerschnittsdaten, insbesondere im Resonanzbe-
reich,

¢ Bestimmung des n Werts von *?*U,

o Sicherheitstechnische Aspekte, z.B. Vergleich der Resonanzintegrale des **Th
mit denen des **U,
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e Erreichbarkeit des Nettobriitens in thermischen / schnellen Reaktorsystemen,

¢ Materialtechnische Seiten des Thorium Brennstoffs (Bestrahlungsverhalten,
Waiarmetechnik),

e Realisierbarkeit des geschlossenen Brennstoffkreislaufs.

3.4 Entwicklung von Reaktorkonzepten fiir Thorium Einsatz

In diesem Abschnitt wird ein méglichst umfassender Uberblick iiber Uberlegun-
gen der verschiedenen Nationen zu einer méglichen 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 fiir den Einsatz von Thorium - zum Teil frithzeitig - 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, **U zur Energiewandlung im DWR unter
wirtschaftlichen Aspekten zu nutzen. Die Wirtschaftlichkeitsforderung fiithrt auf
einen zu erreichenden hohen Abbrand im Reaktor bei sonst niedrigen Brenn-
stoffkreislaufkosten. Da Thorium ohne Zusetzen eines Spaltstoffe dhnlich wie
*®U nicht zum Spalten geeignet ist, mufl zunichst ein spaltbares Nuklid zuge-
setzt werden. Im Falle des brasilianisch - deutschen Konzeptes ist dies entweder
Plutonium mit einer fiir 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-
fithrt. Das gewiinschte Ziel der Verringerung des Spaltstoffverbrauchs 148t sich
trotz hoher Abbriénde 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 wihrend des gesamten Zyklus negativ), wiahrend sich bei Thori-
um/Plutonium ein durchgehend negativer Moderator-Koeffizient erreichen 148t.
Dies kann durch die starke Absorptionsresonanz des **Pu erklirt werden. In
/Mal 88/ ist man der Meinung, dal} eine dem Uran DWR ebenbiirtige sicher-
heitstechnische Auslegung realisierbar ist. Die thermodynamische Auslegung der
Brennstébe erfolgt analog zu den Uranstdben. Auf Ergebnisse von Bestrahlungs-
tests wird in Abschnitt 3.5 eingegangen.

In den USA begann man ebenfalls sehr frith die Frage der Reichweite des Urans
zu diskutieren. Die bereits eingefithrten LWR Reaktoren sind auf eine kosten-
glinstige Stromproduktion ausgelegt und nicht auf einen méglichst effizienten
Umgang mit spaltbaren Material. In /Lan 66/ wird vorgeschlagen, die Neutro-
nendkonomie des LWR zu verbessern, um iiberschiissige Neutronen fiir Brutre-
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aktionen zu nutzen. In Verbindung mit der Einfithrung des Thoriumzyklus lie-
Ben sich dann hoch konvertierende LWRs realisieren. Eine weitere Reduktion
des Spaltstoffverbrauchs 146t sich anschlieBend durch den Ubergang auf PHWRs

erreichen.

In der BRD sind neben der Zusammenarbeit im deutsch-brasilianischen Gemein-
schaftsprojekt theoretische Arbeiten zum Thorium-#*U Zyklus in DWRs erstellt
worden. Inshesondere wurde von /Sch 79/ gemischte Cores mit ThO,-PuQO, Stiben
zwischen den UQ, Stdben untersucht. Die hcohe Léslichkeit von PuQ, in ThO,
ermoglicht eine Reduktion der erforderlichen Plutonium Stibe, was zu verringer-
ten Kosten fihrt. Eine Parameterstudie zeigt am Beispiel des Kernkraftwerks
Stade, daf} dessen unveranderte Gitterstruktur auch fiir den Thoriumzyklus op-
timal ist. /Sch 79/ stellt neutronische Berechnungen vor, in denen ThO,-Pu0,
Stdabe statt der iblichen UO,-Pu0, MOX Elemente am Beispiel des Kernkraft-
werks Obrigheim (KWO) untersucht werden. Dabei werden insbesondere die sich
einstellenden Reaktivitidtskoeffizienten, Leistungsspitzen und Stabwirksamkei-
ten betrachtet. Am vorteilhaftesten sind Thorium/Plutonium Voll-Brennelemente
mit Uran-Stabecken.

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

3.4.2 Schwerwassermoderierte Reaktoren

In Indien sind Schwerwasserreaktoren installiert worden, da diese iiber eine so
gute Neutronendkonomie verfiigen, dafl Natururan eingesetzt werden kann. Die-
se gute Neutronendkonomie (geringe Absorptionen im Moderator) eréffnen die-
sem System gute Chancen fiir den Thoriumeinsatz als netto briitendes System.
Es gibt zur Zeit drei potentielle Zyklen, wie Thorium in PHWRs genutzt werden
kann. Welcher sich davon durchsetzt, hiangt stark von den wirtschaftlichen Be-
dingungen ab, unter denen der entsprechende Brennstoffkreislauf in Indien
durchgefithrt werden kann.

Selbsterhaltender Thoriumzyklus

Bei diesem Zyklus werden selektiv die Druckrshren der Schwerwasserreaktoren
(PHWR) mit MOX bzw. ThO, Elementen beschickt. Nach /Chi 90/ ist die Stand-
zeit der ThO, Elemente wegen des gréfieren n Werts des erbriiteten **U griofer
als bei Uran Plutonium MOX-Elementen. Im Grenzfall 146t sich ein selbsterhal-
tender **U-Zyklus erreichen, bei dem die entladenen Brennelemente soviel 2°U
enthalten, wie zur Fertigung von neuen benétigt wird. Nach /Chi 90/ kann bei
diesem Zyklus jedoch nur ein Abbrand von 18 MWd/kg,,, erreicht werden. Ziel ist
es, einen fortschritthchen PHWR zu entwickeln, der ein zwei Zonen Core (MOX
und ThO, Zone) besitzt. Dieser Reaktor verfiigt bei geeigneter Auslegung iber
einen resultierenden negativen Blasenkoeffizienten und erzeugt 80 % der Lei-
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stung aus der Thoriumzone. Das System hat in der Zentralzone ein gehirtetes
Spektrum {(ginstig fiir 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, dall das Schwerwasser als Kithlmittel - das D,O bleibt
als Moderator im Tank, der die Druckréhren 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 Kihlmittels dar. Sicherheitstechnisch von Vorteil ist, daB
die Nachwirme durch Vergriéflern der Kernhshe aus den nun vertikal verlaufen-
den Druckrohren durch Naturkonvektion abgefithrt 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 hdheren Abbrand zulafit, dafir
aber nicht britend, sondern nur hoch konvertierend ist. Dabei wird Thorium mit
Plutonium oder mit **U angereichertem Uran als Spaltstoff in den PHWR einge-
setzt. Der dabei erreichbare Abbrand ist nach /Bal 901/ 50 MWd/kg.,,. Das hier-
bei nach der Entladung erbriitete **U kann dann zum Starten der n#chsten Re-
aktoren verwendet werden. Ein ,Plutonium Topping®, bei dem zusitzlich zum
***U noch weiteres Plutonium als Spaltstoff hinzugefiigt wird, erméglicht den ho-
hen Abbrand.

Thorium Einwegzyklus

Als dritte Moglichkeit 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 Druckréhren werden Thorium Brennelemente
verwendet, deren Standzeit deutlich hoher als die der MOX-Elemente ist. Das
dort erbriitete und nicht in situ gespaltene **U kann verwendet werden, um ei-
nen kleineren Reaktor zu betreiben.

Zur Zeit werden die CANDU Reaktoren in Kanada mit Natururan sclange be-
trieben, wie Kritikalitit erreicht werden kann. Die Uranreserven, zumindest die
kostengiinstig gewinnbaren, sind begrenzt. Daher ist ein méglichst effizienter
Umgang mit Spaltstoffen bzw. das Erbriiten neuen spaltbaren Materials wiin-
schenswert. In Kanada wurden Studien angefertigt, ob und wann der Thorium-
kreislauf /Mil 84/ wirtschaftlich im Vergleich zum Urankreislauf in den schwer-
wassermoderierten Systemen eingefithrt werden kann. In Chalk River /JAE 66/
wurde hierzu ein reaktor-physikalisches Programm durchgefithrt. Im Mittel-
punkt der Thoriumnutzung in Kanada steht der Candu Reaktor. Bei gleichen
Randbedingungen ist bei der Thoriumnutzung das héhere Inventar an Spaltstoff
von Nachteil, was wegen des grifleren Absorptionsquerschnitts des **Th gegen-
tiber demn **U erforderlich wird. Hier muf} durch eine entsprechende zusitzliche
Anreicherung zwischen Abbrandmaximierung, Inventarminimierung und Spalt-
stoffausnutzung optimiert werden. In /Mil 94/ werden verschiedene denkbare
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Brennstoffkreisldufe diskutiert, die den Einstieg in den Thoriumkreislauf mit
dem zuvor nétigen Erbriiten des **U realisieren. In Abb. 3-4 sind die denkbaren
Konfigurationen fiir fortschrittliche Brennstoffkreisldufe gezeigt. Die erreichbare

Reduktion des Uranverbrauches ist Abb. 3-5 gezeigt.
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In den 60er Jahren hat Schweden den PHWR fiir das System gehalten, das fiir
den Thoriumzyklus am besten geeignet ist. Neben theoretischen Untersuchungen
/TAE 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) fiir 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 Warmeanwendungen. In /Teu
82/ werden als Vorteile des HTR ein um 70 % reduzierter Uranverbrauch vergli-
chen mit einem Leichtwasserreaktor und verglichen mit dem schnellen Briiter
eine Verringerung des erforderlichen Inventars um 60 % genannt. Dadurch halt
/Teu 82/ et. al. sie fiir eine Ubergangsphase, in der noch nicht geniigend Plutoni-
um fiir eine groe Zahl von Briitern vorhanden ist, als auch spiter in Symbiose
mit den Briitern fiir erfolgversprechend. In der BRD wurde ither Jahre der AVR
Kugelhaufenreaktor in der KFA Jiilich (heute Forschungszentrum Jiilich) erfolg-
reich mit Thorium-HEU Brennelementen betrieben. Ebenso wurde eine gréfiere
Demonstrationsanlage in Hamm-Uentropp (THTR) errichtet. Beide Systeme ver-
fagten tber Thorium-**U Brennstoffe unterschiedlicher Anreicherung, die gut
konvertierend waren und das erbriittete “*U in situ umsetzten. Der Brennstoff
lag in oxidischer Form als kleine beschichtete Teilchen (coated particles) in einer
graphitischen Matrix vor. Trotz umfangreicher Bemithungen war es nicht gelun-
gen, im HTR eine Konversionsrate gréfler als eins zu realisieren. In den USA
wurde parallel ein HTR mit blockférmigen Brennelementen entwickelt. Die
Brennstofform des beschichteten Partikels (coated particles) hat den Vorteil einer
guten Spaltproduktrickhaltung, was aber fiir die anschlieBende, zur optimalen
Nutzung der Ressourcen notwendige Wiederaufarbeitung der HTR Brennelemen-
te von Nachteil ist.

3.4.4 Schnelle Reaktoren

Obwohl Indien die Schwerwasserreaktorlinie von Anfang an favorisiert hat, sind
auch frithzeitig Uberlegungen zu Reaktoren mit schnellen Spektren angestellt
worden. Dabei nehmen diese Systeme eine Ubergangsposition zwischen den
thermischen Briitern der letzten Phase und den iiblichen PHWRs ein. Aufgabe
dieser schnellen Systeme ist es, gentigend Spaltstoff in moglichst kurzer Zeit zu
erbriiten, um die Thorium Systeme der Phase 3 betreiben zu kénnen,

3.4.5 Homogene Reaktorsysteme

Vorteil der homogenen Reaktorsysteme ist die Erreichbarkeit des Nettobriitens
von “*U 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 wihrend einer Einsatzzeit von 1,5 Jahren durchaus posi-
tiv und weckten ziviles als auch militdrisches Interesse. Allerdings wurden die
Arbeiten in den USA nach dem Wiederaufarbeitungsverbot von 1975 endgiiltig
emgestellt.

3.5 Materialqualifizierung und Bestrahlungstests

8.5.1 Uberblick

Seit den 60er Jahren bis heute sind einige Bestrahlungstests in unterschiedli-
chen Staaten in verschiedenen Bestrahlungseinrichtungen bzw. Reaktoren
durchgefithrt wurden, um Erfahrungen iiber das Bestrahlungsverhalten von
Thorium zu erhalten. Einen Uberblick iiber die durchgefithrten Versuche gibt die
Tab. 3-1. Man erkennt, dafl die meisten Bemithungen zur Qualifizierung von
Thorium als nuklearen Brennstoff in der BRD, Brasilien, Indien und den USA
durchgefiihrt worden sind. Ebenso wird deutlich, dafl die Versuche in jiingerer
Zeit umfassender sind (zum Teil ganze Brennelemente), dafiir aber die linearen
Stableistungen niedriger liegen als bei den ersten Versuchen in kleineren MaB-
stiaben.

3.5.2 ThO,

Von den fiir 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 Losungen eingehen, wie das ent-
sprechende Phasendiagramm der Abb. 3-6 zeigt. Der Schmelzpunkt des ThO,
liegt ca. 500 °C iber dem des U0, und ist damit der héchste Schmelzpunkt eines
Oxids tiberhaupt. Das ThO, besitzt eine einzige kubische Phase bis zum Errei-
chen des Schmelzpunktes und ist auch bei hohen Temperaturen in oxidierender
Atmosphare stabil. Die Abb. 3-7 vergleicht die lineare thermische Dehnung des
ThO, mit der des UO,. Wegen seiner Kompatibilitit und der Stabilitit eignet sich
Thorium unabhéingig von seinem nuklearen Potential als Brutstoff als Trigerma-
trix fiir den Spaltstoff. Weitere fiir den Einsatz im Reaktor entscheidende Mate-
rialdaten sind in Tab. 3-2 im Vergleich zu UQ, gezeigt.
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Bestrahlungstests von /Ols 66/ haben gezeigt, daB das Brennstoffschwellen bei
auf Thorium basierenden Brennstoffen unter Neutronenbestrahlung nur halb so
grof} ist, wie bei den Uranbrennstoffen. /Ols 66/ und Mitarbeiter halten ThO,
bzw. Feststoffiésungen von ThO,-UO, als DWR Brennstoff geeignet. /Pet 66/ et.

al.
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Abb. 3-7:  Thermische Dehnung als Funktion der Temperatur fiir ThO, und UQ,.

Tab. 3-2: Vergleich der Materialkennwerte von ThQ, mit UQ, nach /Das 80/

_ Parameter | vo, | THO,
Schmelzpunkt [°K] 3134 3663
Dichte bei 25 °C [gllem®™)] 16,96 | 10,6001
Wirmeleitfahigkeit bei 1600°K [W/Aem®K)1 | 0,02 6,03
thermische Dehnung [10%/°K] 10,1 9,32
spezifische Wirmekapazitit [J/ ke K] 272 293

In Indien wurden umfangreiche Bestrahlungstests mit reinem ThO, durchge-
fithrt. So wurden vier Brennelemente in verschiedenen Kiithlkanilen des MAPS-1
Reaktors (PHWR) zwischen Mai 1985 und Dezember 1986 entsprechend 300 ef-
fektiver Vollasttage bestrahlt. Die Kihlmitteltemperatur betrdgt in MAPS-1 271
°C. Als Hillrohrmaterial wurde Zirkaloy-4 verwendet, die 19 Brennstiabe wurden
analog zum itiblichen Uranelement zu einem Biindel gruppiert. Die Pellets besit-
zen eine hohe Dichte (94 % -97 % der theoretischen Dichte). Auf ein Gas Plenum
im Stab wurde verzichtet. Die Warmeleitfihigkeit des ThO, fillt bei 1000 °C auf
40 9% des Wertes bei Raumtemperatur ab. Mefiwerte verschiedener Autoren zeigt
die Abb. 3-8. ThO, reagiert nicht so sensitiv mit seinem thermodynamischen
Verhalten auf das stochiometrische Verhiltnis von Schwermetall und Sauerstoff
wie UQ,. Die erreichbaren linearen Stableistungen kénnen noch etwas iiber de-
nen der UO,-Brennstoffmatrixen liegen. Die Ergebnisse des Bestrahlungsver-
suchs werden in /Das 90/ als positiv bezeichnet.
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Abb. 3-8: Wirmeleitfahigkeit von ThO, in Abhédngigkeit von der Temperatur.

Fir die Zukunft ist geplant, 35 - 40 Brennelemente in den Erstkern des NAPS-2
Reaktors einzusetzen. Diese dienen zur Fluflabflachung im Zentralbereich des
Cores, was tblicherweise durch den Einsatz von abgereichertem Uran erreicht
wurde,

Ein weiteres Experiment fithrte Indien durch, indem die Uberschufireaktivitit
des Dhruva Reaktors zu Beginn genutzt wurde, indem einige metallische Na-
tururan Elemente gegen ThO, ausgetauscht wurden. Diese Elemente wurden bis
zu 100 dquivalenten Vollasttagen ohne Probleme in den Reaktor eingesetzt.

3.5.3 ThO,-UQ,

Im Rahmen der deutsch-brasilianischen Studie /Mal 88/ zum Thorium Einsatz in
DWRs wurden zwischen 1983 und 1985 Bestrahlungsexperimente im FRJ-2 DI-
DO der Kernforschungsanlage Jilich durchgefithrt. Die erreichten Abbrande des
ThO,-UO, Brennstoffs mit einem Urananteil von 5,03% (daven 44,95% **U) la-
gen im Bereich von 1,26 MWd/kgey, bis zu 10 MWd/kg,,. Einige Pellets wurden
mit einer Zentralbohrung versehen, gemessen wurden Brennstofftemperaturen
und Innendruck.

Von besonderem Interesse der nach der Bestrahlung durchgefithrten Untersu-
chungen waren Spaltgasfreisetzungen, eventuelle Strukturdnderungen des Ge-
fiiges, Nachsinterung, Porengroflen, Kornwachstum, Wechselwirkungen zwi-
schen Brennstoff und Hiille, Verformungen der Hiille, Korrosion und Verteilung
der Spaltprodukte.
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Wiahrend der Bestrahlung sind selbst in den Zonen hochster linearer Stablei-
stungen von lber 400 W/em keine mikroskopischen Gefiigeverdnderungen des
Brennstoffs aufgetreten. Das ,dishing® des Brennstoffs ist nicht verformt worden.
Ein Hillrohrschaden ist gefunden worden, so dafl der Thorium/Uran 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 dhnlich und zeigte kein nachteiliges Verhalten.
Das Brennstoffvolumen sinkt um 1,7 £ 0,7% unabhéngig 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 betrdgt 0,17 %, was geringer als beim reinen
Uranbrennstoff ist. Aufgrund des Innendrucks wihrend des Betriebs (ea. 70 bar)
kommt es zu einer Durchmesserzunahme der Hiillrohre aus Zirkaloy von im Mit-
tel ca. 13 pm. Diese Verfinderungen fiithren 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 fiir das Folgeexperiment geschaffen. Zur Durchfithrung der
nédchsten urspriinglich geplanten Bestrahlungstests im brasilianischen Lei-
stungsreaktor ANGRA-1 dber vier Zyklen bis zum Erreichen eines Abbrandes
von 45 MWd/kggy ist es wegen einer Anderung im Nuklearprogramm Brasiliens
bisher nicht gekommen.

3.5.4 ThO,-Pus,

In Indien ist von Mai 1985 bis Januar 1988 ein Bestrahlungsexperiment von fiinf
Brennstiben mit ThO,-PuQ, Pellets am Druckwasser Loop des 40 MW, CIRUS
Forschungsreaktors durchgefithrt worden. Der dabei erreichte Abbrand betrigt
18,5 MWd/kggy bei linearen Stableistungen bis 380 W/em. Nach /Ana 90/ verlief
das Experiment ermutigend fiir weitere Tests von ThO,-PuQ, Brennstoffen, so
dafl Indien in Zukunft eine Linie von fortschrittlichen PHWRs entwickelt, mit
deren Hilfe die Thoriumreserven des Landes genutzt werden konnen.

Von /Ols 66/ wurden neben den Bestrahlungsversuchen mit ThQ,-UQ, ebenfalls
auch Experimente mit Thorium/Plutonium als Brennstoff durchgefithrt. Dabei
wurden drei Brennstibe bis zu einem Abbrand von 29 MWd/kg,,, bei maximalen
linearen Stableistungen von 245 W/em bestrahlt. Die Spaltgasfreisetzung lag un-
ter 5 %. Die mikroskopische Gefiigestruktur dhnelt der des ThO,-UO, Brenn-
stoffs.

3.5.5 Andere chemische Verbindungen des Thoriums.

3.5.5.1 Thorium - Legierungen

Eine hohe Schwermetalldichte und geringe Herstellungskosten sprechen fiir ei-
nen Thoriumbrennstoff in metallischer Form. Thoriummetall hat eine kubisch
flichenzentrierte Struktur. /Ols 66/ et. al. weisen aber daraufhin, dafl 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 dhnlich. Als Vorteil des Thoriums gegeniitber Uran
ist seine kubische Kristallstruktur zu sehen, die sich im Gegensatz zur orthor-
hombischen des Urans isotrop verhilt. Ebenso liegt die Wirmeleitfahigkeit des
Thoriums tber der des Urans. Die mechanischen Daten hiingen stark von den le-
gierten Elementen ab. So sind C, Zr, Al , In, Mo und U stark hirtend. Trotz Dif-
fusion zwischen dem metallischen Thorium und dem Hiilirohr, geht /Pet 66/ da-
von aus, dall Zirkaloy-2 als Hilllwerkstoff geeignet ist. Man erhofft sich eine Sta-
bilisierung der Legierung durch das sich bei Brutprozessen bildende **U. Trotz
dieser Stabilisierung werden aber keine hohen Abbrinde mit metallischen Tho-
rium realisiert werden kénnen,

3.5.5.2 Thorium - Nitride

Zu den grundsitzlichen Eigenschaften, die die Thorium - Nitride als Reaktor-
werkstoff qualifizieren, werden in /Miy 90/ eine hohe Thoriumdichte, hohe Wir-
meleitfahigkeit und fiir das ,Back-End“ des Brennstoffkreislaufs eine gute Los-
liehkeit in HNO,; genannt. Eingehend wird der Oxidationsprozell beschrieben,
mit dem Thorium - Nitride in das sehr stabile ThO, (siehe Abschnitt 3.5.2) tiber-
fiihrt werden kénnen.

3.5.5.3 Thorium - Karbide

Die Thorium - Karbide (ThC, ThC,) besitzen eine hohe Schwermetalldichte, eine
hohe Wirmeleitfihigkeit und eine hohe Zusammensetzungsfihigkeit, so daf
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 iiber das Bestrahlungsverhal-
ten von Thorium - Karbiden sind sehr begrenzt. /Yam 90/ vermutet aber wegen
der héheren Zusammensetzungsfihigkeit 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 halt /Yam 90/ eine Integritéit des Brennstabs bis zu einem Ab-
brand von 100 MWd/kg,,, realisierbar.

3.6 Untersuchungen zum Brennstoffkreislauf

3.6.1 Gewinnung des Thoriums aus Monazit

Die Méglichkeiten, Thorium im Reaktor zu nutzen, sind besonders von den Staa-
ten untersucht worden, die iber grofie Vorrite verfiigen. So besitzen Brasilien
und Indien grofile Mengen an Monazit, der zu 8 % bis 10 % Thorium enthalt. Zur
Zeit fallt Thorium aus diesem Monazit, der ebenfalls viele seltene Erden enthalt,
als Beiprodukt /Ken 90/ an. Von dem bei der Trennung aus dem Monazit anfal-
lenden Nitrat ist eine einfache Uberfithrung zu ThO, méglich. Die Trennung zwi-
schen Thorium und Uran sollte méglichst genau erfolgen, um eine Verdiinnung
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des zu erbriitenden **U mit **U zu vermeiden, wenn man nicht durch U ge-
zielt die Proliferationsgefahr (siehe Kapitel 10) reduzieren méchte.

Die bei der Aufarbeitung der Erze abgetrennten Elemente enthalten auch die
meisten Tochter der natiirlichen Zerfallsreihen. Diese haben einen nicht zu ver-
nachlédssigenden Einflufi auf die Umwelt, so dafl auch an dieser Stelle der Thori-
umbrennstoffkreislauf mit dem Uranbrennstoffkreislauf verglichen werden muB.
Umfassende Untersuchungen dazu hat /Sch 99/ durchgefithrt. /Sch 99/ stellt fest,
daf} folgende wesentliche Unterschiede zwischen der Uran- und Thoriumaufbe-
reitung liegen:

e Hohere Konzentrationen an Thorium in den entsprechenden Erzen.

o Kiirzere Halbwertszeiten der Thoriumtéchter (inshesondere Radium- und Ra-
donisotope)}

» Unterschiede in den mittleren y-Energien der Zerfallsreihen
e Unterschiedliche Dosisfaktoren.
Daraus werden in /Sch 99/ die folgenden Schlufifolgerungen hergeleitet:

¢ Grofle Thoriumressourcen sind verfiigbar, es ist méglich die Kosten fiir die
Thoriumgewinnung durch die gemeinsame Produktion seltener Erden zu sen-
ken.

¢ Der spezifische Thoriumbedarf fiir Reaktoren ist geringer als der derzeitige
Bedarf an Natururan.

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

¢ Die Menge an radioaktiven Abfall ist bei der Thoriumgewinnung um ca. zwei
Gréflenordnungen geringer als bei der Urangewinnung. Es besteht daher die
Méglichkeit die Tailings der Thoriumgewinnung als mittelaktiven, alphahal-
tigen Abfall in Behiltern endzulagern.

¢ Wegen der deutlich kiirzeren Halbwertszeiten (Halbwertszeiten der Thorium-
téchter **Ra /***Th sind 5,7/ 1,9 a gegeniiber den Urantéchtern ®Ra / 2'Th
mit 1600/ 77000 a) erfolgt eine Reduzierung der langfristigen Radiotoxizitit
der Abfallprodukte bei der Thoriumaufbereitung um ca. zwei Grifenordnun-
gern.

¢ Vereinfachte Riickhaltung des kurzlebigen *'Rn (Thoriumtochter, Halbwerts-
zeit 55,6 s) gegeniiber dem **Rn (Urantochter, Halbwertszeit 3,8 d)

e Die Inhalations- und Ingestionsdosisfaktoren von Thorium sind fiinffach re-
spektive zweifach so grofl wie die des Urans, was eine intensivere Uberwa-
chung der Beschiftigten und der Bevélkerung erfordert.
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3.6.2 Brennelementfertigung

Zur Herstellung von thoriumbasierten Brennelementen {ThO,-PuQO, bzw. ThO,-
UQ,) /Gan 90/ wurde das ,sol Gel“-, das Tabletten-Imprignations- und auch das
konventionelle Pulver-Pellet-Verfahren untersucht. Der zugemischte Schwerme-
tallanteil liegt zwischen zwei und fiinf Prozent. Erschwerend fiir die Fertigung
von **U enthaltenden Brennelementen sind die y-strahlenden Téchter des 22U,
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/ halt Zusétze von MgO
sinnvoll, um eine moglichst homogene, dichte Brennstofftablette zu erhalten. Das
sol-Gel Verfahren wurde in Zusammenarbeit mit der Kernforschungsanlage Ji-
lich entwickelt. Hierbei liegt das Schwermetall zunichst in geloster Form zu-
sammen mit Kohlenteer vor. Der tropfenformige Brennstoff wichst so beim an-
schlieflenden Sintern besser zusammen, da die Mikrosphiren durch den Kohlen-
teer eine weichere Oberfliche erhalten. Die erreichbare Dichte des Brennstoffs
wird so deutlich erhéht. Der sol Gel Prozel} ist relativ einfach automatisierbar
und kommt so den Anforderungen des *U und seiner Zerfallskette entgegen.
Der Vorteil beim Tabletten-Imprignationsverfahren liegt im Vermeiden von fei-
nen aktiven Stduben. Hier wird das ThO, mit einer Uranyl-Nitrat-Lésung vor
dem Sintern bestrichen und auf diese Art der Uranteil in den Brennstoff einge-
bracht.

Das eigentliche Sintern /Vij 90/ kann wegen der Stabilitat des ThQ, in jeder At-
mosphére durchgefithrt werden. Zum Erreichen einer hohen Sinterdichte (> 96 %
/Gan 90/ der theoretischen Dichte) sind Zusitze erforderlich. Wiahrend des Sin-
terns wird die Homogenitdt durch die Figendiffusion der Elemente weiter ver-
bessert.

Fir die Herstellung von ThO,-PuQ, Brennstoffen sind im Rahmen des deutsch-
brasilianischen Gemeinschaftsprojekts in der BRD von /Mal 88/ Untersuchungen
durchgefiithrt worden, bei denen das Plutonium durch das materialtechnisch sehr
verwandte Cer ersetzt wurde. Die chemisch physikalische Machbarkeit von
ThO,-Pu0, Brennelementen ist im Bereich von (Th,.;Cey.:)0,4:,4 bis zu
(ThyoCeq )0 g0.1 40 2ls Grenzzusammensetzungen fiir Einphasensysteme mit Cer
als Substitut fiir Plutonium bewiesen.

