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Specific Aspects of Systems for
Transmuting Radioactive Waste
- Neutronics, Technics, Safety Behaviour -

by
Prank Lypsch

Abstract

Theoretically, nuclear facilities can be envisaged which transimute toxic nuclear isotopes,
typically the spent fuel from PWR's, into isotopes with a considerably lower long-term toxicity
potential, The way to attain that goal is to fission long-lived actindes yielding short-hived
fission products while specific toxic and very mobile fission products are transmuted by
neutron capture. Suitable nuclear facilities can be critical reactors or subcritical systems. The
{atter are driven by an external neutron source being provided by high energy protons spalling
especially heavy atoms within a so-called target (spallation process).

In the past most of the work concentrated on the physical aspect 1. e. the neutronics of certain
favoured systems. The fluid fuel subceritical systems contrived by Los Alamos National
Laboratories (ATW) are a good example for that phenomenon. Questions concerning the
technical feasibility or the safety of the proposed facilities are only dealt with as an side-issue.
Moreover, the advantages and drawbacks of certain transmutation schemes with their specific
interrelation to partitioning has not been sufficiently assessed.

The aim of this study is to close that gap starting with a review of the incentives for
transmuting radioactive matenials. Special aftention is payed to the significance of toxicity
potentials and the losses in the fuel cycle. Different nuclear facilities are compared with regard
to their potential for incinerating nuclear waste. The neutronics of a typical fluid fuel system is
investigated on the basis of the Los Alamos ATW concept. Another recent development, the
Integral Fast Reactor, serves as the reference system for a study on differences in the safety
behaviour of critical and subcritical systems. As expected, the subcritical system has certain
advantages but is not automatically safer than a similar critical system. It seems to be more
noteworthy that subcritical systems have a further nuclear degree of freedom which helps in
transmuting actinides as well as fission products.

A system using liquid lead as both a coolant and a carrier of the actinides has been contrived
and investigated. External cooling loops as well as internal cooling forms seem to be
technically feasible. Transmutation with this kind of facilities seems to be promising, since no
unsurmountable technical problems are to be expected.
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Kurzfassung

Theoretisch sind kemtechnische Anlagen denkbar, welche toxische radioaktive Isotope, bei-
spielsweise aus den abgebrannten Brennejementen eines DWR, in solche mit einem deutlich
geringerem Langzeitgefihrdungspotential verwandeln. Actiniden kénnen gespalten werden,
withrend toxische bzw. im Endlager mobile Spaltprodukte Gber eine Neutroneneinfangreaktion
transmutiert werden. Geeignete kemntechnische Transmutationssysteme kénnen kritisch oder
unterkritisch ausgelegt werden. Bei emnem unterkntischen Systern sorgt eine externe
Neutronenquelle, die durch Spallation von vorzugsweise schweren Kemen im Target mit
Hochenergieprotonen berettgestellt wird, fiir die zeitliche Konstanz der Neutronenfliisse.

In der Vergangenheit wurde hauptsichlich die Neutronik von verschiedenen Konzepten dis-
kutiert, wobel die Vor- und Nachteile der Transmutation mit ihren Auswirkungen und Anfor-
derungen an die Wiederaufarbeitung nicht ausreichend bewertet wurde. Als Beispiel hierfur
mdgen etwa die unterkritischen Systeme mit flissigem Kernbrennstoff des Los Alamos
National Laboratory (ATW) dienen. Inwieweit solche Konzepte technisch realisierbar sind und
wie das Sicherheitsverhalten dieser Systeme auch unter hypothetischen St6rfallbedingungen zu
bewerten ist, wurde nicht zufriedenstellend beantwortet.

In dieser Arbeit werden in einem ersten Schritt die Griinde fir die Transmutation und die An-
forderungen an die Trenngiite in der Wiederaufarbeitung erarbeitet. Dieses geschieht auf der
Basis des Gefihrdungspoteniials der betrachteten Abfille. Die Eignung verschiedener kemn-
technischer Anlagen fir die Transmutation - betrachtet werden unterkritische und kritische
Systeme - wird vergleichend bewertet. Detaillierte neutronische Untersuchungen werden auf
der Basis des ATW-Konzeptes von Los Alamos durchgefishrt. Der Integral Fast Reactor dient
als Referenzsystem fur einen grundsitzlichen Vergleich der Sicherheitseigenschaften von kri-
tischen und unterkritischen Systemen. Wie erwartet, sind unterkritische Systeme nicht auto-
matisch sicherer. Wichtiger scheint zu sein, dafl man in unterkritischen Systemen einen zusétz-
lichen neutronischen Freiheitsgrad gewinnt, um sowohl Spaliprodukte als auch Actiniden zu
transmutieren.