Neuere Untersuchung zur Fertigung thoriumbasierter Brennstoffe hat /Ren 99/
durchgefiihrt. Die Fertigung von frischen Uran/Thorium und Th-MOX Brennstof-
fen kann unter den gleichen Ahschirmbedingungen wie die etablierte Fertigung
von U-MOX Brennstoffen erfolgen. Mit einigen Verbesserungen der Abschirmung
hinsichtlich der Neutronendosis kénnen auch einfach rezyklierte Th-MOX
Brennstoffe zur Brennelementfabrikation verwendet werden. Soll das aus Thori-
um erbriitete Uran als Brennstoff rezykliert werden, erfordert dies die Fertigung
in heiflen Zellen, wegen der hoch y-aktiven Tochter des **U.
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3.6.3 Wiederaufarbeitung von Thorium Brennstoffen

Beim Thoriumzyklus mufl bei der Wiederaufarbeitung das **U, das Thorium und
fiir eine Rezyklierung der Transurane auch diese von den Spaltprodukten ge-
trennt werden. In Indien wurden von /Bal 902/ Untersuchungen zu Thorium
Brennstoffen mit Hilirohren aus Aluminium durchgefiithrt. Der erste Schritt ist
die Auflésung der Aluminiumhiille in NaOH. Bei Verwendung von Hiillrohren
aus Zirkaloy kann beim Thoriumbrennstoff das etablierte Head-End des Uran-
Plutonium Kreislaufs itbernommen werden. Der auf thoriumbasierte Brennstoff
wird anschlielend in HNQO,; gelést, wobei die erforderliche Lésungsdauer von der
Mikrostruktur des Brennstoffs abhingt. Mit steigender Dichte des Brennstoffs
nimmt die erforderliche Losungszeit zu, wihrend ein hsherer Abbrand eher ver-
kiirzend wirkt. Die Ubertragbarkeit von Versuchen zum THOREX-Prozef mit
unbestrahltem Brennstoff auf die Realitit des spiteren Brennstoffkreislaufs ist
daher fraglich. Thorium erfordert eine hohere Siurekonzentration als Uran. Mit
30% TBP soll dann durch deren unterschiedliche Léslichkeit Uran und Thorium
getrennt werden. Die Umsetzungsraten sind langsamer als bei Uran. Kritikali-
tatsfragen gewinnen wegen der bei Thorium Brennelementen hoheren 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 wiinschenswert. In /Mal 88/ werden Dekonta-
minationsfaktoren fiir Thorium und Uran von 10° fiir realistisch gehalten. Ein
Problem stellt das **Th dar, welches eine starke v und o aktive Tochter des ®2U
ist und ebenso wie dieses (vom **U) chemisch nicht vom **Th getrennt werden
kann. In /Rob 66/ werden die Uran- bzw. Thoriumverluste mit weniger als 0,4 %
angegeben. Bei einer mechanischen Vortrennung kénnten die Riickgewinnungs-
raten ven Thorium und Uran auf 99,8 % gesteigert werden. Eine Zwischenlage-
rung, bei der das *Th weitgehend zerfillt, kénnte vor der erneuten Brenn-
elementfertigung sinnvoll sein, fithrt aber zu Kostensteigerungen. Nach 20 Jah-
ren Zwischenlagerung wire das Aktivitidtsniveau des natiirlichen Thorium Isoto-
pengemischs erreicht. Der bei Thorium erforderliche Mehraufwand fithrt nicht
zwangsldufig zur Unwirtschaftlichkeit des Brennstoffs, da Thoriumbrennelemen-
te bis zu einem hiéheren Abbrand betrieben werden kénnen.

Neuere Untersuchungen zur Wiederaufarbeitung von auf thoriumbasierten
Brennstoffen hat /Mod 99/ durchgefithrt. Es wird darauf hingewiesen, dafl zur
Rezyklierung von thoriumbasierten Brennstoffen der THOREX Prozef} verwen-
det werden wiirde, der aber industriell nicht soweit entwickelt ist wie der analo-
ge PUREX Prozel. Insbesondere fehlen immer noch Erfahrungen mit der Wie-
deraufarbeitung von hochabgebrannten Thoriumbrennstoffen. Bisher lag das
Wiederaufarbeitungsinteresse hauptséichlich in der Trennung von Thorium und
Uran, wihrend die Transuranabtrennung aufler acht gelassen wurde. Fiir die
Trennung von Uran, Thorium, Plutonium, Neptunium und das dreiwertige Ame-
ricium und Curium sind noch keine komplexen Flufldiagramme in der Literatur
zu finden. Die erreichbaren Abtrennraten sind nach /Mod 99/ beim THOREX
Prozefl mit denen des PUREX Prozesses vergleichbar und werden fiir Uran und
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Thorium mit 0,1 % und fiir Protactinium mit 1 % bis 2 % angegeben. Bisher sind
allenfalls oberflachliche Resultate zur trockenen Wiederaufarbeitung von thori-
umbasierten Brennstoffen vorhanden. Vielversprechende Potentiale hat nach
/Mod 99/ der pyrochemische ProzeB3, der bisher an Korrosions- und Hochtempera-
turproblemen scheiterte.

In den oben erwidhnten Arbeiten wird abschlieBend darauf hingewiesen, dafi die
Kosten fiir die Wiederaufarbeitung einen groflen Anteil an den gesamten Brenn-
stoffkreislaufkosten haben. Die Chancen der wirtschaftlichen Thoriumnutzung
héngen deshalb stark von der Wirtschaftlichkeit des ,Head-Ends® ab. Deshalb
wird in /Lot 66/ neben einer grofitechnisch, rationell ausgelegten Wiederaufarbei-
tungsanlage bereits eine Beriicksichtigung des ,Head-Ends” beim Brennelement-
design gefordert.

3.6.4 Endlagerung von Thorium Brennstoffen

Der langlebige Abfall wird nach den iiblichen Entsorgungskonzepten in einem
speziellen Behdlter in eine tiefe geologische Formation verbracht. Nach tausend
Jahren kann die Integritdt des Behilters nicht mehr vorausgesetzt werden, dem
Wirtsgestein der Lagerstatte fallt dann die Aufgabe zu, die Radionuklide mog-
lichst zu immobilisieren und sie so von der Biosphire fernzuhalten. Entspre-
chend ist das Migrationsverhalten des Brennstoffmaterials entscheidend. Bei der
Einfithrung von Th-MOZX Brennstoffen ist einerseits die Trigermatrix (ThO,) neu
zu untersuchen, andererseits sind auch einige Nuklide, die innerhalb der Uran-
zyklus nicht vorkommen, wie zum Beispiel *'Pa, ®Th und #°U, einzubeziehen.
Dabeil wird die - fiir die Migrationsgeschwindigkeit relevante - Lislichkeit auch
von dem Fertigungsverfahren /Fou 98/ des Matrixmaterials und seinen pulver-
metallurgischen Eigenschaften abhingen. Nach /Fou 98/ kann ThO, welches aus
Thortum-Oxalate durch Kalzinierung bei 1600°C hergestellt wurde, auf Grund
seiner kleinen Loslichkeit {(cp, kleiner als 2¥107° M bei 25°C) favorisiert werden.
Damit ist es deutlich immobiler als UQO,, dessen Léslichkeitswerte ¢, zwischen
2*10™ unter oxidierenden Bedingungen bzw. 10° bis 10° unter reduzierenden
Bedingungen liegen. /Fou 98/ hilt einen Wert fiir ¢, von 10® fiir ausreichend
konservativ, um dem Einflul} von Temperaturen bis zu 90°C, dem Eindringen
von Wassern und der mechanischen Zerstérung von Brennstofftabletten Rech-
nung zu tragen. Nach numerischen Rechnungen zum Ausbreitungsverhalten von
thoriumbasierten Brennstoffen in Endlagern, stellt /Fou 98/ fest, daf die mobilen
Spaltprodukte (***I und '*Cs) gefolgt von den Aktivierungsprodukten (*Ni, *Nb)
den grifiten Anteil an der zu erwartenden Dosisbelastung haben. Da die Quell-
terme der Thoriumbrennstoffe dhnlich denen der Uranbrennstoffe sind, ist auch
die zu erwartende Dosisbelastung durch ¢in Endlager nicht signifikant unter-
schiedlich. Gréfiere Unterschiede treten nur im Bereich der Actiniden auf, die fir
sehr groBle Zeiten mehr in den Vordergrund riicken. Da die Betrachtungen in
/Fou 98/ sich 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

4.1 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 Priifung der Realisierbarkeit eines
thoriumbasierten Brennstoffs im 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 Abbréande

¢ Beurteilung des Sicherheitsverhaltens

# Bestimmung der Toxizitdt in den Abfallstrémen
® DBerechnung der Nachzerfallswirmeleistung

Im Druckwasserreaktor ist das Neutronenspektrum weitgehend unabhéngig von
der Position des Brennelementes im Reaktor, ferner ist die mittlere freie
Wegliinge der Neutronen wegen der guten Moderationseigenschaften des Was-
sers gering. Das hat zur Folge, dafl das neutronische Geschehen innerhalb eines
Brennelements weitgehend unabhingig von den umgebenden Brennelementen
ist. Deshalb kénnen die numerischen Simulationen in Form von Zellrechnungen
durchgefiihrt werden. Heterogenitdten im Kern, wie z. B. eine Variation der
Brennelementanreicherung in radialer Richtung zur Glattung des radialen Neu-
tronenflusses kdnnen dadurch allerdings nicht erfalit werden.

4.2 Beschriankung auf Zellrechnungen

Alle neutronischen Rechnungen in dieser Arbeit werden in Form von Zellrech-
nungen durchgefiihrt. Dabei wurde durch die Annahme, daBl der Netto-
Neutronenstrom an der Grenze der Einheitszelle null ist eine quasi unendlich
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ausgedehnte Anordnung simulierf. Vorteil dieser Vorgehensweise ist die Be-
grenzung des numerischen Aufwandes auf ein Mafl, das es erlaubt diverse
Brennstoffe in vertretbaren Zeiten zu simulieren. Der nicht beriicksichtigten
Neutronenleckage wird dadurch Rechnung getragen, daBl man durch Wah! der
richtigen Anreicherung die ermittelten k.. Werte fiinf 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 fiinf Prozent oberhalb derer
des endlichen Reaktors liegen.
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CH0RG0G6666EHOH
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80606006660080686
Fithrungsrohr g 88e666666060066
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Abb. 4-1:

Moderator (inkl. Moderatoranteil
der Fiihrungsrohre)

Hiillrohr
Spalt

" Brennstoff

Aufbau des Brennelementbiindels des N4 Kerns und der in allen neutronischen

Rechnungen simulierten Einheitazelle,

Tab. 4-1:  Auslegungsdaten des N4 Reaktors
Thermische Leistung MW, 4250
Kithimittel H.0
Strukturmaterial Zivc-4
Aktive Hohe fem 427
Aktiver Durchmesser fem 347
Masse Schwermetall M 110
spez. Leistung /MW ey, 38.60
BEwBundsldaten o T
Zahi der Biindel 205
Bindelstruktur 17x17
Brennstibe/Bindel 264
Kontrollstibe/Biindel 24
Fihrungsstibe/Biindel 1
Biindel Aullenmall /cm 22 522
Matemald&chten L
Hullrohr /glem® 6.55
Moderator /efem” 0,6977

Tab. 4-2: Daten der Einheitszelle des N4
Reaktors.
Geometriedaten -
Pellet & fem 0.4127
Spalt & fem 0,4174
Hillrochr @ fem 0,4744
Stababstand fem 1,3248
Brennstoff-Vol. fem® 0,5350
Hallrohr-Vol. fem” 0,1597
Moderator-Vol. fem? 1,0483
P
Brennstoff K 930
Hiilirohr K 586
Moderator K 586
Segy  |i/barprem) 1437107
Maoderatordichten o000 o
‘H /l/(barn*em) | 4664710G°
50 /Vibarn¥em) | 2332*10°
Borkonzentration | /ppm 1000
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4.3 Beschreibung des Brennelementbiindels und der Ein-
heitszelle

Fir alle Berechnungen wurde das Brennelement des franzésischen Druckwas-
serreaktors N4 gewahlt. Dies erscheint sinnvoll, da die Brennelemente des ge-
planten zukiinftigen europdischen Druckwasserreaktors EPR den gleichen Biin-
delaufbau besitzen. Das Design des Brennelementes und der daraus resultieren-
de Aufbau der Einheitszelle mit entsprechenden Daten sind in Abb. 4-1 und in
den Tab. 4-1 / Tab. 4-2 gezeigt. Wiahrend des Abbrandes wird zur Erhaltung der
Kritikalitét die Borkonzentration innerhalb eines Zyklus von ihrem Anfangswert
linear auf null reduziert. Die anfingliche Borkonzentration ist abhéngig vom je-
weiligen Brennstoff bzw. vom innerhalb eines Zyklusses auftretenden Reaktivi-
tdtsverlust 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 erbriitet worden und wird wihrend der Wiederaufarbeitung abgetrennt. Da
sowohl die Aktivitidt, als auch die Nachzerfallswiarmeleistung 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-Brennsteffen auch das Uran rezykliert. Fiir beide Elemente werden Rezy-
khierungsverluste von 0,1 % dieser Elemente unterstellt. Diese Rezyklierungs-
verluste werden zusammen mit dem Abfallstrom aus der Wiederaufarbeitung bei
der Betrachtung ihres Toxizitéatspotentials und ihrer Nachzerfallswiarmeleistung
erfalit. 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. Wahrend dieser Zeit wird der radioaktive Zerfall der rezy-
klierten, treibenden Brennstofffraktion berticksichtigt, so daf sich neben Pluto-
nium auch geringe Mengen von **U und *'Am 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 Einfithrung 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 Reaktivitdtsverluste.
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¢ Beurteilung des Abbrandverhaltens von thoriumbasierten Brennstoffen im
Vergleich zu uranbasierten Brennstoffen durch Vergleich der zeitabhingigen
Nuklidvektoren.

¢ Beurteilung der nuklearen Stabilitiit des Reaktorkerns anhand von Riickwir-
kungskoeffizienten fiir Anderungen der Brennstofftemperatur, Moderator-
temperatur, sowie des Dampfblasen- (Void) und des Borgehaltes,

o Bestimmung der Radiotoxizititen als Funktion der Zeit fiir die Abfallstréme
der Brennstoffkreisliufe,

¢ und die Bestimmung der zeitabhédngigen Nachzerfallswirmeleistungen der
Abfallstrome der Brennstoffkreisidufe.

4.5.1 Berechnung des k.. Wertes

Alle neutronischen Berechnungen werden mit dem SCALE Pragrammpaket
/ORN 83/ der Version 4.2 durchgefiihrt. Die einzelnen Programmodule des Pro-
grammpaketes, die fiir 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 heifit 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 Urspriingen. Ausnahme hiervon sind einige
Abbrandrechnungen wihrend der Benchmarkphase, um gezielt die Qualitiat der
verwendeten Datenbank zu prifen und den Einflufl von anderen Wirkungsquer-
schnittsdaten auf die berechneten Nuklidvektoren zu priifen. Zunichst wird
durch die Programmodule BONAMI-S und NITAWL-S, die ebenfalls im Anhang
B-1 beschrieben werden, ein problemspezifischer Wirkungsquerschnittsdatensatz
erstellt, der die Selbstabschirmung der Resonanzen bei gegebener Geometrie und
Brennstoffzusammensetzung beriicksichtigt. AnschlieBend wird die Boltzmann
Gleichung durch das Modul XSDRNPM-S eindimensional gelést und somit der
gesuchte Eigenwert des infiniten Mediums bestimmt.

4.5.2 Berechnung der Nuklidvekioren und k. Werte als Funktion des
Abbrandes.

Die Berechnung erfolgt zunédchst mit SCALE durch Aufraf 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. AnschlieBend liest diese das Modul
COUPLE-S und kondensiert sie weiter zu Eingruppenquerschnitten, die auf den
thermischen Flull normiert sind. Far Nuklide deren kondensierte Wirkungsquer-
schnitte nicht auf der kompletten Spektralinformation der Einheitszelle basie-
ren, erfolgt die FluBanpassung auf implizitem Weg iiber die Einfithrung von
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Flulifaktoren fiir die drei Energiegruppen thermisch (THERM), Resonanzbereich
(RES) und schnell (FAST), die threrseits durch XSDRNPM.-S bhestimmt werden.
Damit erhalt man einen Datensatz, der von dem eigentlichen Abbrandprogramm
des SCALEs, dem Modul ORIGEN-S, gelesen werden kann. Da sich die Nuklid-
vektoren wiahrend des Abbrandes kontinuierlich verdndern, beschreibt der zu ei-
nem diskreten Zeitpunkt generierte Wirkungsquerschnittsdatensatz das Problem
mit zunehmenden Abbrand immer weniger exakt. Die sich verindernden Wir-
kungsquerschnitte haben ebenfalls Riickwirkungen auf den k. Wert des Pro-
blems. Deshalb mufl der Abbrandprozef 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 withrend des gesamten Abbrandverlau-
fes wiederholt. Es ist hier zwischen Genauigkeit der Ergebnisse und Rechenzeit
zu optimieren.

4.5.3 Berechnung der Reaktivititskoeffizienten

Um einen Brennstoff zu realisieren muf sichergestellt sein, daf sich der Reak-
torkern nuklear stabil verhélt. Im einzelnen miissen die Riickwirkungen von
Brennstofftemperaturanderungen, Moderatortemperaturinderungen mit ent-
sprechenden Anderung der Moderatordichte, Dampfblasenbildung und der Bor-
sdurekonzentration im Moderator untersucht werden. Die Reaktivitdtsianderun-
gen des Reaktors auf Verdnderungen dieser Parameter miissen immer in die um-
gekehrte Richtung laufen wie deren Ursprung und auf diese Weise die Abwei-
chungen von den Nominalwerten selbstindig kompensieren ( negatives Feed
Back®). Das bedeutet, dafl z. B. eine Leistungserhshung im Reaktor durch ein
beliebiges Initialereignis selbst kompensiert werden muB. Eine Erhshung der
Leistung fiithrt zu einer Erhshung der Brennstoffiemperatur. Dies hat wiederum
Riickwirkungen auf die Reaktivitidt des Kerns, da sich durch Resonanzverbreite-
rung die effektiven Wirkungsquerschnitte fiir Spaltung und Absorption verédn-
dern. Ein sicheres Verhalten wird erreicht, wenn durch Verstarkung der Absorp-
tionen im Brennstoff die nukleare Leistungsproduktion und damit auch die Tem-
peratur fillt. In den Rechnungen wird die Verdanderung der Reaktivitit bei einer
um 10 K erhéhten Brennstofftemperatur bezogen auf die Normtemperatur nach
Gl 4-1 betrachtet. Mit den mit ' “ markierten Grofen ist jeweils der Nominalzu-
stand gemeint.

Gl 4-1 o= 1 K-k
dT {T - T,) Fuel kwkw

Einen weiteren Einflul} hat eine durch Leistungssteigerung oder verringerte se-
kundidre Warmeabfuhr erhshte Moderatortemperatur. Mit der Temperaturidnde-
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 verandert sich sowohl das Moderations- als auch das Ab-
sorptionsverhalten des Moderators. Stabile System besitzen hier auch Reaktivi-
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tdatsdnderungen mit negativem Vorzeichen. Wegen der variablen Borkonzentrati-
on im Moderator ist das Verhalten zu Beginn eines Zyklus wegen der dann ver-
stirkten absoluten Wirksamkeit des Bors besonders kritisch zu betrachten. Die
Reaktivitdtsinderung wird nach GL 4-2 ausgedriickt. Mit D wird die veranderte
Moderatordichte bezeichnet. BetragsmifBig zu groBe Werte dieses Koeffizienten
werden im Storfall des plotzlichen Einbruchs von kaltem Wasser problematisch.

Gl. 4-2 B B
dir*py (I-1795,.., k.k,

Ebenfalls relevant ist die Betrachtung des Dampfblasenkoeffizienten. Hier wird
von einer auf 1 % reduzierten Moderatordichte ausgegangen, wie sie unter Um-
stinden bei Verdampfen des Kithlmittels (zumindest partiell) auftreten kann.
Mit der Moderatordichte wird ebenfalls der Inhalt des darin gelésten Bors auf
1 % der Nominalkonzentration reduziert. Dieser Koeffizient wird nach GIl. 4-3
bestimmt.

Gl 4-3 o dp = bk

Der letzte untersuchte Koeffizient ist Wirksamkeit des Bors. Um ein instabiles
Verhalten beim Eindringen von unboriertem Kiihlmittel zu verhindern, darf der
Anteil der durch Bor gebundenen Aktivitdt nicht zu hoch sein. Auf der anderen
Seite mul} dieser Koeffizient stets negativ sein, da sonst ein Ausgleich der Reak-
tivitdtsverluste des Kerns innerhalb eines Zyklusses nicht realisierbar wire. Die
Gl. 4-4 beschreibt die relative Borwirksamkeit. In den Rechnungen wurde eine
um 100 ppm erhéhte Borkonzentration unabhingig vom Abbrand unterstellt.

dp I k_ —k_

Gl- 4""4’ O = = -
dc Boron (C —C ,) Boron k wa k o

4.5.4 Berechnung der Toxizititspotentiale

Fir diese Rechnungen wird ebenfalls das ORIGEN-S Modul des SCALE 4.2
/ORN 93/ Programmpaketes genutzt. Durch ORIGEN-S erhilt man die zeitab-
hingigen Nuklidvektoren auch auflerhalb des Reaktors. Die Verdnderungen der
Vektoren resultieren dementsprechend ausschlieBlich aus radioaktivem Zerfall.
Zusétzlich ist es erforderlich, die unterschiedliche Toxizitdt der einzelnen Nukli-
de fiir den Menschen zu erfassen. Die unterschiedliche Toxizitat der Nuklide hat
im wesentlichen zweil Ursachen. Sie entsteht einerseits durch das verschiedene
chemische Verhalten der Elemente im Organismus und die davon abhiéngende
Verteilung der Nuklide im Menschen und deren unterschiedliche Verweildauer
bzw. biolegische Halbwertszeiten. Andererseits hangt die Toxizitdt von der Art
des radioaktiven Zerfalls (o, § und y) und der dabei freigesetzten Energie ab.
Durch die Dosisfaktoren wird die pro Zerfall des jeweiligen Nuklids resultierende
Aquivalentdosis beschrieben, Die Aquivalentdosen werden gemi8 den Dosisfak-
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toren der ICRP- 68 [ICR 94/ ermittelt. Die Dosisfaktoren sind in der Vergangen-
heit durch die ICRP &fters korrigiert wurden und die verwendeten Werte der
ICRP-68 stellen die zur Zeit der Arbeit (1998) aktuellsten verfiigharen Werte dar.
Die Aktivititen der im Brennstoff enthaltenen Nuklide werden mit den entspre-
chenden Dosisfaktoren multipliziert und die so bestimmten Anteile an der Aqui-
valentdosis fiir jedes Nuklid summiert. GlL. 4-5 zeigt diesen Zusammenhang,

Gl 4-5 H=3% (D,c,),

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

4.5.5 Berechnung der Nachzerfallswirmeleistung

Gemal den Ausfithrungen in Abschnitt 4.5.4 werden durch das ORIGEN-S Mo-
dul des SCALE 4.2 Programmpaketes /ORN 93/ die zeitabhingigen Nuklidvekto-
ren nach dem Einsatz im Reaktor bestimmt. Diese Nuklidvektoren verindern
sich ausschliefllich durch den radioaktiven Zerfall der instabilen Isotope. Die bei
den Zerfdllen freigesetzte Energie (¢, B und y) wird zu einem grofien Teil direkt
im Brennstoff deponiert. Die Angabe der Energiefreisetzung erfolgt im ORIGEN-
S Elementweise. Fir 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 durch y-Leistung getrennt aufgefithrt. Ausfiithrlich wird auf die
Problematik der Nachwirmeleistung 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-8 Moduls des SCLAE 4.2
{ORN 93/ Programmpaketes kurz umrissen. Da der radioaktive Zerfall wihrend
der Abklingzeit und wahrend der unterstellten Zeitspanne fiir die Fertigung
neuer MOX Brennelemente beriicksichtigt 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 enthélt, werden die Verdnderungen des Nuklidvektor wihrend der siebenjih-
rigen Abklingzeit berechnet. AnschlieSend wird unterschieden, ob

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

¢ Inder Zusammensetzung des WAA Abfallstroms.

Im ersten Fall werden die rezyklierten Elemente zu 99,9 % von den iibrigen Stof-
fen abgetrennt und einer weiteren, dreijihrigen Zerfallszeit unterworfen, die bis
zum erneuten Einsatz im Reaktor unterstellt wird. Fiir den zweiten Fall werden
alle Nuklide mit Ausnahme von 99,9 % der abgetrennten Elemente fiir weitere
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Betrachtungen (z. B. Abnahme der Toxizitdten und der Nachzerfallswirmelei-
stung von WAA Abfallstrémen) beriicksichtigt. In beiden Fillen erstellt das
ORIGEN-S den Nukiidvektor in maschinenlesbarer Form, so dal} weitere Simu-
lationen mit dem SCALE 4.2 Programmpaket ohne grofleren Aufwand méglich
sind.
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5 Benchmarking

Um die Qualitit der Rechenergebnisse moglichst weit abzusichern, sind zu Be-
ginn der Arbeiten umfangreiche Rechnungen mit bekannten Brennstoffen durch-
gefithrt 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 erbriitet worden sind.
Bei diesen Benchmarkrechnungen mit der ECN wurde eine Einheitszelle zu-
grundegelegt, die das Brennelement des franzésischen N4 Druckwasserreaktors,
wie es bereits in Abschnitt 4.3 detailliert beschrieben wurde, simuliert.

5.1 Eigenwerte

Die Berechnung der Multiplikationsfaktoren (hier zunichst fiir 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 fir den dufleren Neutronenleckagestrom der
Einheitszelle. Die Ergebnisse fiir die Randbedingungen ,White“ oder ,Reflected®,
die fir eine infinite Anordnung in Frage kommen, liefern gute Ubereinstimmung
mit den Ergebnissen von /Klo 87/. Dabei ist zu erwihnen, das /Klo 87/ 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 87/ eine mit 172 Energiegruppen verwendet, die sich
ausschliefllich auf JEF 2.2 Daten stitzt.

Bei ,Verwendung® der Randbedingung ,Reflected” werden die aus der Einheits-
zelle austretenden Neutronen an der Grenzfliche zur benachbarten Einheitszelle
reflektiert, wihrend bei Annahme der Randbedingung ,White“ davon ausgegan-
gen wird, dal} die die Einheitszelle verlassenden Neutronen in gleicher Zahl
1sotrop von den benachbarten Zellen zuriickgestreut werden. Die Ergebnisse der
Randbedingung ,Reflected” stimmen mit den von /Klo 97/ bestimmten Werten fiir
kleine Abbrédnde besser tiberein, wihrend die Werte von ,White“ fiir gréflere Ab-
brande die bessere Ubereinstimmung 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. Fiir alle weiteren Rechnungen wurde
die Randbedingung ,White“ gewihlt.

Zusatzlich wurden Ergebnisse von einer internationalen Benchmarkrechnung
der IAEA /Riit 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, dal} die Abweichungen zwischen den ein-
zelnen Instituten durchaus grifler 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 Benchmark Teilnehmer sind. Die Eigen-
wertberechnung mit SCALE nach dem angewendeten Verfahren, welches aus-
fiuhrlich in den Abschnitten B-Tund B-2.1 des Anhangs beschrieben wird, kann
daher — im Rahmen der international erreichbaren Genauigkeit — als gesichert
angesehen werden.
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Abb. 5-1: k.-Werte fir die Einheitszelle des N4 Brennslementes wvon FZJ-ISR fir die
Randbedingungen "Reflected” oder "White” und von /Klo 87/,
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Abb. 5-2:  k.-Werte fiir die Einheitszelle des N4 Brennelementes mit Th-MOX Brennstoff von
FZJ-ISR und von diversen Instituen nach /Rit 94/,

5.2 Nuklidvektoren

In diesem Teil des Benchmarks stehen die zeitlichen Verinderungen der Nuklid-
vektoren iiber dem Abbrand im Vordergrund. Die Rechnungen basieren wieder-
um auf den in Abschnitt 4.3 beschriebenen Referenzbiindel mit der zugehérigen
Einheitszelle. Der Vergleich der Ergebnisse mit denen von /Kio 97,/ in Abb. 5-3
und Abb. 5-4 zeigt insbesondere Abweichungen bei den Isotopen **Pu und **Pu.
Dabei sind fir den Plutoniumvektor in Abb. 5-3 die Verlidufe der Kernzahldich-
ten direkt angegeben, wihrend Abb. 5-4 den relativen Fehler zwischen den Er-
gebnissen der Forschungszentrums Jilich 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 mdglich sind. Der Fehler bei #*Pu
erreicht gegen Ende des Abbrandes (bei ca. 47,5 GWd/t,,) einen Fehler von ca.
7 %. Der Fehler bei **Pu von ca. 12 % iiberschreitet diesen deutlich, jedoch ist die
Relevanz des ™ 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 aufgefithrt. Hier tritt die gréfite Unsi-
cherheit bei dem Isotop U fiir 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 klidren, oder festzustellen ob diese Abweichungen sich
im international Gblichen Mafl befinden, wurden diverse Rechnungen mit modifi-
zierten Parametern bzw. Datenbanken durchgefiithrt.
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Abb. 5-3: Entwicklung der Plutoniumkernzahldichten wiahrend des Einsatzes im DWR.
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Abb. 5-5: Zeitliche Entwicklung der relativen Abweichungen zwischen den Ergebnissen der
Forschungszentrurm Jalich GmbH (FZD und von /Klo 97 ECN fur die
Uranisotope.