Ein System mit flussigem Blei als Kithimittel und Trigermatenal der Actiniden wurde ausge-
legt und hinsichtlich seiner technischen Durchftthrbarkeit bewertet. Dieses schiofl Anlagenva-
riationen bzgl. interner und externer Kithlungsformen ein. Zusammenfassend 148t sich feststel-
len, daff die Transmutation in Anlagen dieser Art vielversprechend erscheint und keine un-
tiberwindbaren technischen Probleme ausgemacht werden kénnen.
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1 Einleitung

Der Club of Rome konstatiert in seinem jiingsten Bericht {1.1], daBl die Menschheit an der
Schwelle zu einer globalen Revolution steht. Die zu erwartenden weltweiten Umbriiche sind
gekennzeichnet durch Spannungen zwischen armen und reichen Landern, emner steigenden
Bedrohung menschlicher Lebensrdume und einer immer schneller fortschreitenden techni-
schen und wirtschaftlichen Entwicklung. Eine zentrale Bedeutung kommt dabel einer Ursa-
chenkette, bestehend aus einer Bevélkerungsexplosion in den siidlichen Liandern, dem
weltweit wachsenden Energiebedarf und den durch verstirkte Nutzung fossiler Energietra-
ger zu erwartenden CO,-Freisetzungen zu. Diese konnten nach der Meinung der Mehrheit
der Klimatologen zu einer globalen Erwirmung und Klimaverschiebung mit katastrophalen
Auswirkungen fithren [1.2]. Einen Eindruck von der globalen Dimension einer umweltver-
traglichen Sicherung der Energieversorgung sollen die in Abb. 1.1 dargestellten Energie-
prognosen des World Energy Council (WEC) geben, die 1992 auf der Basis eines Bevolke-
rungsanstiegs von heute 5,3 Milliarden bis 2010 auf etwa 7,2 Milliarden und bis 2020 auf 8

Milliarden erstelit wurden.
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Abb. 1.1: Historie und Projektionen des Weltenergiebedarfes [1.3]

Eine Abwendung dieser katastrophalen Auswirkungen kann mur durch die konzertierte
Fortentwicklung rationeller Energienutzungsformen und durch die Forderung CO,-freter




2 I Einleitung

Energietrager, wie Solarenergie aber auch Kemnenergie!, geschehen, Das unterschiedliche
Potential dieser Moglichkeiten hinsichtlich der CO,-Minderung wird in [1.4] diskutiert.

Die Bedeutung der heutigen Kemenergienutzung und die von ihr ausgehenden Risiken wer-
den m der Bevélkerung unterschiedlich beurteilt, obwohl wissenschaftlich nachgewiesen
werden konnte, da3 die verantwortliche Nutzung der Kernenergie gemi8 geltenden Regeln
und Sicherheitsvorschriften nur unwesentlich, und im Vergleich zum Straflenverkehr nur
marginal, zum Mortalitdtsrisiko des einzelnen Menschen beitragt [1.5]. Auf der anderen
Seite jedoch 1aft sich leicht nachvollziehen, dafl eine zukiinfig verstirkte Nutzung der
Kemenergie im Sinne emer aus Klimaschutzgriinden wiinschenswerten Substitution fossiler
Energietrager auch ein grofleres Gesamtrisiko zur Folge hitte. Dieses gilt insbesondere,
wenn man den gesamten nuklearen Brennstoffkreisiauf bis zum Endlager betrachtet und Ri-
siken durch die Proliferation spaltbarer Materialien einbezieht.

Unabhingig von der subjektiven Beurteilung der dargestellten Problematik ergibt sich die
Verpflichtung, den nuklearen Brennstoffkreislauf mit allen Unwigbarkeiten so vollstindig
wie méglich zu charakterisieren, um die Basis fir einen Vergleich der Risiken und fiir not-
wendige politische Entscheidungen zu schaffen. Desweiteren gilt grundsétzlich das Prinzip
der Minimierung des Gefihrdungspotentials gemifl dem bestmoglichen Stand von Wissen-
schaft und Technik, sofern dieses nicht durch existentielle 6konomische Sachverhalte einge-
schrankt ist. Obige Uberlegungen fithrten im Bereich der kerntechnischen Anlagen zu der
erweiterten Forderung, daB diese katastrophenfrei sein miissen [1.6]. Eine Ubertragung die-
ses Gedankenguts auf das Ende des Brennstoffkreistaufs, die Endlagerung, bedeutet, daft
die Risiken der Endlagerung nicht nur vernachldssigbar, sondern so gering wie es der der-
zeitige technische Standard ermdéglicht, sein sollten, Als Ziel 148t sich formulieren, dafi zu
keinem Zeitpunkt, auch nicht nach mehreren 100.000 Jahren, Storfallszenarien im Endlager
méglich sein dirfen, die zu einer unzuldssig hohen Dosisbelastung der Bevolkerung fithren
wiirden.

Eine Arbeit, die einen Beitrag zu diesem Problemkreis leisten will, beginnt naturgemall mit
einer Charakterisierung der Verhdltnisse im Endlager. Dieses soll direkt un Anschlufl an
diese Einleitung geschehen. Hierdurch lassen sich Schwachstellen des heutigen Brennstoff-
kreislaufs auf der Basis wissenschaftlicher Erkenntnisse sachlich analysieren. Diese Vorge-
hensweise fithrt zur Aufdeckung von Verbesserungsansitzen in dem Sinne, welche Nuklide
mit welcher Reinheit dargestellt werden miifiten, um in einem modifizierten Brennstoffkreis-
lauf rezvkliert zu werden. Die Mengenreduktion toxischer radioaktiver Stoffe wihrend der
Rezyklierung - im folgenden auch als Transmutation bezeichnet - beruht dabel im wesentli-
chen auf den gleichen Prinzipien wie die ursprungliche Nutzung der Kernbrennstoffe.
Toxische langlebige Spaltprodukie werden durch Neutroneneinfinge m biologisch vertrighi-
chere Stoffe umgewandelt; die Transmutation von Actiniden geschieht nach einer von der
konkreten Ausbildung der kerntechnischen Anlage (Neutronenspektrum) abhingigen An-
zahl von Neutroneneinfingen durch Kernspaltung,

17Zur Rolle der Kernenergie in einer zukinfiigen Fnergieversorgung schreibt der Club of Rome {1.11: " Wir
schiagen schweren Herzens vor, auch die Option auf die Kernspaltung offenzuhalten, da diese vermutlich
weniger gefiahrlich ist als die Verbrennung von U1 und Kohle”.
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Neben herkémmlichen schnellen und thermischen Reaktoren bieten sich unterknitische An-
lagen fur die Transmutation von Actiniden und Spaltprodukten an. Die externen (uellneu-
tronen werden dabei durch eine Wechselwirkung hochenergetischer geladener Teilchen
(Protonen, Deuteronen etc.) mit schweren Atomkernen wie etwa Blei bereitgestellt, was
auch als Spallationsreaktion bezeichnet wird. Die Nutzung des Spallationsprozesses zum
Briiten von Spaltmaterial aber auch zur Transmutation von Spaltprodukten wurde bereits ab
den 60er Jahren, beispieisweise in den Arbeiten von Steinberg [1.7,1.8] diskutiert. Einen

b o | gy - P
erneuten Aufinieb und weltweite Aufinerksamkeit erhielten die Diskussicnen zur Trans-

mutation durch die Arbeiten von Bowman ef al {1.9, 1.10} vom Los Alamos National
Laboratory (LANL). Die vorgeschlagenen unterkritischen Systeme sollen Energie aus
fliissigen Kernbrennstoffen (Lésungen, Suspensionen) mit neuen Sicherheitsqualititen der
Anlage und ohne den Aufbau langlebiger Restprodukte bereitstellen. Im Rahmen dieser Ar-
beit soll in einem weiteren Kapitel das so aufgebaute Spannungsfeld zwischen mit hohen Er-
fahrungswerten versehenen und bestindig verbesserten kritischen Reaktoren und innovati-
ven unterkritischen Anlagen dargestellt werden. Besonderes Augenmerk wird dabet auf die
technische Realisierbarkeit, die Anderung der Sicherheitseigenschaften und den resultieren-
den Nutzen, in Form von Transmutationsraten, gelegt.