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dall die Konzentrationen der Nukli-
de *U und *°Pu, welche beide einen groflen integralen Spaltwirkungsquer-
schnitt fiir thermische Neutronen haben, in den FZJ Rechnungen unterhalb der
Werte von /Klo 97/ liegen. Fiir das Nuklid *U bleiben als Kernreaktionen mit
hinreichendem Wirkungsquerschnitt entweder die Spaltung oder der (n,y-
Einfang zu Beriicksichtigen. Da sich das *°U nach den im FZJ durchgefiihrten
Rechnungen schneller aufbaut und inshesondere das *'Np (vgl. Abb. 5-7), wel-
ches seinerseits durch einen ernsuten (n,y)-Einfang innerhalb des ***U und an-
schlielendem Zerfall des sehr kurzlebigen *"U gebildet wird, starker aufbaut als
nach den Rechnungen der ECN wird der Wirkungsquerschnitt fiir die (n,y-
Reaktion des *°U durch die Rechnungen mit SCALE grofier eingeschétzt. Die ge-
samte Anzahl an Spaltungen, mufl bei beiden Rechnungen konstant sein, da die
gleiche Arbeit geleistet werden soll. Entsprechend dem zusétzlichen Verlust an
“*U Kernen durch parasitiare Absorptionen wird das Verhaltnis der Spaltungen
mit zunehmenden Abbrénden zwischen Plutonium und Uran zu Seiten des Plu-
toniums verschoben, so daf} die geringere *Pu Konzentration durch vermehrtes
Spalten dieses Nuklids erklirt werden kann. Diese These wird dadurch unter-
stiitzt, daf} die **U Kenzentrationen in beiden Rechnungen kaum variieren. Da
**Pu nahezu ausschliefllich durch Absorptionen im **U erbriitet wird, kann von
einer identischen Bildungsrate nach beiden Rechnungen ausgegangen werden.
Die relativen Abweichungen innerhalb der ,Minor Actinides® (MA) sind in Abb.
5-6 aufgefiihrt. Man erkennt Abweichungen in den Rechnungen von bis zu 20 %.
Hier muf} allerdings darauf hingewiesen werden, dafi ihre Konzentrationen in-
nerhalb des Brennstoffes verhidltnismaflig gering sind, so dafl kleine absolute
Fehler unmittelbar zu grofien relativen Fehlern fithren. In Abb. 5-7 sind die ab-
soluten Verlaufe der Kernzahldichten der ,Minor Actinides® (MA) Elemente auf
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gezeigt. Man erkennt hier die mit Abstand dominierende Rolle des Nuklids #*'Np,
so daf} die héhere Einschitzung der Konzentrationen dieses Nuklids in den FZJ
Rechnungen die These des erhéhten *°U Verbrauchs durch Neutroneneinfang
starkt.
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Abb. 5-6: Zeitliche Entwicklung der relativen Abweichungen zwischen den Ergebnissen der
Forschungszentrum Jiilich GmbH (FZJ) und von /Klo §7/ ECN fir die Minor
Acitnides” (MA).
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Abb. 5-7:  Entwicklung der Plutomiumkernzahldichten wiahrend des Einsatzes im DWR.
{Werte des FZJ durch Rauten und von /Klo 97/ durch Dreiecke gekennzeichnet).
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5.3 Klirung der Abweichungen

Die bei den Berechnungen innerhalb des FZJ verwendete Datenbank, welche
hauptséchlich auf die JEF 2.2 Daten in einer 123 Energiegruppenstruktur ba-
siert ist, enthilt unter anderen fiir die wichtigen Nuklide #°U, U und *Pu
noch Datensitze, die auf Daten von JEF 1 basiert sind. Um den Einfluf} dieses
Sachverhaltes auf die Qualitdt der Rechenergebnisse zu priifen, wurden Ver-
gleichsrechnungen mit anderen Wirkungsquerschnittsdatenbanken durchge-
fithrt. Se wurden Rechnungen mit einer 172 Energiegruppen umfassenden Da-
tenbank /Sta 96/, die sich ausschlieBlich auf JEF 2.2 Daten stiitzt, als auch mit

den auf ENDF/B VI (44

Tab. 5-1:  Vergleich der Plutonium und Uran Vektoren bei Energiegruppen) und
Verwendung verschiedener Datenbinke ENDBF/B IV (27 Ener-

innerhalb des SCALE Programmasystems. giegruppen) basierten
Datenbanken des SCALE
4.3 respektive SCALE

Nukiid | 123 Gruppen |172 Gruppen |44 Gruppen

Jiil-Lib ELJ-XMASS |SCALE 4.3 42  Programmsystems
JEF 2.2/1 JEF 2.2 ENDBF/BVI|  durchgefiihrt. Die Er-
Pu-238 2,47 % 2,26 % 2,42 % gebnisse sind fir die
Pu-239 49,05 % 50,00 % 49,79 % Elemente Uran und Plu-
Pu-240 25,88 % 25,47 % 95,36 % tonium in Tab. 5-1 auf-

gefithrt. Die relativen

Pu-241 1466 % 14,64 % 14,45 % . ) i
P s o5 7 08 o Abweichungen liegen bei
- g . el - .

u-242 93 % 7.65 % e Plutonium mit Ausnah-
Pu ges. 1,10 % 1Li3 % 1,15 % me des Py (8,5 %) un-
U-234 6,02 % 0,02 % 0,02 % terhalb des 3 % Berei-
U-235 0,72 % 0,73 % 0,73 % ches, die von Uran liegen
U-236 0,58 % 0,56 % 0,57 % unterhalb von 4 % wobei

: . 235 .
U-238 98,68 % 98,70 % 98,67 % insbesondere fiir U die

Abweichung kleiner als
2 % ist.

Eine weitere Moglichkeit fiir Abweichungen kann in der Implementierung der
Leerstidbe liegen. Zusétzliche Rechnungen mit dem SCALE Programmsystem mit
diversen Datenbanken ohne Beriicksichtigung des in den Leerstabpositionen zu-
satzlich vorhanden Moderators wurden durchgefithrt, um die Sensibilitat der
Nuklidvektoren auf die exakte Implementierung des Moderationsverhéltnisses
zu priifen. Die Ergebnisse faft Tab. 5-2 zusammen. Man erkennt, daf} die Er-
gebnisse wenig von der verwendeten Datenbank abhéngen, jedoch im Vergleich
zu den - mit Beriicksichtigung des zusitzlichen vorhandenen Druckwassers in
der Leerstabpositionen — von /Klo 97,/ mit WIMS 7 berechneten Vektoren deutli-
che Differenzen zeigen. Deshalb kann gefoigert werden, daf} die Implementierung
des exakten Moderationsverhiltnisses von besonderer Bedeutung fiir die Quali-
tét der berechneten Nuklidvektoren ist.
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Tab. 5-2: Verringerung des Moderationsverhélinisses und sein FinfluBl auf die Ergebnisse bei
Verwendung unterschiedlicher Datenbanken. IHe ECN Werte bezichen sich auf das
Moderatiensverhaltnis des N4 Brennelementbiindels mit Leerstiben.

Nuklid | 123 Gruppen {172 Gruppen |44 Gruppen | 123 Gruppen ECN WIMS Y

Jiil-Lib. EELI-XMASS |SCALE 4.3 Jul-Lib. Pu238 | Moderator

JEF 2.2/1 JEF 2.2 ENDBFEBVI | aus ENDBFBVI mit Leerst.
Pu-238 2,47 % 2,40 % 2,19 % 2,52 9% 2,30 %
Pu-239 51,57 % 52,27 % 52,01 % 50,96 % 53,13 %
Pu-240 24,09 % 23,62 % 2476 % 24,50 % 2274 G

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

Pu-242 6,94 % 7086 % 6,61 % 7,01 % 8,72 %

Pu ges. 1,240 % 1,284 % 5213 % L245 %

Um ein mdéglichst deutliches Bild von der Qualitdt 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 zusatzli-
che Rechnungen zum Vergleich /Phl 89/ mit Ergebnissen des /NEA 96/ Ben-
chmarks, an dem international 16 verschiedene Institute teilnahmen, durchge-
fithrt. Dieser Benchmark umfafit berechnete Nuklidvektoren als auch nach Ab-
brand im Reaktor gemessene. Zum Vergleich wurde der Mittelwert aus den Be-
rechnungen der einzelnen Teilnehmer des Benchmarks gewihit. Das Referenz-
biindel fiir diesen Benchmark ist vom Druckwassertyp mit 14 x 14 Stabpositio-
nen. Bei der Implementierung der neuen Einheitszelle in SCALE wurde das Mo-
derationsverhéltnis durch Wahl eines geeigneten Stababstandes exakt abgebil-
det. Die Ergebnisse sind in Tab. 5-3 aufgefiihrt, als auch in den Abb. 5-8 bis
Abb. 5-10 fiir die drei betrachteten Abbrinde von 27,35 GWd/tg,, 37,12 GWd/tey,
und 44,34 GWd/tg, gezeigt. Der Vergleich der SCALE Ergebnisse mit den Mef-
werten des /NEA 96/ Benchmarks treten gréfiere Diskrepanzen nur bei den Iso-
topen **U und **Pu auf. Die gemittelten Ergebnisse der Benchmark Rechnungen
zeigen aber ebenfalls hier deutliche Diskrepanzen zu den MeBwerten, was inshe-
sondere fiir das ***U verwundert. Ebenfalls erkennt man, daf} die SCALE Ergeb-
nisse fiir die Nuklide *"Np, *'Pu und ***Pu besser mit den MeBwerten iiberein-
stimmen, als die gemittelten Ergebnisse der Benchmark Teilnehmer. Sehr deut-
liche Abweichungen zwischen den SCALE Werten und dem mittleren Benchmar-
kergebnis gibt es lediglich beim genannten *'Np, wo die Benchmarkergebnisse
wiederum selbst deutlich von den MeBwerten abweichen. Diese Aussage gilt
ebenfalls fiir den gesamten Gehalt an Plutonium und an Minor Actinides (MA),
wenn man von dem Nuklid ®*'Np absieht.
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Tab. 5-3: Vergleich der mit SCALE (123 Gruppen mit JEF1 und JEF22
Wirkungsquerschnitten) berechneten Nuklidvekioren mit Eckdaten des /NEA 96/
Benchmarks, C=Berechnung; E=Experimentelle Daten; B=Benchmarkmittelwert.

Cra/E B/E Cer /B
Abbrand | 27,35 | 37,12 | 4434 | 2735 | 3712 | 4434 | 2735 | 37.12 | 4434
U-234 0,08%] -1,21%| 3,49%| -569%| -2,64% 1.25%| 6.11% 1,47%| 2.22%
U-235 -4,04%| -891%]| -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%]| -7,30%| -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%| -0,00%| -1,24%| -2,75%| -3,00%| -3,11%
FPu-240 0,06%; -1,35% -2,21% -0,62% “2.23%| -4.17%; 0.59%| 0,91% 1.31%
Fu-241 -1,40%! -3,09%| -4,82% -1,69% -1,87%| -3,02%] 0,30%)] -1.24%| -1.85%
Pu-242 0.42%) 0,893%i -0.83% -4,33% -2,92%] -4,85%] 4,96%: 3,97%| 4,34%
Am-241 -1,88%, -3,00%)| -3,38%
Am-243 -2,45%; -4,680%; -5,12%
Pu ges. -2,41%! -2,95%] -3,85% -1,10% -1,71%| -2,84%| -1,32%| -1,26%! -1,056%
MA ges. -5,04%| -5,39%)| -5.46%

Abschhieflend kann man feststellen, dafl die Differenzen innerhalb der Berech-
nungen mit verachiedenen Programmen grofler sind, als man unter Umstédnden
annimmt. Dies gilt insbhesondere bei Nukliden, die auch in der bereits etablierten
Reaktortechnik von fundamentaler Bedeutung sind, wie z. B. 2U oder *Pu. Es
kann aber auch festgestellt werden, dafl die Werte die durch das SCALE Pro-
grammsystem unter Verwendung der 123 Energiegruppendatenbank mit JEF 1
und JEF 2.2 Wirkungsquerschnitten generierten Nuklidvektoren innerhalb der
international tiblichen Genauigkeiten liegen, was die folgenden Rechnungen aus-
reichend validiert. Weitere Ergebnisse zu den Benchmarkrechnungen sind im
Anhang C-1 enthalten.
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6 Reduzierungspotentiale fiir Plutonium

6.1 Einfiihrung

Die Berechnungen zur Abschitzung der Reduzierungspotentiale wurden anhand
des in Abschnitt 4.3 beschriebenen Referenzbrennelementbiindels des N4
Druckwasserreaktors durchgefiihrt. Die Rechnungen lassen sich in zwei Teile
glhiedern.

Im ersten Teil werden die erforderlichen Anreicherungen fiir den Uranbrenn-
stoff, den Uran-Plutonium Mischoxidbrennstoff (U-MOX) und den Thorium-
Plutonium Mischoxidbrennstoff (Th-MOX) jeweils fur Entladeabbrinde von
47,5 GWd/ty,, 60 GWd/ty, und 100 GWd/t,,, betrachtet. Der Entladeabbrand von
47,5 GWd/tg, orientiert sich am aktuellen Stand der Technik, der 60 GWd/tey,
Abbrand ist eine realistische Option fiir die Zukunft, insbesondere wenn man an
die iiberlegenen Materialeigenschaften des Thorium denkt. Das 100 GWd/tg,
Szenario wird als Grenze fur einen zukinftigen DWR angesehen und es wird in
mittelbarer Zukunft nicht realisierbar sein.

Im zweiten Teil der Rechnungen werden die Reaktivitidtskoeffizienten der be-
trachteten Brennstoffe gepriift, um das sicherheitstechnische Verhalten der
Brennstoffe beurteilen zu kénnen.

6.2 Berechnung der bendétigten Anreicherungen

Zur Bestimmung des benétigten spaltbaren Materials in einer Zellrechnung ist
es erforderiich, die jeweils berechneten Multiplikationsfaktoren ohne Leckage
(k..) mit denen des Referenzbeispiels zu vergleichen. Auf diese Weise kann die
Reaktivitdtsdifferenz, die durch die Neutronenleckage am Rande der Reaktor-
kerns verursacht wird abgeschitzt werden, wenn als Referenz Brennstoff eine in
der Realitat kritische Zusammensetzung gewihlt wurde. Der fiir diesen Zweck
genutzte Brennstoff hat die in Tab. 6-1 gegeben Zusammensetzung. Der Brenn-
stoff wird in fiinf Zyklen bis zu seinem Entladeabbrand von 47,5 GWd/tg, abge-
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brannt. Die anfingliche Borkonzentration im Moderator betragt 1000 ppm. Wie
in Abb. 6-1 gezeigt, erkennt man einen durchschnittlichen Wert von 1,05, der fiir
k.. im mittleren Zyklus berechnet wird. Die Wahl der Anreicherung aller anderen
Brennstoffe muf} so gewihlt werden, daf} sich bei gleicher Kerngeometrie bei Er-
reichen der Hilfte des Entiadeabbrandes ebenfalls dieser k.. Wert einstellt. Das
Abbrandschema fiir die drei untersuchten Abbridnde ist in Tab. 6-2 aufgefiihrt.
Die anfingliche Borkonzentration mufl so gewahlt werden, daf3 durch ihren Ent-
zug der Reaktivitdtsverlust 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 Uberschufireaktivitidten der Brennelemente
des ersten und zweiten mit den kleineren Reaktivititen der Brennelemente aus
dem vierten und fiinften Zyklus kompensieren.

Tab. 6-1: Isotopenzusammensetzung des Uranoxid Referenzbrennstoffs fiir 47,5 GWd/ty,

Abbrand.
MNuklid Isotopenverteilung Isotopenvektor
4y / 1/barn®em) 9,1356%10° 0,04 % wt.
U / 1 barn*em) 9,0968*10° 4,00 % wt.
=50 / Hibarn®em) 2,1548%1¢0° 95,96 % wt.
10y / 1ibarm¥*ecm) 4,.4933%1¢°

Tab. 6-2: Abbrandschemata fitr die drei untersuchten Entladeabbriande.

Entlade- 47.5 GWd/tgy, 60 GWd/tg, 100 GWd/tg, | Borkonz./ Bor-
abbrand TVollasttagel | /[Vollasttagel | /[Vollastiage] kone .,
1.Zyklus 12,95 16,36 27,27 1,06
55,05 69,54 1159 (,94739
55,05 69,54 115,89 0,72371
61,53 71,72 129,53 0,50
61,53 77,72 129,53 .25
0,01 6,01 0,01 60,6001
2. bis 5. Zyklus 61,53 712 129,53 1,00
61,53 77,72 129,58 0,75
81,53 72 129,53 0,50
61,53 77,72 129,53 4,25
0,01 0.01 0,01 0.0001

Um in Abschnitt 6.4 bei der Beurteilung der nuklearen Stabilitit des Systems
Vergleichswerte fiir die beiden htheren Abbrandstufen zu erhalten, werden auch
Uranbrennstoffe mit den Abbrdnden von 60 GWd/tsy und 100 GWd/ty, unter-
sucht und deren erforderliche anfingliche Anreicherung noch oben heschriebenen
Verfahren bestimmt. Die Ergebnisse der k.. Verldufe sind in Abb. 6-1 ebenfalls
eingezeichnet.
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Abb. 6-1:
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Verlauf der k. Werte bei Entladeabbrinden von 475 GWd/ty,, 60 GWd/ty,, und

1060 GWd/t,,, bet Uranbrennstoff.

Die erforderliche Anreicherung des frischen Uranoxidbrennstoffs betrigt 4,00
Gew.-%, 4,45 Gew.-% bzw. 7,35 Gew.-%. Die am Beginn der Zyklen erforderlichen
Borkonzentrationen miissen bei unterstellten Entladeabbrinden von 60 GWd/t.,
und 100 GWd/tg, auf 1000 ppm respektive 1800 ppm eingestellt werden, um die
Reaktivitdtsverluste wihrend des Abbrandes innerhalb eines Zyklusses kompen-
sieren zu kénnen.

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

MNuklid | 47.5 GWd/t,, | 60 GWditg, | 190 GWd/tg,
g 0.060 % 0.088 % 0.180 %
= 0.004 % 0.004 % 0.604 %
Rt (.008 % 0.008 % 0.008 %
2Py 2561 % 3.717 % 7.633 %
#9py 51.561 % 47.265 % 42.307 %
2Py 26.834 % 27.361 % 25.688 %
“ipPy 9.333 % 9.436 % 9.498 %
2Py 8.187 % 10.655 % 13.206 %
Am 1.451 % 1.466 % 1.476 %

Die Plutoniumvektoren,
die fir die Mischoxid-
brennstoffe (MOX) als
Spaltstoff dienen, ent-
stehen aus in einem
DWR abgebrannten
Uranbrennstoffen. Zu-
néchst wird eine Ab-
klingzeit des Brennstof-
fes von siehen Jahren
angenommen, anschlie-
flend eine Wiederaufar-
beitung bei der 99,9 %
des Plutoniums rezy-
kliert werden. Bis zum
erneuten Kinsatz im

Reaktor wird eine Zeifspanne von drei Jahren fiir die Fertigung der Brennele-
mente und den Transport simuliert. Die Zusammensetzungen sind in Tab. 6.3
aufgefiithrt. Die erforderlichen anfinglichen Anreicherungen aller Brennstoffe
sind in Tab. 6-4 aufgefiihrt. Daber werden jeweils neben den reinen Uran und
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thoriumbasierten MOX Brennstoffen (Th-MOX) die entsprechenden uranbasier-
ten MOZX Brennstoffe (U-MOX) betrachtet. Man erkennt, da} die erforderlichen
Anreicherungen den Spezifikationen von niedrig angereicherten Brennstoffen
(LEU) entsprechen. In Tab. 6-5, die analog zu Tab. 8-4 aufgebaut ist, sind die
erforderlichen Anfangsborkonzentrationen aufgelistet, die benétigt werden, um
den Reaktivititsverlust innerhalb eines Zyklusses zu kompensieren.

Wie aus Tab. 6-4 hervorgeht mufl die Anreicherung bei Plutonium getriebenen
Brennstoffen deutlich erhéht werden. Dabei fillt diese Erhshung bei den Th-
MOX Brennstoffen grofler als bei den U-MOX Brennstoffen aus. Eine Parameter-
studie, bei der das Moderationsverhiltnis durch eine simulierte VergroBerung
des Stababstandes erhoht wurde, zeigt die Abhingigkeit der k-Werte fiir die drei
Brennstoffe Uran, U-MOX und Th-MOX. Bei einer eventuellen Realisierung des
erhshten Moderationsverhiltnisses im Reaktor wiirde statt der VergréBerung
des Stababstandes eine Erhéhung der Anzahl der Leerstibe erfolgen. Das DWR
Brennelementbiindel ist fiir Uran als Spaltstoff ausgelegt wie in Abb. 6-2 zu er-
kennen ist, denn beim realisierten Stababstand ist die Neutronenskonomie fiir
Uran nahezu optimal’. Die maximalen k.-Werte werden bei Plutonium getriebe-
nen Brennstoffen bei hoheren Moderationsverhiltnissen erreicht, da sich das
Moderations zu Absorptionsverhéltnis verbessert. Die Verringerung der Anzahl
der Brennstébe innerhalb eines Biindels fithrt entweder zu einer verringerten
Leistung oder zu einer erhohten linearen Stableistung. Letztere kann aus

Tab. 8-4: Erforderliche Anreicherung an spaltharen Isotopen fiir die untersuchten
Brennstoffe. Die Anteile der gesamten Plutoniumfraktionen sind in Tahb. 6-8 und
Tahb. 6-7 gegeben.

Entladeabbrand / {GWd/t,..] 47.5 60 100G
Pu-Vektor von Uran Brennstoff mit] 475 | 47,6 60 47,5 &0 100
Uran / Gew.-% **U 4,00 xxx| 445 xxx| xwx| 7,36
U-MOX / Gew.-% U, *¥Py, #*'Py 5,87, 7,28 787| 11,05 11,621 12,23
Th-MOX. / Gew.-% 21, 2Py, #1Py 6911 790| 872] 11.82] 12,37| 12,97

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

Entiadeabbrand / GWd/te, 47,5 60 160

Pu-Vektor von Uran Brennstoff mit ei-| 475 | 475 60 47,5 60 100
Uran / [ppm} 1000 xxx | 1000 XXE xxx| 1800
U-MOX / {ppm] 10007 12007 1200, 2000 2200, 2200
Th-MOX/ [ppm] 10001 12001 1200] 2000 2000, 2200
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wirmetechnischen Griinden B i
selbst bei thoriumbasierten gy '
Brennstoffen trotz der guten
Materialeigenschaften  des
Thoriums nicht nennenswert
gesteigert werden, da die
Heizflichenbelastung des
Hillrohrs dies verbietet. Da-
bei hat das Basismaterial des
Brennstoffs (Uran oder Tho-
rium} kaum einen KEinfluBl.
Um einen Plutonium getrie-
benen Brennstoff hinsichtlich
der Neutronenskonomie op-
timal auszulegen mifite der
Stababstand von 1,37 cm auf
ca. 1,8 em gesteigert werden, was einer Erhéhung der Zahl der Leerstidbe inner-
halb eines Brennelementbiindels von 25 auf 133 bei unverindertem Stababstand
entspricht. Wegen verstirkter Absorptionen im Thorium gegeniiber dem Uran,
liegt das Niveau der k.-Werte fiir den Th-MOX Brennstoff unter dem des U-MOX
Brennstoffes,

kint

0.0 10 2,0 30 4.0 50

Stababstand / fem]

Abb. 6-2:  Abhingigkeit des k-Wertes vom Stababstand
und Spaltstoff.

6.3 Plutonium Umsatzraten bei einer Rezyklierung

Im folgenden werden die beiden MOX Brennstoffe in Bezug auf deren Potential
zur Plutoniomvernichtung verglichen. Die erreichbaren Umsatzraten sind in
Tab. 6-6 fiir U-MOX bzw. Tab. 6-7 fiir Th-MOX aufgefiihrt. 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)
aufgefiihrt. Ebenso sind die Umsatzraten der Transuranelemente (TRU) insge-
samt aufgefiihrt. Die Verringerung der Plutoniuminventare erfolgt neben der
Spaltung auch durch den Aufbau von héheren Actiniden. Da diese ein dhnliches
Toxizitétspotential besitzen wie Plutonium selbst und durch Zerfall zumeist wie-
der zu Plutonium werden, werden sie bei dem Vergleich mit aufgefithrt. Durch
diesen Aufbau ist zu erkldren, dafi die Umsatzraten an Plutonium oberhalb der
theoretisch maglichen liegen. Fiir die theoretisch méglichen Umsatzraten wird
angenommen, daf} aus 1 g gespaltenem Material eine Arbeit von 1 MWd,, erzeugt
wird. Der entsprechende Abbrand in GWd/ty, entspricht damit direkt der um-
setzbaren TRU Masse in kg/GWd. Die erreichbaren TRU Umsatzraten liegen bei
Th-MOX Brennstoff iber 90 % und damit deutlich oberhalb der U-MOX Brenn-
stoffe mit 45 % bis 60 %.

! Die Auslegung erfolgt stets knapp unterhalb des optimalen Verhiltnisses, um sicherzustellen,
dall beim Kihlmittelverluststérfall der Reaktor automatisch unterkritisch wird.
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Tab. 6-8: Umsatzraten von Plutonium und Minor Actinides MA) bei [I-MOX

Brennstoffen.
Entladeabbrand / [GWd/ty] 47,5 60 160
Pu-Vektor von Uran Brennstoff| 47,5 47,5 60 47,5 60 160
mit einem Entladeabbrand von:
Pu Anteil zu BOB/ Gew.-% 9,20 11,49 13,01 | 17,61| 1988 2292
Pu Anteil zu EOB / Gew.-% 68,73 8,14 9,48 | 11,28 13,23 15,82
PUy eeseret! P angane £ 7 26,85 29,16 27,13 | 35,95 3348 30,98
APWAPG,,.. /% 52,00 55,831 5885 ! 6§338| 6661 7100
MA Anteil zu BOB / Gew.-% 0,14 0,17 0,19 0,261 0,30 0,34
MA Anteil zu EOB / Gew.-% 0,51 4,67 0,78 1,157 1,34 1,64
TRU Reduzierung / Gew.-% 2,1 2,85 2,94 h44| 5,62 5,80
TRU | 2248 | 2444  5044) 2784) 2537
ATRUY 4191 | 47p0| 4000 ] 40

Tab. 6-7: Umsatzraten von Plutonitum und Minor Actinides (MA) bei Th-MOX

Brennstoffen.
Entladeabbrand / [GWd/t,,] | 475 &0 160
Pu-Vektor von Uran Brennstoff| 47,5 47,5 G0 475 | 6¢ 100
mit einem Entladeabbrand von:
Pu Anteil zu BOB / Gew.-% 11,18 | 12,77 | 15,14 119,11121,47, 24,61
Pu Anteil zu EOB / Gew.-% 6,39 | 6,79 8,94 | 9,18111,25| 14,04
P, pesetat/ P Qanung / % 42,84 | 46,23 | 40,95 |51,96|47,680] 42,95
APWAPu,,, /% 160,8 | 99,67 | 103,3 99,301 102,2) 1057
MA Anteil zu BOB / Gew-% 0,16 0,19 0,23 | 0,28 0,32 0,37
MA Anteil zu BEOB / Gew.-% 0.56 (,69 0,84 | 1,16! 1,36 1,57
TRU Reduzierung / Gew .-% 4,39 5,48 558 1 6,051 9,18

o/ Gew.% | 3871 ) 4

6.4 Sicherheitsverhalten - erste Rezyklierung

Die nukleare Stabilitdt wird entsprechend den Ausfithrungen in Kapitel 4 mit
den vier Rickwirkungskoeffizienten Brennstofftemperatur, Moderatortempera-
tur / dichte, Void und Borwirksamkeit iiberpriift. Fiir die MOX Brennstoffe mit
einem Entladeabbrand von 60 GWd/tg,, deren Plutoniuminventar aus dem Uran-
system mit ebenfalls 60 GWd/t,,, stammt sind die Verlaufe der k.. Werte und der
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Riuckkopplungskoeffizienten in Abb. 6-3 respektive Abb. 6-4 aufgefithrt. Abbil-
dungen gleichen Aufbaus, die die berechneten Ergebnisse zur Kritikalititssi-
cherheit detailliert darstellen, befinden sich im Anhang D. In den Tab. 6-8 bis
Tab. 6-10 sind der jeweils konservativste Koeffizient fiir den ersten, dritten und
finften Zyklus der Brennelemente gezeigt. Positive Werte sind kursiv und unter-
strichen hervorgehoben.

Zusammenfassend kann man feststellen, dafl alle Ruckkopplungskoeffizienten
bis zu einem Entladeabbrand von 60 GWd/ty,, negativ sind. Ebenfalls liegen die
Werte der beiden MOX Systeme (U-MOX, Th-MOX) in der gleichen Groflenord-
nung, so daf ein Ubergang von Uran auf thoriumbasierten Brennstoff keine ne-
gativen Auswirkungen auf die nukleare Stabilitit des Systems hat. Es ist sogar
zu erkennen, dafl der Moderator-Temperaturkoeffizient wihrend des Abbrandes
eine kleinere Schwankungsbreite bei Th-MOX im Vergleich zum entsprechenden
U-MOX Brennstoff hat. Da Plutonium fiir die Spaltung durch schnelle Neutronen
den deutlich grifleren Wirkungsquerschnitt im Vergleich zu Uran besitzt, werden
die negativen Werte der Moderatortemperatur und Dichtekoeffizienten betrags-
maifig kleiner. Hier ist Th-MOX ebenfalls dem U-MOX tiberlegen, denn die Void-
Koeffizienten bleiben hier stirker negativ Bei Entladeabbrinden von
100 GWd/tg, 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 Instabilitdt aus den positiven Void-

1,12 1 ; - 1,30
Lg*w,._u _ 3 f D N7 T -
A ‘ ' ‘ Brennstoff (1) +100 K + 1925
140 b i x Moderstor (U) + 10K o
Co ' : = Beor (U +100 gpm i
« e -Mod, (U} 99% Void 1 1,20
108 - e S N R, n
08 & 4 Brennstof (Thy + 100 K T 115
¥ Modsarator (Th) 10 K [
Bor (Thy + 100 ppm £ 140
. : Mod. {Th} 98 % Void - e
L : =
1,04 Py oo S
1,02 _i_ e e - : e %wvgt”‘:’”gg: o
1 |Plutonium erbritet aus Uran-System mit 60 GWd/ty
0,98 R, =
0 10 20 30 40

Abbrand / [GWdA]

Abb. 6-3: Verlauf der k-Werte fir U-MOX und Th-MOX mit 60 GWdsit,, unter
Nominalzustand und unter verdnderten Parameter zur Festellung der nuklearen
Stabilitat.
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mo- Brennstofitemp. (Uy/ [pemiK] g Mod.-Temp, (U3/ [* 10 pem/K] - Void (U} / {7 10000 pem]
- BOF{UY S [pem/ppm Bor) i Brennstolf (Th) / {penvKl g Mod.-Temp. (Th} 7/ [~ 10 pem/K))

—ge VOl {Th) / [* 10000 poem] sy BOr (T} / [pom/ppm Bor]

Reaktivitdtskoefizient

Abbrand / [GWdst]

Abb. 6-4:  Vergleich der Reaktivititskoeffizienten von U-MOY und Th-MO¥ Brennstoff,

Koeffizienten gefolgert werden mufl, kann nicht abschlieend geklart werden.
Alle Rechnungen basieren, wie in Abschnitt 4.3 beschrieben, auf Zellrechnungen
einer unendlich groflen Anordnung, simuliert durch die Nutzung der Randbedin-
gung ,weill“ (isotrope Riickstreung des die Einheitszelle verlassenden Neutro-
nenstroms). Bei fehlendem Moderator allerdings, wachsen die freien Weglangen

A der Neutronen stark an. Die freien Wegldngen A berechnen sich nach Gl 6-1
74,

Gl 6-1 A=

1
E H
wobei mit womit I der makroskopische Wirkungsquerschnitt gemeint ist. Der

makroskopische Wirkungsquerschnitt der Einheitszelle reduziert sich in erster
Néherung korrespondierend mit der Dichtednderung auf 1 % des urspriinglichen
Wertes. Daraus folgt nach Gl. 6-1, daB die freien Weglidngen A um bis zwei Gro-
Benordnungen ansteigen. Dadurch vergriflert sich beim realen, endlichen Kern
die Neutronenleckage. Der Unterschied zwischen dem k.-Wert des realen Kerns
und dem k..-Wert der in den Rechnungen simulierten Anordnung wird gréfer als
die iiblich angenommenen 5 %. Dies fithrt zu einer Verringerung der Reaktivitit
des Kerns und damit evtl. zu den erforderlichen negativen Void-Koeffizienten.
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Tab. 6-8: Heaktivititskoeffizienten fiir Uran, U-MOX und Th-MOX Systeme, die mit Plutonium
Vektoren aus Uranbrennstoff des gleichen Endabbrandes getrieben werden in pem/K
fiir Brennstoff-/ Moderatortemperatur, pem fir Void und pem/ppm  fiir die
Borwirksamkeit.

Brennstoff / Uran U-MOX Th-MOX
Endabbrand Zeitpunkt | BOB 'MOB  EOB [ BOB |MOB (EQE [BOR |MOB |ECB
Brennstoff 47,5 GWd/tay |-1.7 -2.2 -2.8 -Z,5 -2.97 -2,8 -2.8 -3,1 -3,3
Moderator 47,5 GWdity, (-0,1 |-14 -20 -35 -44 -51 -38 -39 -40
Void 47,5 GWdlty, |-61000 | -76000 | -98000 | -16000 | -19000 | -24000 | 27000 | -32000 | -39000
Bor 475 GWdity,, |-7,3 1-81 |-10 2% 1-30 -85 |25 1-28 |-34
Brennstoff 60 GWd/t,,y, 1,6 123 1-29 |24 .26 128 |-27 [|-30 |33
Moderator 60 GWd/ty, -3,7 1-18 -24 -29 34 -41 -29 -30 -33
Void 60 GWd/ty, SE00 | 74000 | 100000 | -1800 | 3000 | 6300 | -8000 | -12000 | -18000
Bor 60 GWd/ity,, 6,7 [-7.8 -10 -2,5 1-29 |-33 i-25 1-28 |-3.2
Brennstoff 100 GWd/,, |[-1,5 |-23 [|-3,1 120 (-23 [-26 [-23 [|-27 |[-30
Moderator 100 GWd/tyy |+0,8 |-11  |-14 [402 |84 |-11 |26 [-40 [-86
Void 100 GWftyy, | -31000 | 44000 | 75000 | %26000| 418000 | +17000 | +120001 +12000 | 20700
Bor 100 GWd/tyy, |-756 (-89 |-15 2,9 1-34 140 1-30 |-35 [-42

Tab. 6-9: Reaktivitiatskoeffizienten fiir das U-MOX System -~ Endabbrand ist in der ersten

Zeile der Uberschrift und der Abbrand des Plutonium liefernden Uran Systems in der
zweiten Zeile gegeben- in per/K fiir Brennstoff -/ Moderatortemperatur, pem fiir Void
und pem/ppm fiir die Borwirksamkeit.

U-MOX Entladeabbrand 60 GWd/tyy 100 GWd/tyy 160 GWd/tyy,
Abbrand des Pu liefernden U 47,5 GWd/tyy 60 GWd/t 47,5 GWd/tyy
Zeitpunkt BOB MOB |EOB |BOB |MOB [EOB |BOB |MOB |EOB
Brennstoff 24 26 |28 |21 |24 27 |21 |24 |27
Moderator -31 -37 -45 -4,7 -84 |-18 -39 -16 26
Void 5800 |-8000 |-12000 | 413000 13000 | 572000 | 10400 120200 {6500
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: Reaktivitidtskoeffizienten fiir das Th-MOX System ~ Endabbrand ist in der ersten
Zeile der Uberschrift und der Abbrand des Plutonium liefernden Uran Systems in der
zweiten Zeile gegeben- in pen/K fiir Brennstoff -/ Moderatortemperatur, pem fiir Void
und permn/ppm fiir die Borwirksambkeit.

Th-MOX Entladeabbrand 80 GWd/tyy, 106 GWd/tgy 100 GWd/tyy,
Abbrand des Pu liefernden U | 475 GWd/t,,, 60 GWd/tg, 49,5 GWd/t,,
Zeitpunkt BOB |MOB |EOB |BOB |MOB |EOGB |BOB |MOB |EOB
Brennstoff -2,8 -3,0 -3,3 -2.4 2,7 -3,2 <24 -2,8 -3,2
Moderator -32 -34 -36 -9,1 -11 [-16 113 . 715 -20
Void -17000 | -23000 | -30000 .}3?3(;{}7_;520& lv2000 | w3200 :ﬁﬂf-;?(} {5800
Bor -2,7 -3,1 -3,8 -3,0 -3.5 4.3 -3.1 -3,7 -4.7

6.5 Zweiter Rezyklierungsschritt

6.5.1 Abbrandverhalten

Fir 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/tg, 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 Th-MOX Brennstoffs wird zusétzlich 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 hierfiir 1st der sehr unsaubere Plutoniumvektor, da bei thoriumbasierten
Brennstoffen ein Briiten des **Pu nicht in nennenswertem Umfang erfolgt. Alle
Brennstoffe der zweiten Rezyklierung werden bis zu einem Entladeabbrand von
60 GWd/tg, eingesetzt. Die erforderlichen Anreicherungen des Brennstoffs fiir die
zweite Rezyklierung mit der treibenden Brennstofffraktion hingen stark von
dem Anteil der Elemente mit einem groflen Spaltwirkungsquerschnitt innerhalb
dieser Fraktion ab. Die Tab. 6-11 zeigt die Zusammensetzung der Brennstoffe
der zweiten Rezyklierung, die einen Entladeabbrand von 60 GWd/ty, erreichen.
Man erkennt, daf fiir den thoriumbasierten Brennstoff die Nutzung des erbriite-
ten U unvermeidbar ist, da sonst ein anfanglicher Plutoniumgehalt von 36,17
% erforderlich ist, der — wie die Berechnung der Reaktivitidtskoeffizienten in Ab-
schnitt 6.4.3 zeigt — sicherheitstechnisch indiskutabel ist. Die Eckdaten iber das
Abbrandverhalten der MOX Brennstoffe der zweiten Stufen fafit die Tab. 6-12
zusammen. Man erkennt bei den beiden Brennstoffen, bei denen ausschlieBlich
Platonium rezykliert wurde, eine um 9 % héhere Umsatzrate an Plutonium ge-
geniiber den entsprechenden Brennstoffen der ersten MOX Stufe.
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Tab. 6-11: Nuklidvektoren der treibenden Brennstofffraktionen und den kompletten
Nuklidvektor fiir die zweite Rezyklierung.

Vektor der wiederaufgearbeiteten Brennstoeffzusammensetzung
ersten MOZX Stufe der zweiten MOX Stufe
MOX.Kat.: U-MOX Th-MOX U-MOX Th-MOX
Rez. Mat. Pu Pa U+Pu Pu Py U+Pu
Th-232 0,00 % 0,00 % 0,00 % 0,00 63,03 % | 83,00 %
U-232 0,00 % 0,00 % 0,01 % 0,00 0,00 % 0,02 %
11-233 0,60 % 0,00 % 19,68 % 0,00 0,00 % 3,26 %
U-234 6,11 % 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-238 0,01 % 0,01 % 0,09 % 0,00 % 0,00 % 0,02 %
1-238 0,00 % 0,06 % 0,00 % 78,48 % 0,00 % 6,00 %
Np-237 0,00 % 0,01 % 0,00 % 6,00 % 0,00 % 0,00 %
Pu-238 4,69 % 6,17 % 4,79 % 0,99 % 2,26 % 0,81 %
Pun-239 35,13 % 20,41 % 15,83 % 7,47 % 7,50 % 2,70 %
Pu-240 34,39 % 40,14 % 31,15 % 7,35 % 14,83 % 5,33 %
Pu-241 10,63 % 12,77 % 9,94 % 2,28 % 4,74 % 1,70 %
Pu-242 13,39 % 18,36 % 14,27 % 2,89 % 6,84 % 2,46 %
Am-241 1,65 % 1,98 % 1,54 % 0,35 % 0,74 % 0,26 %
Tab. 8-12: Umsatzraten von Plutonium und Minor Actinides (MA) bei zweifach
rezyklierten Brennstoffen mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/t,,.
Brennstoff Kategorie U-MOX Th-MOX
Rez. Material. Pu Pu U+ Pu
Anreicherung / Gew. % 9,91 12,24 7,73
Anfinghiche Borkonzentration 1100 1400 1000
Pu Anteil zu BOB/ Gew. % 20,98 36,17 12,99
Pu Anteil zu EOB/ Gew. % 16,72 28,78 8,46
PU, peserd Pl angne / % 20,31 20,49 34,87
APWAPu,../ % 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 0,85
TRU Reduzierung / Gew. % 3,41 5,99 3,85
% | 1598 | 1623 | 29,03
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Bei der zuséatzlichen Nutzung des erbriiteten Urans in der ersten Th-MOX Stufe
verschlechtert sich die Umsetzung an Plutonium in der zweiten Stufe jedoch um
ca. 28 % gegeniiber dem Wert der ersten Rezyklierung. Die Erkldrung liegt darin,
dafl mit 3,3 % “*U Anteil im Brennstoff gegeniiber 7,7 % insgesamt, fast die Half-
te der Spaltungen aus Uran geleistet wird.

6.5.2 Plutoniumbilanzierung iiber beide MOX.-Stufen

Bei der Bilanzierung iber beide Rezyklierungsschritte wird beriicksichtigt, daf
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 néchsten Stufe festgelegt werden. So miissen so viele Uransyste-
me betrieben werden, die ausreichend sind, um den Spaltstofibedarf der ersten
MOX-Stufe zu decken. Fir das Verhiltnis 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 erbriiteten Plutonium- bzw. Transuranrestge-
halte der untersuchten Brennstoffe normiert auf die Plutoniumbrutrate des rei-
nen Uransystems mif einem Entladeabbrand von 47,5 GWd/,,, gezeigt. Wie in
Tab. 6-13 gezeigt, besitzt auch hier der thoriumbasierte Brennstoff das grofiere
Potential sowohl in Bezug auf die Plutoniumvernichtung als auch auf die TRU
Vernichtung insgesamt. Selbst wenn man die aus dem Thorium erbriitete Uran-
fraktion mit beriicksichtigt, verschlechtert sich das Bild nicht wesentlich. Mit der
Zielsetzung einer moéglichst hohen Umsetzung von Plutonium ist es allerdings
sinnvoller den Abbrand der ersten MOX Stufe zu erhéhen anstatt eine weitere
Rezyklierung durchzufithren. Diese Lisung umgeht die technischen Probleme,
die mit der Rezvklierung des ersten MOX Brennstoffs verbunden sind. Hier ist
insbesondere auf das Isotop U hinzuweisen, das wegen seiner stark y-
strahlenden Tdchter besonders problematisch ist. Eine Variation des Brennele-
mentbiindels speziell in Hinblick auf hehe Entladeabbréinde ist unter Umstidnden
weniger problematisch. Wie ebenfalls aus Tab. 6-13 hervorgeht, kann die Be-
trachtung nur eines Schrittes eines komplexeren Brennstoffkreislaufs irrefith-
rend sein. Zum Beispiel zeigt die Berechnung der zweiten Rezyklierung fiir Uran
und Plutonium Aufarbeitung bei Th-MOX Brennstoffen eine um 28 % schlechtere
TRU Vernichtungsleistung als die erste Rezyklierung, wihrend die gesamte Bi-
lanzierung, ausgehend vom reinen Uransystem fiir 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
einschliefllich der ersten Rezyklierung (100 % = 237 kg Plutonium}.

UGQ, UG, + U-MOX U0, + Th-MOX
Abbrand Pu TRU Pu TRU Pu TRU | U+TRU
MWd/ kg,
47,5 100 % 110 % 66 % 9% 1 52% 65 % 78 %
60,0 87 % 97 % 58 % T2% 148 % 61 % 70 %
100,0 66 9 79 % 43 % B9 % 128 % 44 % 51 %
Brennstoffhategorie U}, + 2 mal MOX
Entladeabbrand 60 GWd/tg, Pu TRU U+TRU
UG- Purez, — 1. U-MOX - Pu rez. 2. U-MOX 45 % 63 %
UG, Purez. — 1. Th-MOX — Pu rez. 2. Th-MOX 38 9% 53 % 63,56 %
U0, Parez. ~ 1. Th-MOX ~ U + Pu rez. 2. Th-MOX 27 9% 43 % 63,3 %

6.5.3 Sicherheitsverhalten

Die hohen Plutoniumgehalte der Brennstoffe, insbesondere bei ausschliefilicher
Rezykhierung des Pluteniums (21,0 % fiir die U-MOX und 36,2 % fiir 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 Reaktivitidt zuzufithren, um Kritikalitdt innerhalb
der Reaktorzyklen zu erreichen. Aus diesem Grund ist eine Befrachtung einer
zweiten Rezyklierungsstufe, die ihre Spaltstofffraktion aus einer ersten MOX
Stufe mit 60 GWd/ty,, statt 47.5 GWd/t, bezieht nicht sinnvoll, da dies eine wei-
tere Verschlechterung des Plutoniumvektors zur Folge hétte. Dies hitte eine
weitere Erhéhung des erforderlichen Plutoniuminventars zur Folge. Insbesonde-
re im Fall des Th-MOX wird der Plutonium Vektor stark durch die Isotope *'Pu
und **Pu geprigt (vgl. Tab. 6-11), da ein in situ Erbriiten des ®*Pu aus **U
nicht stattfindet. Die beiden Nuklide *'Pu und **Pu sind mit thermischen Neu-
tronen schlecht, mit schnellen jedoch relativ gut spaltbar, was zu einem nicht ak-
zeptierbaren Void-Koeffizienten fithrt. In Tab. 6-14 sind jeweils konservativsten
(grofiten) Werte fiir die Reaktivitdtskoeffizienten angegeben. Man erkennt, daf}
bei der ausschlieBlichen Rezyklierung des Plutoniums auch bei U-MOX die Void-
Koeffizienten stark positiv werden, und dafl der Brennstoff aus diesem Grund
nicht realisierbar ist. Allerdings zeigen die Werte aller Reaktivitidtskoeffizienten
negative Werte fiir den thoriumbasierten zweifach rezyklierten Brennstoff bei
zusétzlicher Riickgewinnung des aus *Th erbriiteten Urans. Die Probleme lie-
gen hier in der Fertigung des Brennstoffs, die wegen seiner hohen Aktivitit neue,
fernbediente Fertigungstechnologien erfordert.




74 Therium im DWR als eine Option zur Toxizititsreduzierung

Tab. 6-14: Reaktivitatskoeffizienten fiir die zweifach rezyklierten Brennstoffe, die mit
Platonium (und Uran) Vektoren aus der jeweiligen ersten MO¥-Stufe mit einem
Endabbrand von 60 GWd/ty, getrieben werden in pen/K fiir Brennstoffs/
Moderatortemperatur, pem fir Void und pem/ppm fiir die Borwirksamkeit,

Brennstoff 2. Rez. U-MOX Th-MOX Th-MOX
Rez. Mat. 47,58 GWd/tg, Pu Pu U+Pu
Endabbrand } Zetpomit | BOB [ MOB [EOB BOB IMOR EOB |BOB |MOB (EOR

Brennstoff 60 GWd/ity, -2,3 -2.4 -2.6 »_2,3 1-2,5 -2,6 -2,8 -3,1 -3.4

Moderator 60 GWd/t,y, |-12  |-15  |-20 |23 |14 |11 411 116 |22
Void 60 GWd/t,, | 73000 1 14000 | 13000 22000 | 23000 | 24000' -5500 1 -7800 | -12000
Bor 60 CWdityyy  |-1,7 |-19 |21 |-17 .18 |18 |20 |23 |-28

6.6 Geschlossener Plutoniumkreislauf

An dieser Stelle wird iiberlegt, ob ein geschlossener Plutoniumkreislauf aus reak-
tortechnischer Sicht im DWR denkbar ist. Dabei wird nicht auf die Méglichkeiten
einer evtl. Realisierung der einzelnen Schritte — insbesondere Wiederaufarbei-
tung und Brennelementfertigung- eines solchen Kreislaufs eingegangen. Wie in
Abschnitt 6.5.3 diskutiert wurde, miissen mit Blick auf die Reaktivitatskoeffizi-
enten hohe Plutoniumanteile im Brennstoff vermieden werden. Aus diesem
Grund mufl ein Brennstoffkreislauf entwickelt werden, bei dem das Verhiltnis
der thermisch gut spaltbaren Plutoniumisotope im Pluteniumvektor méglichst
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, daf sich innerhalb der MOX-Stufe ein
Gleichgewicht einstellt, d. h. die Plutoniumvektoren und der erforderliche Anteil
an Plutonium #dndert sich nicht mehr. Die Rezyklierungsstrategie wird in Abb.
65 verdeutlicht. Fiir den U-MOX Brennstoff sind 14 Iterationsschritte in Rich-
tung auf den Gleichgewichtskern durchgefithrt wurden. Dabei wurde jeweils dem
entladenen Plutonium genau die ausreichende Menge an frischemn Plutonium zu-
gefithrt, um Kritikalitit tber 60 GWd/tg, zu erreichen. Um die iibliche Schwer-
metalldichte des dioxidischen Brennstoffs zu erreichen, wird entsprechend weni-
ger an Resonanzabsorber (**Th oder abgereichertes Uran) verwendet. Die Er-
gebnisse fiir den frischen U-MOX Brennstoff sind in Abb. 6-8 gezeigt. Man er-
kennt, daf die Brennstoffzusammensetzung sich wihrend der durchgefithrten 14
Iterationsschritte nur langsam in Richtung des Gleichgewichts bewegt. Der er-
forderliche Plutoniumgehalt steigt stark an, so dafl dieser fiir einen eventuellen
Gleichgewichtskern in sicherheitstechnisch nicht tolerierbaren Bereichen liegen
wird. Die dhnlichen Ergebnisse ergeben sich fiir den Fall des thoriumbasierten
Brennstoff. Da hier aus Thorium kein neues **Pu gebildet wird, ist die Untersu-
chung nur dann sinnvoll, wenn die erbriitete Uranfraktion ebenfalls rezykliert
wird, um das Nuklid **U als Spaltstoff zu nutzen und so die Plutoniumgehalte
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nicht noch grofler werden zu lassen. Wie jedoch aus Abb. 6-7 entnommen werden
kann, ist die Problematik #hnlich wie bei dem U-MOX basierten Brennstoff und
das Gleichgewicht wird ~ wenn es iiberhaupt fiir realistische Kritikalitdtswerte
fiir einen Abbrand von 60 GWd/tg, existiert — bei Plutoniumgehalten erreicht, die
auch bei thoriumbasiertem Brennstoff nicht toleriert werden kénnen.
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Abb. 6-6: Entwicklung des Nuklidvektors zum Start des U-MOX Kernes wihrend der
einzelnen Iterationen.
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Abb. 8-7:  Entwicklung des Nuklidvektors zum Start des Th-MOX Kernes wahrend der
einzelnen Iterationen.
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7 Reduzierungspotentiale fiir Transuranelemente

Wie bereits in Kapitel 2 erwédhnt und in Kapitel 8 detailliert gezeigt wird, reicht
eine Vernichtung des Plutoniums nicht aus, wm das Toxizitdtsnivean in tech-
nisch beherrschbaren Zeiten auf das des frischen Brennstoffs zu reduzieren. Dies
liegt im wesentlichen an den Actiniden Neptunium (Np), Americium (Am) und
Curium (Cm) die zusammen als Minor Actinides (MA) bezeichnet werden. Um
das Toxizitdtsniveau der abgebrannten Brennstoffe entscheidend zu verringern
ist eine maglichst vollstdndige Abtrennung und anschlieBende Transmutation
dieser Elemente erforderlich.

7.1 Zusitzliche Rezykiierung von Minor Actinides

Basis fiir diese Szenarien ist wieder das reine Uransystem. Bei der anschliefen-
den Wiederaufarbeitung werden neben Plutonium auch das Neptunium, Ameri-
cium und Curium abgetrennt. Der Nuklidvektor, der nun als Spaltstofffraktion
fiir die erste MOX Stufe fungiert, ist in Tab. 7-1 in der zweiten Spalte aufge-
fithrt. Hier wird nur der Abbrand von 47,56 GWd/tg, 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 addquates Sicherheitsverhalten
unumginglich, da durch die zuséitzlichen Neutronenverluste innerhalb der MA
Elemente der Anteil der Spaltstofffraktion am Brennstoff zum Erreichen der Kri-
tikalitdtsforderung erhéht werden mufl. Dafl 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 Leerstébe in-
nerhaib des Biindels bei diesen Berechnungen von 25 auf 49 erhsht. Dadurch er-
héht sich das Moderationsverhiltnis, was fiir Plutonium getriebenen Brennstof-
fen zu einer verbesserten Neutronen Okonomie fithrt.(vgl. Abschnitt 6.2, Abb.
6-2) Die Zusammensetzung der TRU-MOX Kerne sowoh! fiir Uran als auch fiir
Thorium als Basismaterial sind ebenfalls in Tab, 7-1 aufgelistet. Man erkennt,
daf} trotz des relativ frischen Plutoniumvektors und des erhéhten Moderations-
verhdltnis innerhalb der Spaltstofffraktion des Brennstoffs die erforderlichen
Plutoniumgehalte mit 16,6 % fiir U-MOX und 18,8 % fiir Th-MOX hoch sind. Das
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Tab. 7-1: Nuklidvektoren der Transuran- Abbrandverhalten der TRU-

Spaltstofffraktion und des frischen U-MOX  Brepnstoffe in den beiden MOX

bzw. Th-MOX Brennstoffs. Brennelementen wird in Tab.

Spaltstoff- U-MOX Th-MOX 7-2 bheschrieben. Zum direkten
fraktion Vergleich der Brennstoffe, bei
Nuklid | Rel Anteil |Rel. Anteil |Rel Anteil denen nur das Plutonium rezy-
kliert wurde, ist in Tab. 7-2 der
- [ [ [N

Th-232 0,00 % 0,00 % 78,46 % entsprechende Brennstoff auf-
U-234 0,05 % 0.01 % 0,01 % gefihrt. Man erkennt, dafl die
U-235 0,00 % 0,16 % 0,00 % Plutonium Umsatzraten bei U-
U-236 0,01 % 0,00 % 0,00 % MOX Brennstoff kaum sinken
1.238 0.00 % 80,73 % 0,00 % wihrend sie bei Th-MOX um
Np-237 557 % 1,06 % 1.20 % 9% zul‘fl‘ickgeh.en. 1:_)19 Begriin-
Pu-238 2,28 % 0,44 % 0,49 % dung hierfiir liegt in den Neu-
tronenahsorptionen in den MA

Pu-239 45,66 % 8,73 % 9,84 9% _ ..
Elementen, deren iiber dem
Pu-240 23,71 % 4,53 % 5,11 % Abbrand gemittelte Konzentra-
Pu-241 8,19 % 167 % 1,77 % tion bei TRU Rezyklierung
Pu-242 716 % 1,37 % 1,54 % deutlich hoher liegt, als bei
Am-241 5,43 % 1.04 % 1,17 % ausschliefilicher Rezyklierung
Am-249m 0.01 % 0.00 % 0.00 % des 'Piuton%ums. Wihrend bei
Am.943 1,49 % 0.28 % 0.32 % f:%wmumb.aiiszleirten Brennst.effen
Con-244 0.40 % 0.08 % 0.00 % diese zusitzlichen Absorptionen
i e e Y ausschlieBlich auf Kosten des

. ¢ G X . .

Cm-245 0.03 % 0,00 % 0,01 % Plutoniums gehen, verringert

sich bei U-MOX das Briiten von
“*Pu aus *U entsprechend. Sowochl bei Uran, als auch bei thoriumbasierten
Brennstoffen wird integral eine Netto Vernichtung der MA Elemente erreicht, so
dall die relativen Umsatzraten bilanziert iiber alle TRU Elemente im Vergleich
zu denen bei ausschliefllicher Plutonium Rezyklierung noch weiter steigen. Im
Fall des thoriumbasierten Brennstoffs kénnen 97,4 % erreicht werden. Die ele-
mentweise Betrachtung der MA Vernichtungsraten bzw. Brutraten zeigt aller-
dings, daf} das ***Cm nicht abgebrannt werden kann. Sein Anteil am Nuklidge-
misch erhéht sich wihrend 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 cben untersuchten TRU Brennstoffe wurde mit
Blick auf die Reaktivitdtskoeffizienten untersucht. Die Ergebnisse der jeweils
konservativsten Koeffizienten sind in Tab. 7-8 zusammengefafit. Man erkennt,
dafl trotz der bereits vorgenommenen Optimierungen die Void-Koeffizienten sehr
stark positiv sind. Daraus mufl gefolgert werden, daf3 ein Einsatz von TRU
Brennstoffen im DWR in der Weise sicherheitstechnisch nicht tolerabel er-
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scheint, da eine derartig starke Reduktion auch durch die Einfithrung eines end-
lichen Systems nicht erwartet wird. Gegebenenfalls kann die Struktur des Bren-
nelementhiindels 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 kénnen, zu rechtfertigen ist. In die-
sem Zusammenhang sei nochmals darauf hingewiesen, das die Zellrechnungen,
die den Berechnungen zu Grunde liegen, die Void-Koeffizienten wegen nicht be-
riicksichtigter Leckage iiberschitzt (vgl. Abschnitt 6.4).

Tab. 7-2: Umssatzraten von Plutonium und Minor Actinides (MA} bei TRU
Rezyklierung und Verwendung von Uran und Thorium als

Basismaterial.

Brennstoffbasismaterial: Uran Thorium

Rezykliertes Matenal: Py THU Pu THU
FPu Anteil zu BOB/ Gew.-% 11,49% 16,63% 12,77%; 18,74%
Pu Antell EOB / Gew.-% 8,14% 13,31% 6.79% 13,32%
F’uumgesem/PuAmng/ /o_ | 29,18%| 19,97%| 46,83% 28,94%
APWAP o /% | 55.83%| 55,33%| 09,67%|  90,39%
MA Anteii zu BOB/ Gew.-% 0,17% 2,47% 0,19% 2,79%
MA Anteil zu EOB/ Gew.-% 0,67% 2.12% 0.68% 2,37%
TRU Reduzierung / Gew.-% 2,85% 3,67% 5,48% 5,84%
TRUurgesetaT RUAnfana/ | 2444%)  1920%| 4228%  27,15%
ATRUIATRUpey /% ol azso%| etz 9133%| o7.40%

Tab. 7-3: Reaktivitidtskoeffizienten fur TRU Rezyklierung wit Uran und
Thorium als Basismaterial und einem Hntladesbbrand ven

80 GWd/tgy.
Brennstoffhasismaterial Uran Thorium
Rezvkliertes Material; TRU TRU
Zeitpunkt BOB MOB EOH BOB MOB | EOR
Brennstoff -2,0 -2,1 -2,3 -2,2 -2.5 2,7
Moderator -25 -28 -33 -26 28 .33
Bor -2.0 2,3 -2,5
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7.3 Strategie zur Vernichtung von *Cm

7.3.1 Grenzen des Druckwasserreaktors

Wie in Abschnitt 7.1 bereits erértert wurde, wird das Curium als einziges Ele-
ment der Minor Actinides kontinuierlich aufgebaut. Dabei riickt das Nuklid
**Cm wegen seines dominierenden Anteils am Curium in den Vordergrund. Nach
/Neu 96/ scheint die Umsetzung des Nuklids **Cm im Druckwasserreaktor selbst
bei Vernachldssigung des Sicherheitsverhaltens des Reaktors nicht moglich. Die-
se Aussage behilt nach /Neu 96/ auch fiir Brennstoffe mit inertem Trigermateri-
al ihre Giltigkeit. Eine sicherheitstechnische Optimierung, die fiir Brennstoffe
mit hohen TRU Anteilen erforderlich wird, schafft demnach keine Lésung zur
Vernichtung des **Cm.

7.3.2 Entstehung des **Cm

Der wesentliche Aufbau des **Cm erfolgt durch den B-Zerfall des sehr kurzlebi-
gen **Am. Die anderen méglichen Quellen zur Bildung des 2**Cm sind der Neu-
troneneinfang innerhalb des **Cm oder der o-Zerfall des *°Cf. Da die Nuklidkon-
zentrationen dieser beiden Nuklide trotz einer im Vergleich zur Einsatzzeit im
Reaktor groflen Halbwertszeit sehr klein sind, kénnen diese Bildungspfade des
**Cm nicht im Vordergrund stehen. Das **Am entsteht seinerseits ausschliefilich
aus dem Neutroneneinfang des **Am. Somit fallt dem ***Am fiir den Aufbau des
““Cm eine Schliisselrolle zu. Da die Wirkungsquerschnittsresonanzen des **Am
im gleichen Energiebereich liegen wie die des *Cm und deren Maxima die des
*'Cm noch tiberschreiten, baut ein Spektrum, das die Resonanzen nutzt, in noch
stirkerer Weise **Cm aus *’Am auf, solange dieses in ahnlichen Konzentratio-
nen im Brennstoff vorhanden ist. Fiir die Bildung des **Am ist der B-.Zerfall des
kurzlebigen **Pu aus den gleichen Griinden wie oben die dominierende Kernre-
aktion. Diese **Pu entsteht nahezu ausschlieflich aus der (n,y)-Reaktion des
*?Pu. Dessen Rescnanzen sind kieiner als die des *Am, was erklart, dafl ein
Nettoabbrand dieses Nuklids im DWR méglich wird. Demnach ist eine Transmu-
tation des *Cm bei gleichzeitigem Vorhandensein von Plutonium in einem
thermischen bis epithermischen Spektrum nicht méglich.

7.3.3 Zerfall des >*Cm und Transmutation des *Pu

Die Halbwertszeit von **Cm, das selbst durch einen a-Zerfall in **Pu zerfillt, ist
mit 18,1 Jahren allerdings relativ gering. Eine technisch realistische Lagerung
des “*Cm und Abtrennung des *Pu bei konstantem **Cm Inventar in Zwi-
schenlagern des Brennstoffkreislaufes ist daher denkbar. Dieses **Pu kann —
zumindest theoretisch — wieder dem Reaktor zugefithrt und dort zum Teil umge-
setzt werden. Diese Umsetzung erfolgt im wesentlichen durch eine {(n,y)}-Reaktion
des **"Pu und anschlieBender Spaltung des *'Pu. Die Stoffstréme eines méglichen
Brennstoffkreislaufs sind in Abb. 7-1 gezeigt.
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Flulldiagramm eines Brennstoffkreislaufes mit primérer TRU Rezyklierung im
DWE und sekundérer in einer unterkritischen und/oder schnellen Anlage.




82 Thorium im DWR als eine Option zur Toxizitdtsreduzierung

Die gestrichelte Verbindung fiir Neptunium und Americium nach der Wiederauf-
arbeitung des abgebrannten Uranbrennstoffs zur weiteren Umsetzung in einer
unterkritischen Anlage und bzw. oder einem schnellen Neutronenspektrum wird
fiir den Teil des Am/Np Stoffstromes benétigt, der aus Griinden des positiv wer-
denden Void Koeffizienten nicht wieder dem DWR zugefithrt werden kann. Evtl.
kann auf ihn durch eine weitere Optimierung der Brennelemente auf TRU
Brennstoffe und eine Verringerung der Abbrinde (sowohl des Uransystems als
auch des noch folgenden Th-MOX Systems) auf die Aufteilung dieses Stoffstro-
mes und der Zufithrung zu einem weiteren Reaktorsystem verzichtet werden.
Unter Umsténden kann auch ein Teil der TRU Elemente aus der MOX Stufe
nach der Rezyklierung wieder dem DWR zugefithrt werden. Auch hierzu bedarf
es Verdnderungen speziell mit Blick auf Brennsteffe 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 deuthch wurde.

7.3.4 Abschitzung der Leistungsverteilung

In diesem Abschnitt befindet sich eine Abschitzung der Stoffstréme, um fest-
stellen zu kénnen, in welchem Umfang ,innovative® Systeme eingesetzt werden
miissen, um die in Druckwasserreaktoren nicht umgewandelten Transurane zu
spalten. Abweichungen zwischen den hier aufgefithrten Werten und denen fiir
die abgebrannten Brennstoffe in Tab. 7-2 sind in der in dieser Betrachtung be-
riicksichtigten Abklingzeit bis zur Rezyklierung der Brennstoffe begriindet.

Uransystem:

Die mit dem Referenz Uranbrennstoff betriebenen Reaktoren enthalten 1,03 %
Platonium mnach einer Abklingzeit von sieben Jahren, was demnach ca.
10,3 kgltgy bzw. 10,3 kg/47,5 GWd geleisteter Arbeit entspricht. Diese Plutoni-
ummenge gilt es in den nachfolgenden Reaktoren vollstindig umzusetzen. Aus
diesen 0,22 kg/GWd wird bei vollstdndiger 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
*"Pu zwischengelagert wird. Dieses *'Pu wird dem innovativen Reaktorsystem
zugefithrt. Die anderen Minor Actinides (MA) kénnen in Abhingigkeit vom
Brennelementdesign mehr oder weniger dem Th-MOX System zugefiithrt werden
(vgl. gestrichelte Linie in Abb. 7-1). Der restliche Stoffstrom dieser Elemente
wird ebenfalls dem innovativen Reaktorsystem zugefiihrt. Im folgenden werden
die beiden Extremfille analysiert (vollstdndige Zufithrung zum Th-MOX Brenn-
stoff im DWR bzw. vollstindige Rezyklierung im innovativen System).

Th-MOX System (Fall A):

Der mit Th-MOX (Endabbrand 60 GWd/t.,) betriebene Druckwasserreaktor be-
ndtigt 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 zwoélffache Leistung an Uransyste-
men wie Th-MOX Systeme bendétigt. 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 kg/GWd Minor Actinides
(MA), davon 0,022 kg/GWd Curium. Letzteres zerfillt wihrend der nachfolgen-
den Abklingzeit und Zwischenlagerung in **"Pu.

Th-MOX System (Fall B):

Bei der vollstindigen Rezyklierung aller Transurane bis auf Curium, muf} der
Plutoniumanteil im frischen Th-MOX Brennstoff auf ca. 19 % gesteigert werden,
um die zusdtzlichen Neutronenverluste durch die parasitiren Absorptionen in-
nerhalb der Transurane zu kompensieren. Entsprechend wird ca. die 19-fache
Menge an Uransystemen benétigt. Nach der unterstellten Abklingzeit nach Ab-
brandende befinden sich 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 im Th-MOX Brennstoff gewandelte
Arbeit.

Innovatives System zur Vernichtung der restlichen Transuranelemente

Dieses letzte Reaktorsystem im in Abb. 7-1 vorgeschlagenen Brennstoffkreislauf
mubl die folgenden, auf die im gesamten Brennstoffkreislauf gewandelte Energie
bezogenen, Massenstréme umsetzen.

Foll A: Nur Pu wurde dem Th-MOX Svystem zugefiihrt.

e Plutonium, entladen aus dem Th-MOX System (92 ¢/GWd),

s In “Pu zerfallenes **Cm aus dem Th-MOX System (1,9 g/GWd),

¢ Neptunium und Americium im abgebrannten Th-MOX Brennstoff (11 g/GWd),

*Hpy zerfallenes ***Cm aus den Uransystemen (1,01 g/GWd),

& Neptunium / Americium aus der WAA des abgebrannten Uranbrennstoffs (21,1 g/GWd),

e In

Damit miissen 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, wihrend 0,87 kg in den Druckwasserreaktoren (Uran und
Th-MOX) umgesetzt werden. Das bedeutet es miissen ca. 15 % der Spaltungen in
den innovativen Systemen durchgefiihrt werden.

Fall B: Pu, Np und Am wurden dem Th-MOX System zugefiihrt.

e Plutonium, entladen aus dem Th-MOX System (0,123 kg/GWd),

e In**Pu zerfallenes **Cm aus dem Th-MOX System (1,95 g/GWd),

¢ Neptunium und Americium im abgebrannten Th-MOX Brennstoff (22,4 ¢/GWd),
e In *Pu zerfallenes ***Cim aus den Uransysteme (1,0 g/GWd).

Bei der Rezyklierung von Neptunium, Plutonium und Americium miissen im in-
novativen Systemen 0,148 kg/GWd umgesetzt werden. Bestimmt man das Ver-
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haltnis der Energieumwandlung von diesen innovativen Systemen zu den
Druckwasserreaktoren (Uransysteme und Th-MOX) so erhdht sich dieses um ca.
1 %. Diese Erhohung korreliert mit der Verringerung des Verhiltnisses der um-
gesetzten Transuranmenge zur im frischen Brennstoff vorhandenen Transuran-
menge von 42,3 % be1 ausschliefllicher Reduzierung auf unter 27 % bei der Rezy-
klierung von Neptunium und Americium. 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
erhshte TRU Inventare erkauft werden mufl. Diese hohen Inventare fithren zu
kleineren relativen Umsatzraten, was einen erhthten Plutoniumanteil im abge-
brannten Th-MOX Brennstoff be-
wirkt. Dieses Plutonium muB dann 12074 Zusammensetzung | des
) . . Kraftwerkparks bei Rezyklierung
letztlich auch dem ,innovativen® Sy- von ausschliellich Plutonium bzw.
stem zugefithrt werden, was den An- ven Pu, Np und Am im Th-MOX
teil dieser Systeme erhoht. Die Ver- Brennstoff.
teilung der Leistungsproduktionen
innerhalb der jeweiligen Kraftwerks. | Rezvklierte Elemente| Fall A: | Fall B:
; bei Th-MOX: Pu Pu, Np
systeme falit die Tab. 7-4 zusammen. und Am
Dabei wird die Energie, die in den

Uransystemen erzeugt wird, jeweils Uransysteme 100 % 100 %
zu 100 % normiert. Zuséitzlich ist in | Th-MOX System 10,5 % 7,0 %
Tab. 7-4 der Energieanteil angege- linnov. System (TRU) 17,3 % 18,4 %
ben, der durch die vollstindige Spal-  |inoy. System (1) 2.7 % 1,6 %

tung des im Th-MOX Brennstoffs er-
briiteten **U entsteht.

7.3.5 Ausblick

Generell besteht die Méglichkeit, das aus dem Thorium erbriitete 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 Einflufi auf die nukleare Stabilitdt des Reaktor-
kerns (vgl. Ergebnisse des zweifach rezyklierten Th-MOX Brennstoffe in Ab-
schnitt 6.5). An dieser Stelle bestehen diverse Modifikationsméglichkeiten 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 zugefiihrt werden muf}, wird in jedem Fall durch Nuklide gepragt, die im
thermischen Spektrum iber einen nicht ausreichend hohen Spaltwirkungsquer-
schnitt verfiigen. 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 ***Cm noch zu erbringende F&E Aufwand, kann dadurch gerechtfertigt
werden, dafl nach /Gro 98/ die Umwandlung von **Cm in schnellen Systemen
ebenfalls nicht méglich ist.
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8.1 Untersuchungen einzelner Brennstoffsysteme

Um die Moglichkeiten der Toxizitdtsreduzierung bei thoriumbasierten Brennstof-
fen im DWR zu prifen, werden die zeitlichen Verldufe der Toxizitdten fiir jeden
Brennstoff und jeden Entladeabbrand berechnet. Die Rechnungen wurden wie in
Abschnitt 4.5.4 beschrieben durchgefiihrt. Alle Brennstoffarten (Uran, U-MOX

und Th-MOX) werden fiir
jeden Abbrand miteinander
und mit dem Gefihrdungs-
potential  des  frischen
Brennstoffs verglichen. Der
Vergleich mit dem frischen
Brennstoff ist sinnvoll, da
bis zum Einsatz im Reak-
tor durch den Menschen
keine Veridnderungen der

Toxizitatspotentiale  ent-
standen sind /Phl 95/
Durch dieses Vorgehen

kann man die Brennstof-
farten untereinander hin-
sichtlich ihres Toxizitéts-
potentials vergleichen und
gleichermafien die Erho-
hung der Toxizitit durch
den Einsatz im Reaktor im
Vergleich zum  frischen
Brennstoff erkennen. Die
Hrgebnisse fiir das Uran
System sind in Abb. 8-1
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gezeigt. Die Toxizitdtspotentiale hingen nicht stark von den Entladeabbrinden
ab. Dies ist dadurch zu erkldren, daf die Toxizitdtspotentiale 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 Toxizitéitspotential
konstant, Die geringen Verschiebungen der Toxizitdtspotentiale haben ihre Ur-
sachen im wesentlichem in einem veridnderten Schwermetallvektor durch den
Aufbau héherer Transuranelemente (TRU) durch (n,y) Reaktionen. Ein Vergleich
mit dem frischen Brennstoff zeigt, dafl die Toxizitdt in den ersten Jahrhundert-
tausenden um Gréflenordnungen oberhalb derjenigen des frischen Uranbrenn-
stoffes liegt. Erst nach einigen Jahrmillionen ist die Toxizitit auf das Ver-
gleichsniveau des frischen Brennstoffes gesunken.

In Abb. 8-2 sind die Toxizitdtsverldufe fiir die U-MOX Brennstoffe - sowohl vor
dem Einsatz imn Reaktor als auch nachher - mit den drei verschiedenen Entlade-
abbrinden dargestellt. Man erkennt hier, daBl die sechs Toxizitdtsveridufe iber
der gesamten Zerfallszeit alle in der gleichen Griofienordnung liegen. Interessant
ist insbesondere, dal} sich die Toxizitdt wihrend des Einsatzes im Reaktor nicht
verdndert, denn die Kurven unterscheiden sich nicht wesentlich zwischen fri-
schem U-MOX und abgebrannten U-MOX Brennstoff. Das bedeutet, durch den
Kinsatz von U-MOX Brennstoffen kann nukleare Energie in elektrische gewan-
delt werden, ohne daBl sich daf} Toxizitatspotential signifikant dndert. Auf der

: , andere Seite ist es im DWR
!UJ#OX E
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nicht mdéglich, durch die
Rezyklierung von Plutoni-
| 4 um eine nennenswerte Re-
duzierung der Toxizitdt zu
| : erreichen. Die weitgehende
Abbrandunabhédngigkeit

der Toxizitdt 146t sich fiir
den abgebrannten U-MOX
Brennstoff analog zu oben
begriinden. Fiur den fri-
schen U-MOX Brennstoff
hat das hohe Toxizitdtspo-
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tential die Ursache in ei-
nem entsprechend hohen
Transurananteil, der erfor-
derlich wird um die Kriti-
kalitdt tber den gesamten
Abbrand sicherzustellen
(vgl. Abschnitt 6.2). Ande-

rerseits wird dieser hohe
TRU-Gehalt nur auf ca.
60 9% abgebaut.
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Die Situation fir Th-
MOX ist sehr dhnlich der
bei U-MOX wie aus dem
Vergleich der Abb. 8-2
und Abb. 8-3 entnom-
men werden kann. Dies
liegt daran, dafi das To-
xizitdtepotential  durch
das Plutonium bestimmt
wird und nach Abschnitt
6.3 die Plutoniuminven-
tare von U-MOX und Th-
MOX sich innerhalb ei-
ner Abbrandstufe nicht
nennenswert unterschei-
den. Ein Ubergang auf
Th-MOX Brennstoff
bringt daher bel der
Endlagerung einfach re-
zyvklierter Brennstoffe
keinen Vorteil gegeniiber
U-MOX Brennstoffen.
Der Unterschied der To-
xizitdten wird in Abhb.
8-4 durch die Darstel-
lung der Verhaltnisse der
Toxizitdten der einzelnen
Brennstoffe bezogen auf
die des U-MOX Brenn-
stoffes mit einem Entla-
deabbrand von
47,5 GWd/ity,  verdeut-
licht. Auffallend ist ein
deutliches Ansteigen der
Radiotoxizitdt nach eini-
gen hunderttausend Jah-
ren. Dieser Anstieg ist
beim U-MOX Brennstoff
im Zerfall des Isotops
Py mit einer Halb-

wertszeit von 3,75%10°
Jahren begriindet, da es
bei héheren Entladeab-
brianden einen héoheren

TE+11

Toxizitdtspotential / [Sv/(GWea)]

87

|
|
|
I
[
|
|
1
1

1E+07 -
oo 47 55 MW S/kG SM
1E406 - -- —B00MNdKkgSM  F T
o 100 MW kg SM
1E405 ] N N S—
1E+01 1E+02  1E+08  1E+04  1E+05  1E406  1E+07
Zerfallszeit / [a]

Abb, 8-3: Toxizitdtspotentiale der U-MOX Brennstoffe fiir
die  drei verschiedenen Entladeabbrinde
{Schwermetalle),

30 J-MOX 60 GWdt A
H |
= U-MOX 100 GWad I AN
& £
= o THMOX 47,5 QW | 4L
B 25 1 A v e
o= wn e = Th-MOX 60 GW el } Ay
£0 e =TH-MOX 100 GWdt {5 1"
g My | g\ . D‘i
o P § [ A
E o 2;0 - + LR
TR,
At 4
g |
MO 1.5
)( S,
&
c 35
=
x 1,0
{},5— AN T rreTt T T d
TE+01 1E+02  1E4+03  1E+04 1E+05 1E+086 1E+07
2erfaliszeit / {al
Abb. 8-4: Toxizititsverhiltnisse der MOX Brennstoffe

bezogen auf U-MUOX mit einem Entladeabbrand
von 47,56 GWd/tyy, (nur Schwermaetalle).




a3 Thorium im DWR als eine Option zur Toxizititsreduzierung

relativen Anteil innerhalb des Schwermetallvektors besitzt wihrend beim thori-
umbasierten System zusétzlich der Zerfall des erbriiteten **U (Halbwertszeit
1,59%10° Jahren) und die Toxizitaten seiner Téchter in dieses Zeitintervall fallen.
Insgesamt ist der Einflufl des Abbrandes auf die Toxizitit innerhalb dieses Zei-
tintervalls grofler als die Wahl des Basismaterials. Der Vergleich der beiden
MOX Systeme mit dem abgebrannten Brennstoff des Uransystems zeigt, der ab-
gebrannte MOX Brennstoff eine Gréflenordnung oberhalb dem des Uranbrenn-
stoffs liegt. Dies ist mit dem ca. zehnfach hoheren Transurangehalt zu erkliren.
Erst nach Jahrmillionen unterscheiden sich die abgebrannten MOX Brennstoffe
nicht mehr vom Gefihrdungspotential 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 Fliefbild in Abb. 8-5 darge-
stellt. Diese Art der Betrachtung ist daher gerechtfertigt, da fiir eine unterstellte
langerfristige Nutzung der Kernenergie ein Gleichgewicht zwischen den Plutoni-
um liefernden mit Uran betriebenen DWRs und den MOX basierten entsteht.
Das Verhiltnis der Uran Systeme zu dem Verhiltnis der MOX Systeme ist im
wesentlichen abhéngig vom angestrebten Abbrand. Die Uransysteme miissen je-
weils soviel Plutonium erbriiten wie benétigt wird, um die erste MOX Stufe zu
starten. Der Plutoniumgehalt des abgebrannten Uranbrennstoffs schwankt zwi-
schen 1,05 9% (47,5 GWd/tyy) und 1,46 % (100 GWd/tsy,). Andererseits wird fiir die
MOX Brennstoffe ein Plutoniumanteil von 9 % bis 25 % benétigt. Daraus resul-
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Abb. 8-5: Massenstrome in  einem  kombinierten System aus  Uransystemen,
Wiederaufarbeitung und einem anschliefienden Einsatz in einem U-MOX bzw. Th-
MOX System.
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falle sich insgesamt — 1E+01 1E+02 1E+03  1E+04 1E+05 1E+06 1E+07
schen Th-MOX wund U- Zeriall / [a]
MOX so gut wie nicht un- Abb. 86 Toxizitatsverlaufe aller Massenstro-me der
terscheiden. Dies legt zweistufigen Brennstoffzy-klus  mit  einem
daran. das der gesamte Entladeabbrand von 47.5 GWd/ty,

’ {Schwermetalle).

Brennstoffzyklus stark

durch die Uransysteme dominiert wird und hohe TRU-Gehalte im abgebrannten
Brennstoff verbleiben. Die gleiche Aussage gilt fiir die Toxizitéten der in das Sy-
stem eintreten Schwermetallstrome. Hier liegen die Linien in Abb. 8.6 dek-
kungsgleich. Die Toxizitdt der Wiederaufarbeitungsverluste bei der Riickgewin-
nung des Plutoniums erreichen das Niveau des frischen Brennstoffs erst nach
ungefihr hunderttausend Jahren. Eine Rezyklierung von Plutonium allein kann
also nicht ausreichen, die Endlagerzeit auf technisch beherrschhare Zeitrdume
zu verkiirzen, selbst wenn man fiir die MOX Brennstoffe eine (natiirlich hypothe-
tische) hundertprozentige Vernichtung aller Transuranelemente beim wiederhol-
ten Einsatz im Reaktor unterstellen wiirde, denn obwohl der Abfall nur noch ei-
nen Anteil von 10 des Plutoniums enthilt, verschiebt sich das Toxizitdtspoten-
tial nur um eine GréBenordnung nach unten. In den Abb. 8-7 und Abb. 8-8 sind
die Verldufe der Toxizitdten bei zweifacher Rezyklierung fiir die Wiederaufarbei-
tungsabfille (1. und 2. Rezyklierung) und des gesamten Abfallstromes gezeigt.
Um die Unterschiede der einzelnen Toxizitdtsverldufe des zweistufigen Brenn-
stoffzyklus zu verdeutlichen sind in Abb. 8-9 deren Verhilinisse bezogen auf das
reine Uran System mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/t,, gezeigt. Der stir-
ker ausgeprigte Anstieg der Toxizitét nach ungefihr 2*10° Jahren bei den thori-
umbasierten Brennstoffen ist durch den Zerfall des ***U und dessen Tochter zu
erkldren. Eine Rezyklierung des Urans und eine anschlielende Umsetzung im
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Reaktor wiirde diesen Anstieg ver-
meiden. Es wird deutlich, dafl durch
die zweifache Rezyklierung des Plu-
toniums eine Reduzierung der Toxizi-
tit der Abfille auf minimal 40 % er-
reicht werden kann. Dies reicht na-
tirlich nicht aus, um die fiir Jahr-
hunderttausende um mehrere Gri-
flenordnungen hihere Toxizitdt der
abgebrannten Brennstoffe (siehe
Abb. 8.7 und Abb. 8-8) verglichen
mit der des frischen Uranbrennstoffs
nennenswert zu reduzieren.
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9 Wiarmefreisetzung des abgebrannten Brennstoffs

9.1 Allgemeines

In diesemny Kapitel werden die zuvor untersuchten Brennstoffe hinsichtlich ihrer
Nachzerfallswarmeleistung im Zeitraum bis 10 Millionen Jahren nach dem Ein-
satz im Reaktor verglichen. Fiir die Stabilitidt einer Endlagerformation ist ein
moglichst geringer Wirmeeintrag wiinschenswert. Die Kapazitit einer Endlager-
formation wird unter Umsténden durch die eingebrachte Nachwiarmeleistung be-
schrankt, so dafi die Endlagerkosten zu einem gewissen Anteil mit der Nachzer-
fallswidrme korrelieren. Die Angaben der Nachzerfallswirmeleistung werden auf
die Menge an abgebrannten Brennstoff bezogen, die erforderiich war, um eine
elektrische Arbeit von einem GW_a an Kernenergie zu wandeln. Damit wird die
unerwiinschte Nachwirmeproduktion auf die zuvor geleistete Nutzarbeit der
Brennstoffe bezogen, was in analoger Weise zum Vergleich der Toxizitéiten einen
objektiven Vergleich liefert. Die Rechnungen wurden mit Hilfe des Programm
Moduls ORIGEN-S (siehe Anhang Abschnitt B-1.5) durchgefiihrt.

In der Abb. 8-1 wird die gesamte thermische Leistung und die y-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 Nachwir-
meproduktion des Brennstoffs liegt tausend Jahre nach der Entladung aus dem
Reaktor bereits um eine Grofienordnung 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, dafl bei allen Brennstoffen die Nachwiir-
meproduktion nach dieser Zeit fast ausschlieBlich durch die Actiniden bestimmt
wird. Das Wirtsgestein der Endlagerformation kann bei der wirmetechnischen
Betrachtung als Warmespeicher wihrend der von den Spaltprodukten dominier-
ten Phase beriicksichtigt werde. In diesem Zeitraum wird ein Teil der Energie
durch Erwirmung des Wirtsgesteins im Endlager gespeichert. Erst nach Ablauf
dieser Zeit stellt sich lokal im Endlager ein Gleichgewicht zwischen Wirmepro-
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duktion der Abfille und Abfithrung der Energie durch Warmeleitung ein. Die
Energie die in dieser Gleichgewichtsphase durch radioaktive Zerfille produziert
wird, fithrt dann nicht mehr zu einer weiteren Erwérmung. Daraus folgt, daf} in-
nerhalb dieser Gleichgewichtsphase kein zeitliches Limit fiir die weitere Wirme-
produktion existiert.

9.2 Nachwirmeproduktion der einzelnen Brennstoffe

9.2.1 Uranbrennstoffe mit unterschiedlichem Abbrand

Zu Beginn wird die Nachwirmeproduktion der Uranbrennstoffe berechnet, die
einen Entladeabbrand von 47,6 GWd/tg,, 60 GWd/tg, und 100 GWd/tg, erreichen,
um den Einfluf] eines héheren Abbrandes zu quantifizieren. Der Uran Brennstoff
mit 47,5 GWd/tg, Abbrand wird als Referenzbrennstoff herangezogen, mit dem
die Wirmeproduktion der anderen Brennstoffe bzw. Brennstoffkreislidufe vergli-
chen werden. Die Abb. 9-1 zeigt die Nachwirmeproduktion des mit 47,5 GWd/te,
abgebrannten Uranbrennstoffs. In Abb. 9-2 werden die Verhiltnisse der Wir-
meproduktionen der 60 GWd/tg, bzw. 100 GWd/ty, Abbrinde im Vergleich zum
47,6 GWd/tsy Abbrand gezeigt. Zusdtzlich zu der Normierung iiber die Menge an
Brennstoff, die zur Produktion von einem GW.a erforderlich ist, ist in Abb. 9-2
zusétzlich das Verhdltnis der Brennelementhiindelleistungen dargestellt. Man
erkennt, dafi die Bindelleistungen zu allen Zeiten mit groBer werdendem Ab-
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Abb. 8-1: Nachzerfallswarme des Uranbrennstoffs mit einem Abbrand von 47,5 GWd/ity,
insgesamt und aufgeteilt nach Strukturmaterial, Actiniden und Spaltprodukten, als
auch der gesamten y-Leistung.
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brand steigen. Die Nachwidrmeleistungen bezogen auf die fiir eine elektrische
Arbeit von einem GW._a 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 Abbranderhshung bei Bezug auf die geleistete Nutzarbeit einen positi-
ven Effekt auf die Endlagerung, da sich dadurch die Nachwarmeleistung des Ma-
terials verkleinert, das dann in ein Endlager verbracht wird. Der erneute Anstieg
nach ca. hundertfiinfzigtausend Jahren um 10 % bei einem Abbrand des Uran-
brennstoffs mit 100 GWd/tg,; ist nicht relevant, da das absolute Niveau der War-
meleistung zu diesen Zeiten bereits deutlich reduziert ist, wie aus Abb. 9-1 her-
vorgeht.

9.2.2 Vergleich des Uranbrennstoffs mit U-MOX und Th-MOX

In Abb. 9-3 wird der Referenzbrennstoff mit den beiden MOX Brennstoffen glei-
chen Abbrandes verglichen. Dabei erkennt man den Einflufl des Ubergangs auf
MOX Brennstoffe hinsichtlich der Produktion an Nachzerfallswirme. Fir die
Einfithrung des Thorium Kreislaufs von besonderer Bedeutung ist der Vergleich
des bereits realisierten U-MOX Brennstoffs zu Th-MOX Brennstoff. Die
Nachwirmeproduktion beider MOX Brennstoffe ist ein vielfaches der Produktion
des Uranbrennstoffes. Die Werte fiir den Th-MOX Brennstoffe liegen bis zu einer
Million Jahren oberhalb der Werte fiir den U-MOX Brennstoff.

Besonders auffallig ist ein Anstieg des Verhéltnisses der Warmeproduktion des
Th-MOX Brennstoff im Bereich einer Zerfallszeit von zweihunderttausend Jah-
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ren um einen Faktor von 23 relativ zum Uranbrennstoff. Dies korreliert - ebenso
wie der Anstieg der Toxizitit in diesem Zeitintervall — mit dem Zerfall des U
und der Wiarmeproduktion seiner Tochter. Zu diesen Zeiten haben sich innerhalb
der Endlagerformation bereits aus wirmetechnischer Sicht lokale Gleichge-
wichtsverhiltnisse eingestellt (siehe Abschnitt 9.1). Im Vergleich zum Beginn des
lokalen warmetechnischen Gleichgewichts nach tausend Jahren ist beim abge-
brannten Referenz Uranbrennstoff die Warmeproduktion nach hundertfiinfzig-
tausend Jahren insgesamt um ca. zwei GroBenordnungen gesunken. Die Erhé-
hung der spezifischen Nachzerfallswirmeleistung um einen Faktor von ca. 23 bei
Th-MOX Brennstoffen fithrt zum Zerfallszeitraum des *°U lediglich auf eine Lei-
stung von weniger als 25 % derjenigen, wie sie zu Beginn der Gleichgewichtspha-
se vorhanden war.

Im fir 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 Nachzerfallswirmeproduktion, so dafi diese einer Einfihrung
des Thoriumkreislaufs nicht entgegensteht.

9.3 Spezifische Nachwirmeproduktion des zweistufigen
Brennstoffkreislaufes

Bei der Betrachtung des zweistufigen Brennstoffzyklus miissen alle Stoffstrome,
die zur Endlagerung vorgesehen werden, beriicksichtigt werden. Dabei fallen ne-
ben dem wirmeerzeugenden 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. Fiir den jeweiligen Brennstoff wird bei der Bilanzierung die Zahl der
benétigten Uransysteme beriicksichtigt, die erforderlich ist, um eine entspre-
chende Menge an Plutonium zu erbriiten um Kritikalitét wihrend des Abbrandes
der MOX Brennstoffe zu gewédhrleisten (vgl. Abschnitt 8.2). Da die Wiederaufar-
beitung erst nach einer Abklingzeit von sieben Jahren erfolgt, ist eine Betrach-
tung der Nachwirmeproduktion der Wiederaufarbeitungsverluste auch erst fir
Zerfallszeiten von gréfler sieben Jahren sinnvoll. Die Abb. 9-4 zeigt den Anteil,
auf den sich die Nachwirmeproduktion der Wiederaufarbeitungsverluste im
Vergleich zu den abgebrannten Uranbrennstoffen verringert. Man erkennt eine
deutliche Reduktion fiir mittlere Zerfallszeiten, bei denen das Plutonium noch
vorhanden ist, die Spaltprodukte aber weitgehend zerfallen sind. Ein chjektiver
Vergleich ist durch die Rezyklierung pro Brennelement nicht mehr sinnvoll, so
dafl die Nachwérmeleistungen der Brennstoffkreisliufe 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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Abb. 9-4: iﬁ;z;i:niurchdz}tmnfj;h‘iiz bzw. Th-MOX mit ebenfalls jeweils
99,9 % ier | Pu-Fraktion ¢ bei 60 GWd/ts,) bezogen auf  die
abgebrannten Uranbrennstoffen. Schwermetallmasse die fiir eine ge-
wandeite Arbeit von einem GW_a er-
forderlich war, ist fiir die beiden Zyklen in Abb. -5 und Abb. 9-6 gezeigt. Nen-
nenswerte Unterschiede zwischen den beiden MOX Brennstoffen bestehen hin-
sichtlich der Nachwirmeproduktion 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 Warmeleistung des WAA-Abfalls
bestimmt. Bei Verwendung des U-MOX Brennstoffs erkennt man abnehmende
Wirmeleistungen im Zeitintervall ca. tausend bis hunderttausend Jahren. In
diesem Bereich zerfallen die Plutonium Isctope, von denen durch die Plutonium
Rezyklierung netto weniger ins Endlager verbracht werden miissen. Fiir den Th-
MOX Brennstoff erkennt man eine Abnahme der Nachzerfallsleistung nur bis zu
ca. hunderttausend Jahren. AnschlieBend wird durch den Zerfall des **U im Zei-
tintervall von hundert bis zweihunderttausend Jahren trotz reduzierten Plutoni-
uminventars im abgebrannten Th-MOX Brennstoff im Vergleich zum U-MOX
Brennstoff eine griéflere Nachzerfallsleistung erreicht.

Die Unterschiede zwischen dem U-MOX und dem Th-MOX Zyklus werden in
Abb. 8-7 deutlich, in der die Wirmeleistungen der Brennstoffzyklen auf die des
Referenz Uranbrennstoffs mit 475 GWd/tg, Abbrand bezogen werden. Man er-
kennt deutlich die reduzierten Wirmeleistungen wihrend dem ersten Teil der
Plutoniumphase. Wihrend die Warmeleistung des U-MOX Zykius 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 singuléren Betrachtung des Th-MOX Brennstoffs wurde
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bereits dargelegt, daB} dies unproblematisch wegen des niedrigen absoluten Ni-
veaus der Wiarmeproduktion in diesem Zeitintervall unproblematisch ist. Hin-
sichtlich der Nachwéarmeproduktion ergeben sich deshalb bei Einfithrung des
zweistufigen Thoriumbrennstoffkreislaufes keine Probleme.
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9.4 Betrachtung der zweiten MOX Stufe

Aus Griinden der nuklearen Stabilitédt ist es nur sinnvoll bei Nutzung der zwei-
ten MOX Stufe den Abbrand der Uransysteme auf 47,5 GWd/ty, zu reduzieren.
Dadurch ist der erbriitete Plutoniumvektor giinstiger fiir die Spaltung in thermi-
schen Neutronenspektren. Die Struktur der Brennstoffkreisldufe ist dann jeweils
der folgende:

e Uran (47,5 GWd /[ty /| U-MOX (60 GWd /ty) /| U-MOX (60 GWd/ty, fir
uranbasierte Brennstoffe bei ausschlieflicher Rezyklierung des Plutoniums
und

o Uran (47,56 GWd/tg,) | Th-MOX (60 GWd /tg,,) | Th-MOX (60 GWd /tg,,) fir
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 groflen Spaltwirkungsquer-
schnitten des erbriiteten **U zu nehmen. Diese Vorgehensweise reduziert den
Plutonium Gehalt der zum Start des zweifach rezyklierten Brennstoff erfor-
derlich ist von 36,2 % auf 13,0 % (vgl. Abschnitt 6.5).

Um alle Abfallstrome zu erfassen, mufl die Betrachtung auf die Wiederaufarbei-
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47,6 GWd/tgy.
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tungsabfille der ersten MOX Stufe erweitert werden. Dabei wird wieder ein Zer-
fall des abgebrannten MOX Brennstoffes von sieben Jahren und eine anschlie-
fende 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 GWd/te,, 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._a zu
wandeln. Wie auch bereits beim Brennstoffzyklus mit einfacher MOX Rezyklie-
rung festzustellen ist, ist auch der zweistufige Brennstoff stark durch die WAA
Abfille des Urans geprégt. Auch hier erkennt man eine verringerte Nachwir-
meleistung in dem Zeitbereich, in dem das Plutonium zerfillt. Diese Reduzierung
korreliert mit der durch die Rezyklierungen verringerten endzulagernden Pluto-
niummasse pro GW_a gewandelter Arbeit. Im Fall des thoriumbasierten zweistu-
figen Zyklus reduziert kehrt sich diese Verringerung durch den Zerfall des erbrii-
teten Urans (insbesondere **U) um. Ein Vergleich der beiden Zyklen liefert die
Abb. 9-8. Die relative Erhshung der Zerfallsleistung zwischen hundert- und
zweithunderttausend Jahren ist nicht von Bedeutung, da dann das Leistungsni-
veau insgesamt sehr niedrig ist.

Bei allen untersuchten Brennstoffkreisliufen bestehen keine nennenswerten
Anderungen hinsichtlich der Nachwirmeproduktion bei einem Ubergang von
Uran zu thoriumbasierten Systemen. Die Entsorgungseigenschaften werden hin-
sichtlich der Nachwidrmeproduktion 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 Toxizitidtspotentialen miissen auch die
Proliferationsaspekte mit in die Betrachtung einbezogen werden. Dabei miissen
alle Stufen des Brennstoffkreisiaufes betrachtet werden, insbesondere

¢ die Herstellung der treibenden Plutonium-Brennstofffraktion,

¢ die Stoffstrome, die bei der Wiederaufarbeitung des Materials der abgebrann-
ten Brennstoffe der ersten Rezyklierung fiir einen eventuellen weiteren Ein-
satz im: Reaktor auftreten

« und die potentiellen Moéglichkeiten durch Verdnderungen des Abbrandes
wahrend des Einsatzes im Reaktor den Brennstoff ,Proliferationstauglicher®
zu machen.

Ein Brennstoff ist nur dann proliferationsfihig, wenn eine  kleine“ kritische
Masse erreichbar wird. Unter Umstidnden 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 Plufonium fiir die MOX Brennstoffe der ersten Stufe

Der frische Th-MOX Brennstoff besteht, wie in Kapitel 6 beschrieben wurde aus
dem Basismaterial **Th und einem Plutoniumanteil, der aus der Wiederaufar-
beitung von abgebranntem Uranbrennstoff erbriitet wurde. An dieser Stelle be-
stehen hinsichtlich der Proliferationsfihigkeit keine Unterschiede zu dem bisher
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etablierten U-MOX Zyklus. Aus Griinden der Vergleichbarkeit, werden dennoch
die die Proliferation charakterisierenden Eckdaten nach /Mag 98/ zitiert. Ein
Brennelementbiindel des N4 das mit Uranbrennstoff bis 475 GWd/ty, abge-
brannt wurde, enthélt 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 Wiarmeleistung von 217 W frei und hat
eine Neutronenemissionsrate von 6,7%10° 1/s. Es ist also pro abgebrannten Bren-
nelement das 4,2-fache dieser kritischen Masse enthalten. Die Werte fiir das Re-
aktorplutonium fiir Warmeleistung und Neutronenemission liegen damit zwar
um einer Gréflenordnung iber den Werten fir Waffenplutonium, was die Hand-
habung des Materials erschwert, dennoch kénnen auch hier die Aspekte einer
Proliferation nicht vernachléssigt werden.

10.3 Abgebrannter Brennstoff der ersten MOX Stufe

14.3.1 Vergleich der Proliferationspotentiale

Von den untersuchten Brennstoffen werden als Referenz zum Vergleich der bei-
den Brennstoffkreislaufe hinsichtlich der Proliferationsaspekte die U-MOX und
Th-MOX Elemente mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/t,,, herangezogen, die
mit obigem Plutoniumvektor gestartet werden. Um Kritikalitit bis zum Errei-
chen der Entladeabbrandes zu gewihrleisten, ist ein anfinglicher 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 héheren anfinglichen Plutoniumgehalts enthalten
die abgebrannten Th-MOX Brennelemente weniger Plutonium als die abge-
brannten U-MOX Elemente.

Die fiir die Proliferation relevanten Parameter der Brennstoffe faBt die Tab. 10-1
als Vergleich zusammen. Die Parameter fiir 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. Bel 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 erbriteten Plutonium
hinsichtlich dessen Bignung zu Proliferationszwecken nach /Mag 98/,

Brennstoff Uran U-MOX | Th-MOX
Entladeabbrand / {GWd/te] 47.5 60 60
Kritische Masse / [kg] 11,9 13,9 15,6
Wirmeleistang / [W] 217 493 662
Neutronenemissionsrate / [ Neutronen/s) 6,75+6 1,2E+7 1,6E+7
Anz, an kritischen Massen / BE 4,2 3,2 2.6
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onstauglichkeit der erbriteten Uranfraktion 1., 149, Uranvektor im abge-

bei Nutzung des Th-MOX Brennstoffs. So ist brannten Th-MOX
bei dem betrachteten Referenzbrennstoff von Brennstoff.
einem Urananteil von ca. 1,7 % auszugehen,
was einer Masse von ca. 8 kg pro Brennele- Isotop Rel. Anteil
ment entspricht. Die Isotopenverteilung in- U-232 0,41 %
nerhalb der Uranfraktion ist in Tab. 10-2 ge- 1J-233 87.5 %
zeigt. Fiir diese Uranfraktion hat /Mag 98/ U-234 9.8 %
ebenfalls die charakteristischen Groflen zur U.235 1.9 %
Bc?urteﬂun-g dler" Prohferatw'nsﬁihlg.kelt be- U.236 0,40 %
stimmt. Die kritische Masse liegt bei 18,7 kg,

1]-238 0,00 %

die Wirmeleistung 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 Wirmeleistung und die praktisch nicht vorhandene Neutrone-
nemission bei weitem nicht kompensieren.

In Abb. 16-1 ist die unabgeschirmte Gamma-Dosisleistung in einem Abstand von
einem Meter von der kritischen Masse als Funktion der Zeit gezeigt. Hier wird
das gréfite Hindernis zur Nutzung der erbriiteten Uranfraktion zu Proliferati-
onszwecken liegen, denn man erkennt eine mit der Zeit stark ansteigende Gam-
ma-Dosisleistung, die das Handling deutlich erschweren wird. Die Lebensalters-
dosis von 0,3 Sv fiir beruflich strahlenexponierte Personen (Kategorie A) wird fiir
100 Tage altes Material in weniger als 30 Minuten erreicht. Nach weiterer Erho-
hung der Zerfallszeit steigt dieser Wert nach 3 Jahren nochmals um eine Gro-
lenordnung an. Entsprechend miilite die Verarbeitung des Materials unter Ab-
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Abb. 10-1: Zeitlicher Veriauf der Gamma-Dosisleistung in einem Meter Abstand von der
kritischen Masse des im Th-MOX Brennstoff erbriiteten Urans nach /Mag 98/,
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schirmung erfolgen. Die Dosisleistung fillt 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 waffenfihigem Uran gegeniiber, welches je-
doch durch die stark y-aktiven Téchter des *U zunichst nur unter starker Ab-
schirmung verarbeitet werden kann.

16.3.2 Variation des Abbrandes

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 fithren kénnen. Durch die-
ses Vorgehen wird berticksichtigt, dafi der Betreiber einer Reaktoranlage theore-
tisch den Brennstoff nicht bis zum geplanten Entladeabbrand im Reaktor einset-
zen mull, sondern falls kleinere Abbrinde fiir die Proliferation giinstiger sind,
auch diese realisiert werden konnen. Hier darf allerdings nicht vernachléssigt
werden, dafl ein Brennelementwechsel bei einem Druckwasserreaktor sehr auf-
wendig ist und nicht wihrend des Betriehs erfolgen kann. Dementsprechend gut
sind die Uberwachungsmoglichkeiten, was bei der Einschitzung der Risiken be-
riicksichtigt werden muf.

Fir sehr kleine Abbrinde ist der Anteil an erbriitetem spaltharem Material un-
gefdahr proportional zum Abbrand. Fiir sehr grofie Abbrande wird sich ein Gleich-
gewicht zwischen Brutrate an neuem spaltbaren Material und in situ Spaltungen
dieses Materials einstellen, so dafl fiir die in Frage kommenden Nuklide sich
ebenfalls eine nahezu konstante Konzentration einstelien wird, siehe auch /Mag
97/. Ein dariiber hinausgehender Einsatz der Brennstoffe im Reaktor macht nach
Proliferationsgesichtspunkten keinen Sinn, da sich die Summe an spaltbaren
Material nicht weiter erhéht und die Vermischung mit anderem (nicht gut spalt-
baren) Isotopen zunimmt. Dies fithrt damit automatisch zu einer Vergroferung
der minimalen kritischen Masse. Fiir die Gleichgewichtskonzentrationen an den
im Mittelpunkt stehenden Nukliden ***Pu bei U-MOX und ®°*U bei Th-MOX kén-
nen die in Gl 10-1 und Gl. 16-2 skizzierten Zusammenhinge angenommen wer-
den. Dabei fallt bei beiden MOX Brennstoffen den Mutternukiiden **Np (U-
MOX) und **Pa (Th-MOX) eine Schliisselrolle zu.
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Die unmittelbar aus den (n,y)-Reaktionen in den Nukliden **U und **Th entste-
henden Nuklide ***U respektive **Th haben wegen ihrer sehr kurzen Halbwerts-
zeiten keine Bedeutung fiir den Aufbau der proliferationsrelevanten Nuklide.
/Mag 97/ gibt fur den Zeitraum bis zum Erreichen der Gleichgewichtskonzentra-
tion fiir **Pu bei einem Fluf} von 10" 1/(cm%) mit ca. 150 Jahren an. Dieser
Punkt liegt somit nicht im Bereich der realisierbaren Abbriinde, so daBl der Ent-
ladeabbrand, fiir den die Brennelemente dimensioniert sind, die konservative
Grenze fiir die Proliferationstauglichkeit ist. Diese Schlufifolgerung gilt auch fiir
den Thoriumzyklus und das Nuklid **U. Eine Abschitzung der Gleichgewichts-
konzentration bei einem Neutronenflufl von 10" und mit von SCALE 4.2 /ORN
93/ bestimmten Wirkungsquerschnitten fiir den Th-MOX Brennstoff fithrt nach
Gl. 10-2 auf einen U Gleichgewichtsanteil von 2,3 % Die berechneten **U Ge-
halte sind aber lediglich 1,5 % bei einem Abbrand von 60 GWd/ts, und 1,8 % bei
einem Anteil von 100 GWd/tg,, so daBl auch hier der maximale **U Gehalt im
Thoriumzyklus bei erreichen des Entladeabbrandes vorliegt.

10.3.3 Reduzierungsmdéglichkeit des Proliferationspotentials der Uran-
fraktion

Um das Proliferationspotential der bei thoriumbasierten Brennstoffen erbriiteten
Uranfraktion zu reduzieren, kénnte man dem frischen Brennstoff abgereichertes
Uran beimischen. Da der Anteil von Uran im abgebrannten Th-MOX Brennstoff
lediglich 1,7 % betragt, wiirde eine Beimischung aus einigen Prozent abgerei-
chertem Uran am frischen MOX Brennstoff den Anteil der spaltbaren Uranisoto-
pe **U und U in der erbriiteten Uranfraktion drastisch reduzieren. Dies fiihrt
zu einer erforderlichen gréfieren kritischen Masse und damit zu einer Steigerung
des Trennaufwandes und zu einer weiteren Steigerung der Gamma-Dosen wéh-
rend der Handhabung des Materials. Das bei einem solchen Vorgehen vorhande-
ne **U hat natiirlich negative Auswirkungen auf die Plutonium Umsatzraten, da
aus ihm ein Teil neues *Pu gebildet wird. Die **U Konzentrationen sind aber
nicht mit denen bei U-MOX Brennstoffen vergleichbar, so dafl dieser Einfluf} als
gering eingeschitzt werden kann.

10.34 Grenzen dieses Vorgehens

Es ist mit dem Ziel der Erzeugung von hochgradig waffenfihigem Material sin
alternativer Weg denkbar, bei dem die beiden spaltbaren Isotope ®Pu und U
sogar in nahezu reiner Form anfallen. Die in Abschnitt 10.3.3 geschilderte Még-
lichkeit, der Verdiinnung des **U durch **U wird bei einem im folgenden be-
schriebenen Vorgehen umgangen. Die Bestrahlung des Th-MOX Brennstoffs wird
nur solange fortgefithrt, bis sich die **Np bzw. ***Pa Konzentrationen auf einem
konstanten Niveau befinden. Anschlieflend wird die Bestrahlung gestoppt und
das Neptunium respektive das Protactinium bei einer Wiederaufarbeitung auf
chemischem Wege von den iblichen Brennstoffen getrennt. Nach ca. zehn Halb-
wertszeiten sind die beiden wichtigen Isotope ®*Np und **Pa, deren Anteil am
jeweiligen Element fast 100 % ist, vollstindig zerfallen und man erhilt quasi
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reines **Pu bzw. **U. Der wesentliche Unterschied der beiden Brennstoffzyklen
(U-MOX / Th-MOX) liegt hier in den unterschiedlichen Halbwertszeiten. Das
**Pa zerfillt mit einer Halbwertszeit von 27 Tagen ungefahr 11,5 mal langsamer
als das **Np. Die Konsequenz ist einerseits eine lingere Wartezeit, his das #*U
entstanden ist, was aber an sich kein Proliferationshindernis darstellt. Aller-
dings erleichtert die Tatsache, dafl die vom Abschalten des Reaktors bis zur Wie-
deraufarbeitung zur Verfiigung stehende Zeit um eine GroBenordnung héher ist,
die Herstellung von hoch reinem **U deutlich, was an dieser Stelle als Nachteil
des Thoriumkreislaufs in Bezug auf die Proliferationssicherheit gewertet werden
mufl. Durch die groflere Halbwertszeit erhsht sich sogar noch die Gleichge-
wichtskonzentration des **Pa, wie aus Gl 10-2 entnommen werden kann, was
die Menge Uran, die pro Bestrahlungszyklus auf dem beschriebenen Weg gewon-
nen werden kénnte, erhsht. Ebenfalls negative Effekte auf die Proliferationssi-
cherheit hat die Tatsache, dafl man auf diesem Weg den Anteil an **U reduziert,
welches hauptsédchlich fiir die hohen Dosisleitungen verantwortlich ist. Trotzdem
erschwert dieses Verfahren die Proliferation, da ein hiufiges Abfahren des Reak-
tors leicht zu priifen ist, wie in Abschnitt 10.3.2 bereits erliutert wurde.
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11 Zusammenfassung und Ausblick

11.1 Grundlagen

Nach Energieprognosen ist ein weiterer Anstieg des Primérenergiebedarfs der
Welt zu erwarten, der auch eine Vervielfachung der heute installierten nuklea-
ren Kraftwerksleistung nach sich ziehen wird. Um die Einwirkungen der ver-
stirkten Nutzung der Kernenergie auf die Umwelt weltweit méglichst gering zu
halten, soliten einerseits Reaktoren mit einem moglichst hohen Sicherheitsni-
veau betrieben werden und andererseits die Toxizitdt der Stoffe, die ins Endlager
verbracht werden miissen, moglichst gering sein und méglichst schnell abklin-
gen.

Bei den bisherigen Brennstoffzyklen werden neben den Spaltprodukten auch
noch die erbriiteten Minor Actinides (MA) zu 100 % und grofle Mengen an Pluto-
nium zur Endlagerung in geologischen Formationen vorgesehen. Eine Rezylklie-
rung dieser Minor Actinides und des Plutoniums bis zur vélligen Vernichtung
wiirde die Toxizitdt 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 skologisch neutral machen. Ne-
bent dem hier untersuchten Druckwasserreaktor kénnen auch andere Reaktoren
mit z. B. héirteren Neutronenspektren oder beschleunigergetriebene Anlagen zur
Umwandlung der Transuranelemente eingesetzt werden. Die verschiedenen Re-
aktoren weisen fiir die einzelnen Nuklide in Bezug auf den Druckwasserreaktor
andere Umsatzraten auf und kénnen sich gegebenenfalls ergéinzen.

Um ein Erbriiten von neuem Plutonium weitestgehend zu verhindern, muf} das
Nuklid **U von welchem die Brutreaktionen des Plutoniums ausgehen durch ein
neutronisch dhnliches Nuklid ersetzt werden. Ein solches Nuklid ist das **Th,
das in Verbindung mit einem Spaltstoff in den Druckwasserreaktor eingesetzt
werden kénnte. Durch den **Th Einsatz wird das Erbriiten von Plutonium ver-
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 erbriitetes Plutonium verwen-
det werden, welches zu einem grofien Teil transmutiert wird.

Thorium wurde bereits seit Beginn der Entwicklung der friedlichen Nutzung der
Kernenergie auf seine Eignung als Reaktorwerkstoff untersucht. Damals waren
Uberlegungen, Thorium als Brutmaterial zu nutzen und auf diese Weise die
Reichweite an spaltbarem Material zu verlingern, ausschlaggebend fiir das En-
gagement. Dabei wurde die Realisierbarkeit von thoriumbasierten Brennstoffen
nachgewiesen. Die thermophysikalischen Eigenschaften einer ThO, Matrix zei-
gen gegentiber denen der entsprechenden UO, Matrix sogar ein iiberlegenes Ver-
halten, da deren thermische Dehnungen kleiner, die Wiarmeleitfahigkeiten und
die spezifischen Warmekapazitdten héher sind. Ebenfalls wurden die fundamen-
talen Wirkungsquerschnittsverliufe der Nuklide, die fiir 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 **U respektive **Th, fithren zu ei-
nem #dhnlichem nuklearen Verhalten. Beide Nuklide sind Resonanzabsorber und
somit fiir die nukleare Stabilitat 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 geringfiigige Anderungen erforderlich, um den eta-
blierten PUREX Proze§} in einen THOREX Prozef zu dberfithren. Eine 30 % TBP
Sédure erméglicht die Trennung von Uran und Theorium. Die Durchsatzraten bei
der Wiederaufarbeitung sind bei ThO, allerdings etwas geringer. Der Nachweis
der Brennelementfertigung ist durch die Herstellung zahlreicher Testbrennele-
mente demonstriert. Bei der Verwendung von rezyklierten Uran sollte auf eine
mdoglichst reine Trennung der Uranfraktion geachtet werden, um die stark radio-
aktiven Toéchter des **U abzutrennen. Die Fertigung des frischen Brennstoffs
sollte dann moglichst rasch erfolgen, um einen erneuten Aufbau dieser stark y-
strahlenden Tochter vor der Fertigung méglichst niedrig zu halten.

11.2 Ergebnisse aus den Abbrand und Kritikalititsstudien

11.2.1 Nukleare Stabilitit

Da hier nur die Brennstoffe aufgefithrt werden, die die unabdingbare Forderung
nach nuklearer Stabilitdt des Druckwasserreaktors erfiillen, werden zunichst
die Ergebnisse aus den Simulationen von Uran, U-MOX und Th-MOX Brennstof-
fen hinsichtlich ihres Sicherheitsverhaltens zusammengefaft:

¢ Uran Brennstoffe mit den Abbrénden von 47,5 GWd/y, und 60 GWd/t., sind
aus Sicht der nuklearen Stabilitdt vertretbar, wihrend bei 100 GWd/t, die
Moderatortemperatur-Keeffizienten des frischen Brennstoffs positiv werden.

¢ U-MOX Brennstoffe kénnen ebenfalls bei Entladeabbrinden von 100 GWd/ty,
ohne weitere Modifikationen an den Brennelementbiindeln 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
beh#lt unabhéngig davon, mit welchem Abbrand des Uransystems das Pluto-
nium erbriitet wurde. Ob Abbrdnde unterhalb von 100 GWd/t., und oberhalb
von 60 GWd/ty, einsetzbar sind, wurde hier nicht untersucht.

s Th-MOX Brennstoffe zeigen ein dhnliches Verhalten wie die U-MOX Brenn-
stoffe und kénnen bis zu Abbrdanden von 60 GWd/ty, eingesetzt werden. Beim
Brennstoff, dessen Anreicherung ausreicht, einen Abbrand von 100 GWd/tg,
zu erreichen, stellen sich auch bei Th-MOX Brennstoffen wihrend der gesam-
ten Einsatzzeit im Reaktor positive Void-Koeffizienten ein. Deren Betrag ist,
jedoch deutlich kleiner, als bei dem vergleichbaren U-MOX Brennstoff. Fiir
den Fall, dafl der Plutoniumvektor der startenden Plutoniumfraktion aus ei-
nem Uransystem mit 475 GWd/t,, erbriitet wurde, werden die Void-
Koeffizienten gegen Ende des Zyklus sogar negativ. Zu Beginn des Zyklus
sind sie mit ca. +3400 pem nur verhiltnismiflig schwach positiv. An dieser
Stelle ist mit den bisher durchgefithrten Untersuchungen noch keine ab-
schlieflende Aussage liber die nukleare Stabilitdt méglich, da es sich um Zell-
rechnungen handelt, die keinen Neutronenleckagestrom unterstellen. In der
Realitéit wird sich dieser aber bei fehlendem Moderator erhéhen, was entspre-
chend nicht bericksichtigt ist. 3D Reaktorsimulationen kénnten hier Auf-
schlufl geben. Welche Abbrinde unterhalb von 100 GWd/t.,, und oberhalb von
60 GWd/tg, sicherheitstechnisch erreichbar sind, wurde hier nicht untersucht.

¢ Bel der Betrachtung der zweiten Rezyklierung verhilt 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,,, gebildet
wird. Die alleinige Rezyklierung des Plutoniums oder das Nutzen eines U-
MOX Brennstoffes fiihren zu stark positiven Void Koeffizienten wihrend der
gesamten Standzeit. Wegen des sehr hohen erforderlichen Plutoniumanteils
im Falle des Th-MOX bei ausschliefllicher Plutonium Rezyklierung, werden
die Moderatortemperatur-Koeffizienten ebenfalls positiv. Ursache ist der au-
Berordentlich ,schmutzige” Plutoniumvektor des zweifach abgebrannten Plu-
toniums, der sehr hohe Plutoniumgehalte des Brennstoffs erzwingt.

« Bel den untersuchten MOX Brennstoffen, bei denen neben dem Plutonium
auch Neptunium, Americium und Curium rezykliert wurden, ergab die Be-
rechnung der Reaktivitdtskoeffizienten leicht positive Void-Koeffizienten so-
wohl fiir U-MOX als auch fiir Th-MOX, so daB die Frage der nuklearen Stabi-
litdat durch die Zellrechnungen abschlieBend nicht geklart werden kann.

11.2.2 Umsatzraten fitr Transuranclemente

Fiir die untersuchten Brennstoffe sind die Umsatzraten an Plutonium bezogen
auf den anfianglichen Plutoniumgehalt in Tab. 11-1 zusammengestellt. Man er-
kennt, dafi die erreichbaren relativen Vernichtungsraten an Plutonium bei Uber-
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gang von U-MOX auf Th-MOX Brennstoffe um ca. 50 % erhioht werden. Eine
zweite Rezyklierung des Plutoniums ist nicht sinnvoll, wenn man méglichst hohe
Vernichtungsraten erreichen will, wie an den kleineren Werten der Umsatzraten
gegeniiber den entsprechenden Werten der ersten Rezyklierung zu erkennen ist.
Strebt man jedoch ein méglichst geringes Restinventar an Plutonium an so ver-
ringert sich dieses durch die Einfilhrung 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/ty, Endabbrand) erzeugten
Plutoniums. Bei Nutzung nur einer Rezyklierungsstufe ist der maximale Restge-
halt bei Verwendung von Th-MOX von 60 GWd/t,,, noch 48 % der durch mit Uran
von 47,5 GWd/tgy, erbriiteten Plutoniummenge. Betrachtet man die vernichtete
Plutoniummenge im Verhiltnis zur theoretisch méglichen umsetzbaren Menge
aus der Beziehung dall pro 1g gespaltenem Material ein Energie von 1 MWd
umgewandelt wird, so ergeben sich fiir U-MOX Plutoniumumwandlungsraten
zwischen 50 % und 70 % wihrend diese bei Th-MOX Brennstoffen Werte zwi-
schen 95 % und 105 % erreichen. Diese Umsatzraten konnen dadurch erklart
werden, dall nicht alles vernichtete Plutonium gespalten wird, sondern ein Teil
auch zu héheren Actiniden, insbesondere Americium und Curium aufgebaut
wird. Deshalb ist die zusitzliche Bilanzierung iiber alle Transuranelemente
sinnvoll. Die Tab. 11-2, die analog aufgebaut zu Tab. 11-1 ist, enthilt die relati-
ven TRU Vernichtungsraten. Diese zeigen um 5 % niedrigere Vernichtungsraten
als die Werte fiir 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 fiir MOX Brennstoffe.

Entladeabbrand / {GWd/t,] 47,5 60 160

Pu-Vektor von Uran Brennstoff mit einemy 47,5 47,5 60 47,5 66 100
U-MOX 26,99% | 291 % | 27,1 % | 36,0 %'| 33,5 %' 3,04
Th-MOX 42,8 % | 46,2 % 1 41,0 % | 52,0 %*] 47.6 %' 43,0 %'
2. U-MOX Stufe (Pa aus 60 GWd/ty, der = 20,3 % . K A A

1. U-MOX Stufe rezvkliert)

2. Th-MOX Stufe (Pu aus 60 GWd/it,, der - 20,5 % A 2 A B
1. Th-MOX Stufe rezykhert)

2. Th-MOX Stufe (Pu + U aus 60 GWd/ty,, - 34,9 % . A A 3
der 1. Th-MOX Stufe rezykliert)

i nukleare Stabilitit nicht gegeben

nukleare Stabilitdt kann durch Zellrechnungen nicht abschliefend bestimmt werden

* Rechnungen wurden nicht durchgefithrt, da nukleare Stabilitat nicht erreichbar ist.

* Nicht betrachtet, da 3 Rezyklierungen mit je 47,5 GWd/tyy, =142,5 GWd/ty, keinen Vorteil
gegeniitber Th-MOX, 1. Rezyklierung mit 100 GWd/ty, und dem vorhergehenden
Uransystem mit 47,5 GWd/tg, = 1475 GWd/ty, erwarten lassen.
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Tab. 11-2: Umgesetzte Masse an Transuranen bezogen auf die im frischen Brennstoff
vorhandene Transuranmasse fiir MOX Brennstoffe.

Entladeabbrand / [GWd/t ] 47,5 60 160

Pu-Vektor von Uran Bremnstoff mit einery 47,5 475 60 47.5 60 1060
Entladeabbrand von: [GWd/tg,]

U-MOX 225 % | 244 9% | 22,3 % | 304 %' 27,8 %'! 254 %*
Th-MOX 38, 7% | 42,3 % | 36,4 % | 46,7 %*| 42,1 %' 37,5 %!
2. U-MOX Stufe (Pu aus 60 GWd/tg, der| - 60%; - A - -

1. U-MOX Stufe rezykhiert)

2. Th-MOX Stufe {(Pu aus 60 GWd/tg, der| -* 16,2 % A .3 R =

1. Th-MOX Stufe rezykiiert)

2. Th-MOX Stufe (Pu + U aus 60 GWdi, - 29,0 % - A A A
der . Th-MOX Stufe rezykiiert)

! nukleare Stabilitat nicht gegehen

nukleare Stabilitit kann durch Zellrechnungen nicht abschlieend bestimmt werden

Rechnungen wurden nicht durchgefiihrt, da nukleare Stabilitit nicht erreichbar ist.

4 Nicht betrachtet, da 3 Rezyklierungen mit je 47,5 GWd/ty, =142,5 GWd/ts, keinen Vorteil
gegeniiber Th-MOX, 1. Rezyklierung mit 100 GWd/ts, und dem vorhergehenden Uransy-
stem mit 47,56 GWd/tg, = 147,58 GWd/ty, erwarten lassen.

o (=3

Ein Vergleich der Transuran-Vernichtungspotentiale des Druckwasserreaktors
mit anderen Reaktoren oder Reaktorkonzepten deren Brennstoffkreisldufe 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, wihrend auf der Abszisse das Verhéltnis dieser Mas-
se zu der beim Entladen noch vorhandenen Masse aufgetragen wurde. Das heifit,
dafl Reaktoren deren ,Betriebspunkt® im Diagramm weit rechts liegen in der La-
ge sind, Transurane bis auf einen moglichst geringen restlichen Anteil umzu-
wandeln. ,Betriebspunkte®, die sehr weit oben liegen zeigen das grélere Potenti-
al schnell TRU Elemente abzubrennen. Man erkennt, dafi die hichsten Umsatz-
raten bei der Verwendung von Inertmatrices erreicht werden. Dies gilt sowohl
fiir den LWR als auch fiir ein CAPRA Kern. Diese Brennstofftragermatrizen sind
aber noch nicht Stand der Technik, was bei einer abschlieBenden Beurteilung
nicht aufler Acht gelassen werden darf. Der Thorium MOX Brennstoff im LWR
zeigt dann die néchst héheren 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-
senn Brennstoff auf TRU Vernichtung bzw, méglichst geringem TRU Restinventar
optimierte wurde. Die bisher eingefithrten Zyklen (Uran mit 1/3 U-MOX Bren-
nelementen im Kern) weisen deutlich niedrigere TRU Vernichtungsraten und
héhere Restinventare auf. Wie aus Abb. 11-1 hervorgeht, sind die Ergebnisse die
beim DWR hinsichtlich der TRU Vernichtung erzielt werden kénnen, ermuti-
gend.
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Abb. 11-1: Vergleich der Transuranvernichtungspotentiale von verschiedenen

Reaktorkonzepten.

11.3 Toxizititspotentiale

Eine Betrachtung der Toxizitdtsbilanzen a6t sich durch einige Charakteristika,
die alle Brennstoffe einer Kategorie (Uran, U-MOX, Th-MOX) unabhingig vom
Abbrand haben, wie folgt beschreiben:

¢ Bei den Uranbrennstoffen wird das Toxizitidtspotential der Schwermetalle des
Brennstoffs wdhrend des Einsatzes im Reaktor um vier Gréflenordnungen er-
hoht. Ein Erreichen des Niveaus des frischen Brennstoff erfolgt erst nach ei-
nigen Mitlionen Jahren.

¢ Bei den U-MOX Brennstoffen erhoht sich das Gefahrdungspotential wahrend
des Einsatzes im Reaktor nicht und zeigt wihrend 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 % hoheren Toxizitdt im Vergleich zum abgebrannten Uranbrennstoff,
da das bei U-MOX verstirkt vorhandene ***Pu in dieser Zeit zerfallt. Positiv
formuliert, kann mit U-MOX Brennelementen Elektrizitdt in Kernreaktoren
erzeugt werden, ohne dali das Toxizitétspotential vergréBert wird. Auf der
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anderen Seite erfolgt auch keine Reduzierung des Gefiahrdungspotential, so
daf die erforderliche Abschluflzeit von der Biosphére nicht reduziert wird.

¢ Bei Th-MOX Elementen kénnen qualitativ die gleichen Aussagen wie fiir U-
MOX gemacht werden. Man erkennt sogar eine erhéhte Toxizitdt nach einer
Zeitspanne von einigen hunderttausend Jahren, die durch den Zerfall des **U
und der Toxizitdt seiner Tochternuklide begriindet werden kann.

Neben der Betrachtung der Bilanzierung der einzelnen Stufen der Brennele-
mentkreislidufe ist auch die integrale Bilanzierung der kompletten Zyklen fiir ei-
nen umfassenden Vergleich von Bedeutung. Dabei mull berticksichtigt werden,
dafi eine Vielzahl von Uransystemen benétigt wird, um geniligend Plutonium zu
erbriiten, so daf} die nachfolgende MOX-Stufe damit gestartet werden kann. Die
Stoffstrome und damit auch die Toxizitdtspotentiale sind dementsprechend stark
durch die Uransysteme gepriagt. Die Wiederaufarbeitungsabfille, die bei der Re-
zyklierung der abgebrannten Uranbrennstoffe entstehen, weisen noch relativ ho-
he Toxizitdtspotentiale auf. Diese erreichen das Niveau des frischen Brennstoffs
erst nach ca. hunderttausend Jahren. Selbst wenn das abgetrennte Plutonium zu
100 % umgesetzt werden kiénnten, kann durch eine ausschliefiliche Rezyklierung
des Uran niemals das Ziel erreicht werden, die erforderlichen Endlagerzeiten auf
technische Dimensionen zu verringern. Beriicksichtigt man zusitzlich die Toxizi-
titen der in den abgebrannten MOX Brennstoffen enthaltenen Transuranele-
mente, so zeigt der Toxizitdtsverlauf das gewohnte Bild und weicht nur unwe-
sentlich von den abgebrannten Brennstoffen der einzelnen Stufen ab. Die Be-
trachtung der Toxizitat von Brennstoffen, die die Minor Actinides (MA) mit rezy-
klieren entfiallt an dieser Stelle, da die nukleare Stabilitdt im Druckwasserreak-
tor bei diesen Brennstoffen nicht sichergestellt ist.

11.4 Sonstige Aspekte bei der Einfithrung des Thorium
Brennstoffkreislaufs

Bei der Untersuchung der Stahlitdt von Endlagern ist ein wichtiger Aspekt der
Einflufl der mit dem Abfall eingebrachten Wirmeproduktion. Nach den Rech-
nungen in Kapitel 9 zeigt sich, daf3 es keinen nennenswerten Unterschied hin-
sichtlich der Nachwidrmeproduktion zwischen Uran und thoriumbasierten
Brennstoffkreisldufen gibt. Bei den Thorium Brennstoffen ist das Niveau im Be-
reich von hundert bis zweihunderttausend Jahren durch den dann stattfinden
Zerfall des U im Vergleich zu den entsprechenden Uranbrennstoffen erhoht.
Da das Leistungsniveau zu diesem Zeitpunkt aber insgesamt bereits auf ein
niedriges Niveau gefallen ist, stellt der *U Zerfall hinsichtlich der Wirmepro-
duktion im Endlager kein relevantes Problem dar.

Ein Vergleich des Thoriumbrennstoffkreislaufs mit dem Uranbrennstoffkreislauf
hinsichtlich der Proliferationsaspekte erfolgt unter Betrachtung der fiir die Pro-
liferation wichtigen Gréfien inshesondere der,

s Kritischen Masse hei gegebener Nuklidzusammensetzung,
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¢  Wirmeleistung der kritischen Masse,
¢ Neutronenemission der kritischen Masse,

¢ Vielfaches der kritischen Masse, die im abgebrannten Brennelement enthal-
ten ist,

e Dosisleistung der kritischen Masse.

Die ersten vier Parameter zeigen in Bezug auf die Plutoniumvektoren und Mas-
sen, die in den Brennstoffkreisldufen bearbeitet werden miissen, giinstigere Wer-
te bei thoriumbasierten Brennstoffen als bei uranbasierten. Zusitzlich mufl beim
Thorium Brennstoffkreislauf aber noch das erbriitete Uran hinsichtlich der Pro-
liferationsfahigkeit gepriift werden. Niedrige Warmeleistung und Neutronene-
mission begiinstigen hier die Proliferation. Der hohe Anteil an **U innerhalb der
Uranfraktion fithrt auch zu einer relativ geringen kritischen Masse. Hier besteht
aber die Moglichkeit, bereits bei der Fertigung der frischen Brennstoffe abgerei-
chertes Uran zuzufiigen und auf diese Weise den **U Anteil wirkungsvoll zu ver-
ringern und so die kritische Masse zu erhchen. Entsprechend steigt der zur Pro-
duktion der kritischen Masse erforderliche Wiederaufarbeitungsaufwand an.
Nach relativ kurzer Zeit baut die Uranfraktion durch die Téchter des **U eine
hohe Gamma-Dosisleistung auf, die auch fiir einige tausend Jahre einen Prolife-
rationsschutz bietet. Von daher sind beide Brennstoffkreislaufe mit Proliferati-
onsrisiken behaftet. Rechnet man die Proliferationsgefahr von Uran und Pluto-
nium mit 1:1, dann ergeben sich Vorteile fiir den Thoriumkreislauf, da dort die
Uran- und Plutoniummassen kleiner als die Plutoniummasse beim Urankreislauf
ist.

11.5 Ausblick

Um das Fernziel einer Toxizitdtsreduzierung in den Ausmaflen zu erreichen, dal}
auf eine Langreitendlagerung der Schwermetalle in einer geologischen Forma-
tion verzichtet werden kann, missen neben Plutonium auch noch Neptunium,
Americium und Curium abgetrennt und anschlieflend in einem Reaktor vollstan-
dig umgewandelt werden. Fiir den Fall des vollstidndigen Umsatz der Reststoffe
miissen nur die Wiederaufarbeitungsabfille endgelagert werden. Die entspre-
chenden Toxizitdtsverliufe sind in Abb. 11-2 gezeigt. Die Toxizitdten der end-
zulagernden Abfille aus der Wiederaufarbeitung erreichen das maximale Toxizi-
tdtsniveau des frischen Brennstoffs bereits nach einer Abklingzeit von einigen
Jahrhunderten, so daf} die Rickhaltung der Schwermetalle von der Biosphire
durch technische Barrieren sichergestellt werden kann.

Das zu l6sende Problem ist die nahezu vollstindige Umwandlung der abgetrenn-
ten Transuranelemente. Unter Umstinden sind im Druckwasserreaktor weitere
Potentiale zur Rezyklierung nutzbar, wenn von der jetzigen Biindelstruktur ab-
gewichen wird. Im einzelnen sind folgende Modifikationen denkbar, die durch
weiterfiihrende Rechnungen auf ihre Realisierbarkeit gepriift werden miissen:
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Abb. 11-2: Toxizititsverlaufe des frischen Uranbrennstoffs und der Wiederaufarbeitungs-
abfélle bet Rezyklierung der Transuranelemente (Schwermetalle)

» Anpassung der Moderationsverhiltnisses speziell auf TRU Brennstoffe, um
den TRU Gehalt zur Sicherung der Kritikalitit zu senken.

* Verinderungen an den Brennstoffpellets selber. Zum Beispiel wiren hohle
Pellets denkbar, wodurch das Verhiltnis der Schwermetallmasse zu Modera-
termasse ebenfalls modifiziert werden kann.

« Betrachtung von heterogenen Reaktorkernen, die nur einige Brennelement-
biindel mit TRU Brennstoffen enthalten. Diese kénnen unter Umsténden
auch eine geringere Standzeit haben, und bei jedem Stillstand zum Bren-
nelementwechsel aus dem Kern entnommen werden.

¢ Einzelne Stébe, die TRU Brennstoffe enthalten und sich in einer Spektralzone
befinden, die wenig durch sich selbst als mehr durch die Umgebung beeinflufit
wird.
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Neben der vollstindigen Rezyklierung im Druckwasserreaktor ist auch eine ge-
meinsame, vertikale Nutzung verschiedener Reaktorsysteme denkbar. So muf
das Potential gepriift werden, mit denen schnelle Systeme speziell die Umwand-
lung von hochabgebrannten Plutoniumvektoren erreichen. Ebenso muB gepriift
werden, wie schnelle Neutronenspektren mit einem Plutoniumvektor umgehen
konnen, der durch einen hohen Anteil an *°Pu charakterisiert wird. Der hohe
Anteil des *°Pu entsteht, wenn man das **Cm zerfallen 148t und anschliefend
zusammen mit der brigen Plutoniumfraktion rezykliert. Die Méglichkeiten von
Hochtemperaturreaktoren auf deren Méglichkeiten zum Betrieb mit solchen Plu-
toniumvektoren sind ebenfalls zu priifen.

Auch innovative Systeme, die Beschleuniger zur zuséitzlichen Neutronengenera-
tion durch Spallationsprozesse nutzen, miissen hinsichtlich ihrer Potentiale zur
gezielten Transmutation der Transuranrestvektoren der Th-MOX Brennstoffe
gepriift werden.
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Anhang A — Abkiirzungen und Formelzeichen

Anhang A - Abkiirzungen und Formelzeichen

A-1 Abkiirzungen

Am Element Americium

Cm Element Curium

MA Minor Actinides (Np, Am und Curium)

Np Element Neptunium

Pa Element Protactinium

Pu Element Plutonium

Th-MOX Thoritum/Plutonium Mischoxidbrennstoff
TRU-Elemente Transuranelemente (Np, Pu, Am und Curium)
U Element Uran

U-MOX Uran/Plutonium Mischoxidbrennstoff

A-2 Formelzeichen

&

Hr.E)

@(!@ b\ﬁb b%p o0

I
<
=

(E)

Riale~ B R 3

nf koﬂ
3
nfE k i

oo e T

Reaktivititskoeffizienten

Anteil von Neutronen der Energie £
Borkonzentration im Moderator
Nominale Borkonzentration im Moderator
Aktividtskonzentration des Nuklids i
Anderung der Reaktivitit

Dichte

Daosisfaktor des Nuklid i

Differenz

Neutronenfiuf

itber Gruppe G gemittelter Zell-Neutronenfiufi
Anteil des Spaltprodukts [ nach Spaltung (Yield)

Temperatur
dynamische Viskositit

Multiplikationsfaktor einer unendlichen ausgedehnten Anordnung

Multiplikationsfaktor, unendliche Anordnung; Nominalzustand
Wiarmeleitfihigkeit
Zerfallskonstante

121

[-]
[1/eVem)]
[ppm]
ippm]
[Ba/(GW a)]
{pem]
[g/cm®]
[Sv/Bq]

[-]
[n/em®s)]
infem?s eV)]

[-]

(K]

[g/lem s}
[-]

[-1
FW/emK)]
i1/s]
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durchschnittliche Anzah] Neutronen/Spaltung [
Diichte [g/em?]
mikroskopischer Wirkungsqguerschnitt [barn]
gesamter, mikroskopischer Wirkungsguerschnitt aller Nuklide

auBler Nuklid ¢ {harn}
zellgemittelter, mikroskopischer Wirkungsguerschnitt {barn]
der Gruppe g [barn]
mikroskopischer, totaler Wirkungsquersehnitt [harn]
makroskopischer Wirkungsquerschnitt fiir Spaltung [1/cm}
makroskopischer, totaler Wirkungsguerschnitt {1/cm]
makroskopischer Wirkungsquerschnitt fiir elastischen Stof3 [1/em]
Richtungsvektor [rad?®]
Querschnittsfiache [em?]
Wiarmekapazitit [JAgKY]
Energie [eV]
Streuquellterm innerhalb einer Neutronengruppe [1AeVradiem)]
gewichteter Bondarenko-Faktor [-1
Multiplikationskonstante [-]
Kernzahldichte eines Nuklids [1/em®]
Massenstrom [g/s]
Danceff korrigierte Resonanzenikommwahrscheinlichkeit i]
thermische Leistung [W]
Streugqueliterm innerhalb einer Neutrenengruppe [1/{eVradiem)]
Temperatur [K]
Nominaltemperatur (K]
Ortsvektor [em]
Lethargie [}
Volumen lem”]

Funktion, die den Neutronenflull als flE) enthilt. Hier I/E im
epithermischen und Maxwell-Funktion im thermischen Bereich.
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Anhang B - Rechenverfahren

In diesem Kapitel des Anhangs werden zunichst in den Abschnitten B-1.1 bhis B-
1.5 die innerhalb der Berechnungen verwendeten Programmodule des SCALE 4.9
Programmpaketes /ORN 93/ beschrieben und deren Numerik umrissen. Im An-
schiufl daran werden die beiden Steuermodule CSAS1X (Abschnitt B-2.1) und
SAS2 (Abschnitt B-2.2) erldutert. Wiahrend CSASIX fiir 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 Reaktivititskeeffizienten ist in

/Neu 99/ zu finden.

B-1 SCALE Programmsystem

B-1.1 BONAMI-S

Diese Programmprozedur berechnet die nicht auflésbaren Resonanzen nach der
Bondarenko-Methode im epithermischen und schnellen Energiebereich. Dazu
wird aus einem AMPX-Master-Datensatz /AMP 76/, der die Bondarenko-
Faktoren enthilt, unter Beriicksichtigung 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/Hiille’Moderator) vereinbart. Das Ziel ist die Be-
stimmung von effektiven Wirkungsquerschnitten der Form

j. o(u)y P(u) du

GlL B-1 g =<
* jaﬁ(m du
£

Die fundamentale Beziehung, nach der mit der Bondarenko-Methode /Bon 64/
der Neutronenfluf} als Funktion der Lethargie berechnet wird, hat die folgende
Proportionalitit,
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Gl B-2 Dy = ! .
& (u)

r

Fiir die gesamte Wechselwirkungshiufigkeit kann vereinfachend angenommen
werden,

GL B3 F(uy= 2% (u) D(u)= const..

Fir die spitere Iteration ist es sinnvoll die Gleichung fiir den effektiven Wir-
kungsquerschnitt wie folgt umzuformen,

du

J- o' ()
N.ola)+ 3 N, ol

=i

2, |
Gl. B-4 O LN

B

I
J : du f !, .
> T )  N.o )+ 3 N, o] (u)

ji
Definiert man o) als gesamten mikroskopischen Wirkungsquersehnitt fiir alle

Nuklide auller i selbst nach Gl B-5, erhélt man nach Division des Nenners der
Gl B-4 durch N,den Zusammenhang in Gl. B-§,

EN.;' o ()
GLB-5 Oh =
Nf
j o' (1)
Gl B-6 G, == l
[
o)y + o (1)

2

Zur Berechnung der effektiven Wirkungsquerschnitte nach der Bondarenko-
Methode wird fiir g, fiir jede Energiegruppe eine konstanter Wert angenommen.
Dadurch wird eine Vorausberechnung ohne genaue Kenntnis der Wichtung der
einzelnen Komponenten ermdglicht. Fiir den Grenzfall der unendlichen Verdiin-
nung o, =« wird in /ORN 93/ die G1. B-7 definiert, die eine vereinfachte Form von

Gl. B-6 ist,
j o)y du

Gl B-7 L ——
¢ Jdu
g

Die Bondarenko-Faktoren werden dann fiir endliche ¢, und bei der Temperatur T
folgendermalien definiert,

G1L B-8 o (0, T)=F(0,T)7,
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BONAMI berechnet die Wirkungsquerschnitte fiir einige 6, und T und interpo-
liert zwischen diesen Werten. Fiir heterogene Anordnungen werden die oben
skizzierten Zusammenhinge dadurch modifiziert, dal man einen effektiven
Leckage-Wirkungsquerschnitt ¢, zu dem o, Term addiert. Dabei wird o, durch
GL B-9 berechnet,

GL B-9 CF | o

mit [ =4*Volumen/Oberfliche. Um die benachbarten Einheitszellen im Reaktor
zu beriicksichtigen, bedient man sich bei der Bestimmung von ¢, des Dancoff-
Faktors.

Die Bondarenko-Faktoren werden getrennt nach o, und T zwischen den berech-
neten Stitzpunkten iteriert. Dabei besitzen die Iterationsgleichungen dhnliche
Strukturen. Fir die Abhéngigkeit von o, gilt,

Ll

.oy —of .
GL B"'IO \f"v‘ (G(}}m,fig,)qﬂm{fir (g£+l wf(a.f )] N

i+1

Zur Berticksichtigung der Doppler-Verbreiterungen der Resonanzen bei Tempe-
raturerh6hung wird jeweils fiir konstante o,-Werte eine Iteration durchgefiihrt.
Dabei ist das Rechenschema analog zu Gl. B-16,

PP

T
Gl. B-11 f(Ty=Ff, +T Fi— ) -

Das Ergebnis ist ein auf die Problemstellung bezogener, neuer Master-Datensatz,
der Wirkungsquerschnitte enthilt, die die Selbstabschirmung der Resonanzen im
oberen epithermischen und schnellen Energiebereich beriicksichtigen.

B-1.2 NITAWL-II

Dieses Modul beriicksichtigt die auflisbaren Resonanzen im oberen thermischen,
sowie im epithermischen Energiebereich unter Beriicksichtigung der geometrie-
abhéngigen Selbstabschirmung. Dazu werden die Resonanzen nach der Nord-
heim Integralmethode berechnet. Bei der Nordheim Integralmethode ist die Be-
stimmung der Energieabhéingigkeit des Neutronenflusses erforderlich. Fiir die
energieabhéingige Wechselwirkungshidufigkeit gilt

£

N P (E ()
(1- ) o f DENVE (E’ }dE,+P (EYS (EYW(E)|.
E

Gl B.12 OEYVE (Ehy=
(EVE (E) Z ~ =

!

Dabei wird iiber 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 muf} nur itber den Energiebereich
{E, E/(I-0)] integriert werden, weil nur aus diesem Intervall Streuungen in die
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Gruppe E stattfinden kénnen. Der zweite Teil erfafit den Quellterm, der sich aus
Rickstreuungen aus anderen Zonen in die Resonanzabsorberzone ergibt. Dazu
wird die Reziprozititsbeziehung von Rothenstein /Rot 60/,

;1. B-13 Pm E,; Vl = P{}z szvé .

die unter den dort genannten Randbedingungen giiltig ist, verwendet. Dadurch
mulfl der Leckagestrom aus dem Moderator nicht berechnet werden, sondern
kann durch den Neutronenstrom vom Resonanzabsorber in der Brennstoffzone
zum Moderator bestimmt werden. Um den Einflufl der Hiillrohre und der be-
nachbarten Zellen zu berticksichtigen, bedient man sich, wie bei der Berechnung
der nicht auflésbaren Resonanzen, des Dancoff-Faktors. Fiir die Ubergangswahr-
scheinlichkeit in die Energiegruppe E ergibt sich /ORN 93/,
(1-C)
~[1- 2 (E)I|PE)YC

Gl B-14 P(E)y=P,(E) !

Zur numerischen Lésung wird zunéchst die Lethargie u=In(E, /E) eingefiithrt und
eine Normierung des makroskopischen Wirkungsquerschnittes durch Division
mit der Nukliddichte vorgenommen. Jede Resonanz wird einzeln behandelt. Dies
ermoglicht es, eine Energie E, anzugeben, oberhalb der ein 1/E- Verlauf des
Flusses angenommen werden kann. Von dieser jeweiligen Energie ab wird mit-
tels einer Summation das Integral angendhert und die Wirkungsquerschnitte in-
nerhalb der Resonanz bestimmt. Dabei werden fiir jedes Intervall der Lethargie
die Resonanz-Wirkungsquerschnitte und Removal-Wirkungsquerschnitte be-
rechnet, um die Zahl der gesamten Wechselwirkungen bestimmen zu kénnen.
Nachdem dies erfolgt ist, wird die zugeordnete FluBlverteilung verwendet, um die
Wirkungsquerschnitte entsprechend der jeweiligen Gruppenstruktur zu wichten.
Genauere Angaben iiber die Numerik finden sich in /ORN 93/. Zur Bericksichti-
gung der Doppler-Verbreiterung der Resonanzen wird zunéchst der Wirkungs-
querschnitt bei einer in dem Master-Datensatz enthaltenen Temperatur be-
stimmt. Anschlielend wird dann auf die Problemtemperatur umgerechnet, um
den problembezogenen Neutronenflufi zu bestimmen. Die Wirkungsquerschnitte
werden dafiir tiber die Energiegruppen und Zonen nach Gl. B-15,

GL B-15 NGB, = [NGYdF (S (E)o(E)AE |

Fiel £

gemittelt. In NITAWL-II wird die Selbstabschirmung der Resonanzen bei einer
heterogenen Anordnung beriicksichtigt, indem man zunéchst von den Werten fiir
eine ,unendliche Verdinnung” ausgeht. Bei dieser unendlichen Verdiinnung fin-
det keine Selbstabschirmung statt. Zu diesen Werten wird dann ein Ao (<0) ad-
diert, das die Verdnderung der Wirkungsquerschnitte durch die Selbstabschir-
mung wiedergibt

Gl B-16 g = Ji‘n unendlicher Verdiinnung + Adﬁ'e'ib.fmbschimung '
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Nach Beendigung der Wichtung der Resonanzen in der Brennstoffzone erstellt
NITAWL-II einen Arbeitsdatensatz. Dieser Datensatz ist dann von den Trans-
portprogrammen verarbeitbar und enthélt die zellgewichteten Wirkungsquer-
schnitte fir die einzelnen Energiegruppen. Die genaue Struktur dieser Datensét-
ze ist ebenfalls in /ORN 93/ beschrieben.

B-1.3 XSDRNPM-S

Das Modul XSDRNPM-8 lost die Boltzmann-Gleichung in Kartesischen-, Zylin-
der- oder Kugelkoordinaten eindimensional. Das bedeutet, daB 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 vernachldssigt. Im Rahmen des Programmpa-
kets SCALE 4.2 wird das XSDRNPM-S Modul benutzt zur Eigenwertbestim-
mung (k..) und Berechnung der zellgemittelten, vom effektiven Fluf} in den ein-
zelnen Zonen abhéngigen Wirkungsquerschnitte. Die so kondensierten Eingrup-
penquerschnitte werden von ORIGEN weiterverarbeitet. Fiir die Anzahl der be-
trachteten Zonen und Energiegruppen bzw. beriicksichtigten Nuklide macht
XSDRNPM-S keine direkte Beschrinkung. Diese Grenzen werden nur durch die
Rechnerleistung beschrinkt. Zur Berechnung der Flissse und Eigenwerte wird
standardméBig die S, -Theorie /ORN 93/ verwendet. Optional stehen auch die B_-
Theorie, Diffusionsgleichung und die Theorie der ,unendlichen Verdiinnung® zur
Verfiigung die ebenfalls in /ORN 93/ beschrieben werden. Diese anderen Berech-
nungsmethoden sind im Vergleich zur S -Theorie nicht so weit optimiert.

Die zeitunabhéngige Transportgleichung nach Boltzmann kann geschrieben
werden als,

GL B-17 QY W(FE Q)+ (F.E) W(EF Q) =SFEQ) .

Diese Gleichung driickt das Gleichgewicht zwischen Neutronenleckage aus der
Zelle und Neutronenabsorption in der Zelle einerseits und dem Quellterm ande-
rerseits aus. Fir die Integration ist die Bilanzgrenze jeweils ein infinitisimaler
Vektorraum aus Ort 7, Energie E und Richtung 2. Der Quellterm kann in
Streu-, Spaltung- und duflere Quellen aufgeteilt werden. Wobei Gl. B-18 und G1.
B-18 den Streu- respektive den Spaltungsquellterm beschreiben,

an I
GLB-18  S(F,E,.Q)=[dQ[dE £ (7. E E. Y — 5 DW(F E ),
0 0

dr oo
GLB-18 F(7,EQ)= 2‘;&2 X(FE) [dQ [dE vF E) 5, (7. EVPGLE €2 |
0 0

Durch die eindimensionale Betrachtung kann der Leckage Term der Transport-
gleichung wesentlich vereinfacht werden. Die genaue mathematische Beschrei-
bung befindet sich in /ORN 93/. Zur Anpassung an die jeweilige Problemstellung
konnen verschiedene Randbedingungen beriicksichtigt werden. So wird insbe-
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sondere fiir die hier durchgefithrten Zellrechnungen der Neutronenflufl an der
duBeren Grenze der Einheitszelle als ideal reflektiert angenommen.

Die Zellwichtung der Wirkungsquerschnitte wird nach GL. B-20 durchgefihrt,
wobei I1ZM die Zahl der betrachteten Materialzonen und W das entsprechend fiir
jedes Nuklid g gewichtete Neutronenspektrum bezeichnen,

1ZM

ENJZG—;; ng
J

e

IZKE
N X W
i

gals

GL B-20 T, =

Genauere Angaben iiber die Wichtung der Spektren sind ebenfalls in /ORN 93/
enthalten.

B-1.4 COUPLE

Das Modul COUPLE hat die Aufgabe, die Ausgabedatensitze von XSDRNPM-S
so aufzubereiten, daf} sie von dem Abbrandprogrammodul ORIGEN-S als Finga-
bedatensatz verwendet werden kénnen. Dabei werden die problemspezifischen
Wirkungsquerschnitte und Neutronenflufiwichtungsfaktoren fiir drei Energie-
gruppen (thermisch, Resonanzbereich und schnell) fiir jedes Nuklid zu bindren,
unformatierten Datensitzen zusammengefafit, die unmittelbar von ORIGEN-S
gelesen werden kénnen. Genauere Angaben iiber das Modul und seine weiteren
Optionen sind in /ORN 93/ enthalten.

B-1.5 ORIGEN-8

Die Programmprozedur ORIGEN-S berechnet die zeitabhingige Isotopenvertei-
lung im Reaktor. Dabei werden Neutroneneinfang, Spaltung, radicaktiver Zerfall
und evtl. duflere Zu- bzw. Abgaben von Nukliden beriicksichtigt. Als Eingabeda-
tensatz kann bei der SCALE-Version von ORIGEN der von COUPLE erstellte,
bindre Datensatz verwendet werden. Die vier Standard Datenbinke, iiber die
ORIGEN zur Berechnung von LWRs, LMFBRs MSBRs und HTGRs verfiigt, wer-
den automatisch dem speziellen Problem angepaft. 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 wih-
rend der Bestrahlung im Reaktor gebildet werden, zu berechnen.

Die analytische Gleichung, nach der ORIGEN-S die Nuklidkonzentrationen eines
jeden Nuklids { bestimmt, ist,
N, @+ AN ~c N®-c, NG-AIN, .

nyi-1 ayd

dN.
G B-21 m{;*— = Z?’,ﬁ o, N, ®+0
J

Dabei ist @ der zonengemittelte Neutronenfluf}, der sich aus den gewichteten
Wirkungsquerschnitten ergibt. Die mikroskopischen Wirkungsquerschnitte in Gl
B-21 sind als Wahrscheinlichkeiten fiir die entsprechenden Reaktionen zu deu-
ten. In Realitédt ist der Neutronenflufl in den einzelnen Zonen von den sich zeit-
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lich @ndernden Nuklidkonzentrationen abhingig. Wird daven ausgegangen, dall
sich der Flufl fir einen Zeitschritt A4f nicht dndert, kann unter dieser Vereinfa-
chung die oben genannte Differentialgleichung innerhalb eines Zeitintervalls als
emne lineare Differentiaigleichung 1. Ordnung gelost werden. Wegen dieser Un-
terteilung in Zeitintervalle, kommt es zu dem oben geschilderten Mehrfach-
durchlauf der Programmodule innerhalb eines SAS2H Laufs. Die ausfithrliche
Beschreibung der mathematischen Lésungsverfahren 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 Beschrinkungen des Rechenaufwandes nicht be-
riicksichtigt werden und andererseits in den verwendeten Daten der verwende-
ten Datenbinken. Zum ersten Punkt sei darauf hingewiesen, daf} die sehr kurz-
lebigen Spaltprodukte nicht einzeln berechnet werden, sondern deren Anteil
durch modifizierte Yields direkt den Nukliden mit grofleren Halbwertszeiten zu-
geordnet wird. Dabei ist das Ergebnis des implementierten Algorithmus nur né-
herungsweise richtig, da der neutronische Einfluf} dieser real im Reaktor wih-
rend des Betriebes existierenden Elemente nicht erfafit wird. Fir die meisten
Nuklide entsteht aber der anteilig gréBere 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 angeniherte
Zertabhangigkeit des Flusses innerhalb eines Zeitintervalls Af,

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 fiir jede Rechnung auf den jeweiligen Eingabedatensatz begrenzt. Im Rah-
men dieser Arbeit werden die Steuermodule CSAS1X und SAS2H benutzt.

B-2.1 CSASIX

CSASIX dient zum Berechnen des k..-Wertes einer Einheitszelle, wobei die zuge-
horigen zellgewichteten Wirkungsquerschnitte ebenfalls berechnet werden. Im
einzelnen werden von CSAS1IX die in Abb. B~1 gezeigten Programmprozeduren,
die in den Abschnitten B-1.1 bis B-1.3 niher erlidutert werden, aufgerufen.
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User-input

\ 4

CSASTX

BONAMIS

Abb. B-1: Programmfluflschema fiirCSASIX.

B-2.2 SAS2

NITAWL-IUS R

\ 4

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-
Bende Rekursion wird je nach gewiinschten Abbrandintervallen unterschiediich

User-input

A 4

\ 4

( sonamys R{ nmawL-ws

b xsoRnewss

2 { coures

3 orcens }

Abb. B-2: Programmflullschema fiir 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 wihrend der Re-
kursion vom Modul SASZH idbernommen. Die jeweiligen Neutronenfliisse und
auch die jeweiligen Nuklidvektoren werden jedesmal mit den entsprechend ge-
wichteten Wirkungsquerschnitten berechnet und als neue Eingangsdaten fiir den
nichsten Durchlauf iibernommen. Das Ergebnis ist also um so genauer, je klei-
ner die Intervalle sind. Durch Verkieinern der Abbrandintervalle steigt der Re-
chenaufwand entsprechend an. Auf die zusitzliche Méglichkeit einen Transport-
behéalter mit entsprechender Abschirmung fiir das Nuklidgemisch zu berechnen,
die SASZH anbietet, wird hier verzichtet.
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Anhang C - Benchmarking

C-1 Vergleich mit Benchmarkdaten

133

Neben dem in Abschnitt 5.1 dargestellten Vergleich der Kritikalitdtswerte /Riit
96/ der Benchmarkteilnehmer mit denen durch das SCALE berechneten, wurde
ein Vergleich der Zeitlichen Entwicklung der Anteile der Schwermetalle im
Brennstoff durchgefithrt. Dabei wurde insbesondere die Abnahme des Plutonium
Anteils (Abb. C-1) am Schwermetall, der Anteil der thermisch gut spaltbaren
Plutoniumisotope am gesamten Plutonium (Abb. C-2), das Verhiltnis der Nukli-
de #®*Pa und #*U zur Zahl der im frischen Brennstoff enthaltenen thermisch gut
spaltbaren Plutoniumisotope (Abb. C-8), als auch das Verhiltnis der erbriiteten
Minor Actinides (MA) (Abb. C-4) zu anfinglich vorhandenem gesamten Plutoni-

um untersucht.

0,45 : : ! | '
| i ! | [ —Fzi -SCALE
0,40 B- oot 0l S Ez-veor L
! X China
T L= ¥ Korea B
. | ¢ Indien
H 0,30 +----~—~-~ B + USA i
é , : & Japan
& ! : < Niederlande
50,25‘ wwwwwwwwww “f’“""”"“‘“‘”i’***w"——»m~~‘~ __________ & RuBland -
0,20 1 : ! i :
0,15 + L |
: | | J E ;‘ %
0,10 - —— AR | ; 5
Abbrand / [GWd/tgu]

Abb. C-1: Vergleich des Verhiltnisses von Plutornum zu Plutontam 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 erbriteten **Pa und U bezogen auf die Zahl der zu Beginn im
Brennstoff enthaltenen thermisch gut spaltbaren Plutoninmisctope.
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Abb. C-4: Verhiltnis der erbriiteten MA-Elemente zum anfinglichem Pu-Gehalt.

Der Vergleich mit den Werten der anderen Teilnehmer an den Benchmarkrech-
nungen zeigt, dafl 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, daf in
Abb. C-4 die FZJ VSOP Werte deutlich oberhalb der Ergebnisse der anderen
Benchmarkteilnehmer liegen. Die Ursache ist eine nicht erfolgte Bertlicksichti-
gung der Selbstabschirmung des ***Pu in der zum Zeitpunkt des Benchmarks

verwendeten Programmversion.
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Anhang D - Sicherheitsverhalten

Fir alle untersuchten Brennstoffe sind die Reaktivitdtskoeffizienten bestimmt
worden. Die wesentlichen Ergebnisse sind in den Abschnitten 6.4, 6.5.3 und 7.2
bereits erldutert worden. In diesem Abschnitt des Anhangs werden fir die ein-
zelnen Brennstoffe die k-Werte jeweils fiir die Nominal als auch fir die davon
abweichenden Bedingungen (erhohte Brennstofftemperatur, erhthte Moderator-
temperatur mit entsprechender Dichteverringerung, Moderatordichtereduzie-
rung auf 1 % der Nominaldichte und Borwirksamkeit durch Erhéhung der Bor-
sdurekonzentration um 100 ppm) aufgefiihrt. Zusétzlich werden die Reaktivi-
titskoeffizienten jedes Brennstoffs in Diagrammen gezeigt. Die Diagramme sind
nach den untersuchten Abbrédnden sortiert. Die Abb. D-1 bis Abb. D-6 behan-
deln die Uran-, U-MOX und Th-MOX Brennstoffe mit einem Entladeabbrand von
47,56 GWd/tg,. In Abb. D-7 bis Abb. D-16 sind die entsprechenden Diagramme
fiir Entladeabbriande von 60 GWd/tg, gezeigt, wobei die Plutoniumfraktion der
MOX Brennstoffe jeweils aus Uran mit 47,56 GWd/t,,, oder 60 GWd/ty, erzeugt
wurde. Analog zeigen die Abb. D-17 bis Abb. D-30 die k-Werte und Reaktivi-
tatskoeffizienten der Brennstoffe mit 100 GWd/ts,. Hier wird der Plutonium Vek-
tor der MOX Systeme aus Uranbrennstoffen mit den Entladeabbrinden
47,5 GWd/t,,, 60 GWd/ty, und 100 GWd/t, erbriitet. Die nukleare Stabilitat der
zweifach rezyklierten Brennstoffe kann nach den Abb. D-31 bis Abb. D-36 beur-
teilt werden, wihrend die Abb. D-37 bis Abb. D-40 die Verhéiltnisse fir die
TRU-Brennstoffe widerspiegeln. Die wesentlichen Schlufifolgerungen zu den Re-
aktivitdtskoeffizienten sind bereits in den Kapiteln 6 und 7 diskutiert worden.
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Abb. -1 Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von 47.5
GWd/tg,,.
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Abb. D-2:  Reaktivitatskoeffizienten des Uran Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von 47,5
GWd/tgy in  pen/K  fiir  Brennstofftemperatur, in 1/10  penm/K  fir
Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor
fir die Borwirksamkeit,
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Verlauf der k-Werte bei UJ.MOX Brennstoff mit einemn Entladeabbrand von 47,5
GWd/itey,.
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Abb. B3-4: Reaktivititskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von

475 GWdity, in pemvK  fir Brennstofftemperatur, in /10 pe/K  fir
Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor
fiir die Borwirksamkeit.
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Abh. I-5: Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
47,5 GWd/ity,.
0 y
-4 i 1
H 1
? |
- 0 - .
| |
|

Reakiivitdtskoeffizient

40l

8 A

|
1

-&— Brennstofitemperatur + 100 K

—+- Moderatorternperatur + 10 K *10 pervK
—e-Yoid * 10000 pom

-&- Borkonzentration +100 ppm

i |
e R LT

Plutonium érbri‘stet aus Uran mit einem Abbrand von 4‘;’,5 GWd/tSME

{ | | ;

Abb. D-6:

T T T T u T T T T T d 1

10 20 30 40

Abbrand / [GWdfig,]

Reaktivitdtskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
47,5 GWdftsy in pem/K  fir Brennstofftemperatur, in /10 pe/K  fiir
Meoderatortemperatur, in /10600 pem fiir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor
fir die Borwirksamkeit.
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Abb. 7 Verlauf der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/t.,.
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Reaktivititskoeffizienten des Uran Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/te,, in peyK fir Brennstoff-temperatur, in V10 pem/K fur
Moderatortemperatur, in /10000 pem fur den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor
fiir die Borwirksamkeit.
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Abb. D-9: Verlauf der k-Werte bet U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von

60 GWd/ts,.
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Abb. I}-10: Reaktivitatskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/tyy in  pem/K fiir  Brennstofftemperatur, in 1/10 pew/K  fir
Moderatortemperatur, in 1/10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor
fiir die Borwirksambkeit.
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Abb. D-11: Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von

60 GWd/ .
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Abb. I3-12: Reaktivititskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von

60 GWd/ity, in  perVK fiir  Brennstoffitemperatur, in /186  per/E  fiir
Mederatortemperatur, in /18000 pem fir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor

fir die Borwirksambkeit.
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Abb. D-13: Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/tey,.
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Abb. 1-14: Reaktivitdtskoeffizienten des 1J-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand ven

60 GWdity, in pem/K fiir Brennstoff-temperatur,

in

/16 pew/K  fiir

Moderatortemperatur, in 1/10000 pem fir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor

fiir die BorwirksamKkeit.
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Abb. D-15: Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem Entiadeabbrand von
60 GWd/ty,.
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Abb. D3-16: Reaktivititskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
60 GWd/tyy in pemK  fir Brennstoff-temperatur, in  1/10  po/K  for
Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Keeffizienten und penvppm Bor
fiir die Borwirksamkeit,
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Abb. D-17: Verlaul der k-Werte bei Uran Brennstoff mit einem Entladeabbrand von
100 GWdlty,.
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Abb. I-18: Reaktivititskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
100 GWdhey in pew/K  fir  Brennstoff-temperatur, in Y10 pem/K  fiir
Moderatortemperatur, in /10000 pem fir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor
fur die Borwirksamkeit.
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Abb. D3.20: Reaktivitatskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
106 GWdhs,, In
Moderatortemperatur, in /10000 pem fir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor
fiir die Borwirksamkeit.
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Abb. I»21: Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand wvon

100 GWd/ty,,.
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Reaktivitatskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
100 GWd/te,y, in pem/K  fur Brennstoff-temperatur, in  1/10  pem/K  fir
Moderatortemperatur, in 1/10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor
far die Borwirksamkeit.
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Verlauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff mit einem Entladeabbrand von

100 GWd/tgy,.
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Abb, 13-24: Realtivititskoeffizienten des UU-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand ven

100 GWdits, in per/K  fiir  Brennstoff-temperatur, in /16 pem/K

fiir

Moderatortemperatur, in /10000 pem fur den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor

fitr die Borwirksamkeit.




150

Thorium im DWR als eine Option zur Toxizitétsreduzierung

ki rif

t
I
I
1
H
-
H
'
i

i
|
I
|
|
1

|
|
|
|
| i
[ '
i |
i J.

0.8 + 1

07 1

0,6 +

e Nominal
+ Brennstofftemperatur + 100 K :
x Moderatortemperatur +10K F---- - - e T
e N i '
o Borkonzentration + 100 ppm

Plutonium erbriitet aus Uran mit einem Abbrand von 47,5 GWd/tgy,

i domm? -

0.5

H i H I L
Tty AR IR MO T s St I B B e S St e s % LA

10 20 30 40 50 (318 70 80 S0 130
Abbrand / [GWdftey]

Abb. D-25: Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem FEntladesbbrand wvon
100 GWd/ty,,.
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Abb. D-26: Reaktivitdtskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabbrand von
100 GWdity in  pen/K  fiir  Brennstoff-temperatur, in /10  pemvK  fur
Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor
fitr die Borwirksambkeit.
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Abb. D-28: Reaktivitidtskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeasbbrand von

106 GWditg,, n pen/K  fur  Brennstofftemperatur, in V1§ pew/K

fur

Moderatortemperatur, in /10000 pom fir den Veid-Koeffizienten und pem/ppm Bor

fiir die Borwirksamkeit.
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Abb. D-29: Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff mit einem FEntladeabbrand von
100 GWd/tg,,.

—&— Brennsiofflemperatur + 1006 K

—- Moderatortemperaturkosffizient + 10 K * 10 penvK : :
~e—Void * 10000 pcm A e R
—+- Borkonzentration + 100 ppm :

1 [Plutonium erbriitet aus Uran mit einiem Abbrand von 100 GWdltgy b

s
3%

Reaktivitdiskoeffizient

4

Abb. D-30: R

Abbrand / [GWdftg,]

eaktivititskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes mit einem Entladeabhrand von

100 GWd/tg, in  pem/K  fiir Brennstoff-temperatur, in V10 pew/K fiir
Moderatortemperatur, in /10000 pem fiir den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor
fir die Borwirksamkeit.
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Abb. D.31: Veriauf der k-Werte bei U-MOX Brennstoff der zweiten Rezyklierung mit einem

Entladeabbrand von 60 GWd/tg,.
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Abb. 13.32: Reakiivititskoeffizienten des U-MOX Brennstoffes der zweiten Rezyvklerung (nur
Plutonium rezykliert) mit einem Entlade-abbrand von 60 GWd/ty, in pem/K fur
Brennstofftemperatur, in V10 pem/K fir Moderatortemperatur, in /10000 pem fir

den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor fiir die Borwirksambkeit.




154 Thorium im DWR als eine Option zur Toxizitiatsreduzierung

£
e
1.9 ; -—Nomipal @7 7T ToTTTTTo STy
+ Brennstoffiemperatur + 100 K : .
0,8 x Moderatortemperatur + 10K j---- - - - T T TS S S m e oo T oo
11— Void

08£~ BBorkonzentraﬁon+1OOppm D S
Plutonium erbrutet aus Uran und Th-MOX mit einem Abbrand von 4? 5 GWd/tSMg
0,7 oo o e L —— — : : ,

G 10 20 30 40 50 60

Abbrand / [GWd/tey]

Abb. [-33: Verlauf der k-Werte bei Th-MOX Brennstoff (nur Plutonium rezykliert) der zweiten
Rezyklierung mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/t.,.
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Abb. D-34: Reaktivitatskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes der zweiten Rezyklierung (nur
Plutonium rezykliert) mit einem Entladeabbrand ven 60 GWd/ty, in pem/K fir
Brennstofftemperatur, in 1/10 penv/K fir Moderatortemperatur, in 1/10000 pem fisr
den Void-Koeffizienten und pem/ppm Bor fir die Borwirksamkeit.
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Abb. -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/ty,.
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Abb. 13.36: Reaktivititskoeffizienten des Th-MOX Brennstoffes der zweiten Re-zyklierung
(Plutonium und Uran von Th-MOX rezyklert) mit einem Entladeabbrand wvon
60 GWd/tyy in  per/K fir  PBrennstofftemperatur, in V10 pew/K  fur
Mederatortemperatur, in /10000 pem fir den Void-Koeffizienten und pemy/ppm Bor
fiir die Borwirksambkeit.
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Abb. D-37: Verlauf der k-Werte bei U-TRU-MOX mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/te, und

Reaktivitdtskoeffizient

einer auf 49 erhohten Zahl an Leerstiben.

5] Y
1| —=Brennsiofitemperatur + 100 K
] —— Borkonzentration + 100 ppm

44 ~=Voild " 10000 pem e e s s e o
i | —+-Moderatortemperatur + 10 K * 10 pem/K

Abbrand / [GWd/tgy]

Abb, -38: Reaktivititskoeffizienten des U-TRU-MOX Brennstoffs mit einem Entladeabbrand

von 60 GWd/ty, und 49 Leerstdben in per/K fiir Bremnstofftemperatur, in 1/10
penv/K fiir Moderatortemnperatur, in 1710000 pem fiir den Void-Koeffizienten und
pem/ppm Bor fir die Borwirksamkeit.
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Abb, 13-39: Verlauf der k-Werte bei Th-TRU-MOX mit einem Entladeabbrand von 60 GWd/t,,,
und einer auf 49 erhohten Zahl an Leerstében.
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Abb. D-40: Reaktivitdtskoeffizienten des Th-TRU.MOX Brennstoffs mit einem Entladeabbrand
von 80 GWd/tgy und 49 Leerstdben in penv/K fir Brennstofftemperatur, in 1710
perr/K fitr Moderatortemperatur, in 1710000 pem fir den Void-Koeffizienten und
pemy/ppm Bor fiir die Borwirksambkett.
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Anhang E - Toxizititspotentiale

In diesem Abschnitt des Anhangs, werden ergidnzend zu Kapitel 8 noch die Toxi-
zitdtsverldufe der Schwermetalle der untersuchten Brennstoffe mit hdheren
Entiadeabbrinden als Funktion der Zeit priasentiert, sowie deren Toxizitdtsver-
hiltnisse in Bezug auf den Referenz Uranbrennstoff mit 47,5 GWd/t,,, Entlade-
abbrand. So werden in Abb. E-1 und Abb. E-2 analog zu Abb. 8-6 die Toxizi-
tatsverlaufe aller Massenstrome des zweistufigen Brennstoffkreislaufs fiir die
Entladeabbriande von 60 GWd/ty, respektive 100 GWd/t,,, gezeigt. Dabei werden
die Verldufe fiir den U-MOX als auch fiir den Th-MOX Brennstoff dargestellt.
Man erkennt, dafi die Toxizitdten — bedingt durch die Normierung auf die in
elektrische Arbeit umgewandelte Kernenergie — qualitativ identisch mit denen
des zweistufigen Brennstoffzyklus und einem Entladeabbrand von 47,5 GWd/tyy,
sind. Durch die starke Dominanz der Transuranelemente an der Toxizitét sind
auch die Unterschiede zwischen U-MOX und Th-MOX Brennstoffen von unterge-
ordneter Bedeutung, da die TRU Inventare der abgebrannten MOX Brennstoffe
in der gleichen GroBenordnung liegen (vgl. Kapitel 6). Um die quantitativen Un-
terschiede aufzuzeigen, die zwischen den Brennstoffen liegen, présentiert die
Abb. E-3 die Verhiltnisse der auf gewandelte Energie normierten Toxizititen
des zweistufigen Brennstoffkreislaufes zu der ebenfalls energienormierten Toxi-
zitdt des Uranbrennstoffs mit einem Entladeabbrand von 47,5 GWd/tg,,. Man er-
kennt auch hier einen Anstieg der Toxizitdt nach ea. 200000 Jahren, welcher
durch den Zerfall der Nuklide “**Pu bei U-MOX und bei Th-MOX zusatzlich durch
den Zerfall des **U begriindet werden kann, da diese beiden Nukliden in diesem
Zeitintervall zerfallen. Generell unterscheiden sich die Brennstoffe hinsichtlich
ihrer Toxizitdt in Abhéngigkeit von der Zerfallszeit nur um einen Faktor von
zwei nach oben oder unten. Deshalb fihrt die alleinige Rezyklierung von Pluto-
nium in U-MOX oder Th-MOX Brennelementen zu keiner Verkiirzung der erfor-
derlichen Endlagerzeiten.
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Abb, E-1:  Toxizitidtspotentiale aller Abb. E-2: Toxizitdtspotentiale aller
Massenstréme des zweistufigen Massenstrome des zweistufigen
Brennstoffzykius  mit  einem Brennstoffzyklus mit einem
Entladeabbrand von 60 GWd/tg,. Entladeabbrand von 180 GWd/te,.
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Abb. E-3: Toxizitdtspotentiale der zweistufigen Brennstoffkreisliufe bezogen auf den mit
47.5 GWd/t.,, abgebrannten Referenzuranbrennstoff.
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Anhang F —~ Wirmefreisetzung der Abfille

In diesem Abschnitt des Anhangs werden fir die wichtigsten Brennstoffe bzw.
WAA Abfille die Nachzerfallswarmeleistungen in Ergédnzung 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. F-1 bis Abb. F-8 ist die thermische Ge-
samtleistung in die Komponenten ,Strukturmaterialien”, ,Actiniden“ und
SSpaltprodukte” aufgeteilt. Zuséatzlich ist die Gammaleistung eingetragen. Durch
die Normierung auf die jeweils gleiche gewandelte Arbeit, sind die Unterschiede
in den Nachzerfallsleistungen gering.
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Abb. F.i:  Abnshme der Nachzerfallswirmeproduktion des Uranbrennstoffs mit 60 GWd/tqy,
Entladeabbrand.
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Abb. F-2: Abnahme der Nachzerfallswirmeproduktion des U-MOX Brennstoffs mit
60 GWd/t,,, Entladeabbrand.
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Abb. F-3: Abnahme der Nachzerfallswirmeproduktion des Th-MOX Brennstoffs mit
80 GWd/tg,, Entladeabbrand.
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Abb, F.8: Abnahme der WNachzerfallswiarmeproduktion der WAA Abfille bei der

Aufarbeitung von Uranbrennstoff mit 60 GWd/tg, Entladeabbrand.
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Abb. P77 Abnszhme der Nachzerfallswirmeproduktion der WAA Abfille bei der

Aufarbeitung von U-MOX Brennstoff mit 66 GWd/te,, Entladeabbrand.
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