Spezielle Anlagen wie der unterkritische schwerwassermoderierte Suspensionsreaktor des
LANL und eine schnelle unterkritische Anlage mit metallischen Brennstiben auf der Basis
des vom Argonne National Laboratory entwickelten Integral Fast Reactor (IFR) werden zu
systemtheoretischen Studien herangezogen. Ziel ist es dabei zum einen, aufgrund eigener
neutronischer und thermohydraulischer Rechnungen, das Optimierungspotential und die
Defizite dieser technisch kontriren Systeme aufzuzeigen. Zum anderen lafit sich am Beispiel
des IFR das transiente Verhalten unterkritischer Anlagen unter Storfallbedingungen

beschreiben.

Die in diesen Vergleichen gewonnenen Erkenntnisse filhren zur Formulierung verschiedener
Konstruktionsprinzipien, die in die Auslegung einer unterkritischen Transmutationsanlage
eingebracht werden. Wesentliche Merkmale dieses von einer Arbeitsgruppe der KFA-Julich
entwickelten Vorschlags sind die weitgehende Nutzung thermischer Neutronenspektren und
die Verwendung von fliissigem Blei als Kiihlmittel und Tragersubstanz der Actiniden. Der
aktuelle Stand der Entwicklung von Protonenfenster und Spallationstarget ist in der unter
[1.11] aufgefithrten Arbeit dokumentiert, wihrend systematische Studien zur Neutronik in
[1.12] ausfihrlich dargestellt werden.
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2 Einfithrung in die Entsorgungsproblematik

Die friedliche Nutzung der Kernenergie verlangt eine sichere Entsorgung der abgebrannten
Brennelemente, verbunden mit einer Spaltstoffkontrolle, die die Proliferation von waffenfa-
higem Material effektiv verhindert. Die Erfullung beider oben aufgestellter Forderungen ist
eng mit dem favorisierten von Nation zu Nation unterschiedlichen Brennstoffzyklus verbun-
den. Prinzipiell unterscheidet man mit Hinblick auf die deutsche Problematik die direkte
Endlagerung und die Wiederaufarbeitung, aber daneben existieren noch eine Reihe anderer
Moglichkeiten und Zwischenstufen, welche in einem ersten Abschnitt dargestellt werden
sollen. Endprodukt aller Brennstoffzyklen sind leicht-, mittel- und hochradiocaktive Abfille.
Die folgende Diskussion konzentriert sich hauptsdchlich auf letztere, da diese wesentlich die
von einem Endlager ausgehenden Risiken bestimmen.

Fiir die Endlagerformationen Granit und Salz soll die praktizierte Vorgehensweise einer Si-
cherheitsanalyse mit ihren wesentlichen Ergebnissen dargestellt werden. Analogien werden,
soweit bekannt, fiir die Endlager Yucca Mountain (USA, Tuff) und Gorleben (Deutschland,
Salzdom) gezogen. Nachteile bzw. nicht untersuchte Storfallpfade bilden einen moglichen
Grund fur die Forderung nach einem modifizierten Brennstoffzyklus auf der Basis der
Transmutation.

Im Zuge dieser noch niber zu beschreibenden Rezyklierung der Actiniden und einiger Spalt-
produkte wird das Ziel verfolgt, die Toxizitat des Abfails durch physikalische Umwandlun-
gen zu reduzieren. Die Vorteile aber auch Grenzen dieser Vorgehensweise sollen in einem
dritten und letzten Abschnitt diskutiert werden.

2.1 Wiederaufarbeitung im nuklearen Brennstoffkreislauf

2.1.1 Heutige Méoglichkeiten und Grenzen

Weltweit werden etwa 340 GW,; von Kernreaktoren bereitgestellt, was in emnem Jahr zu
etwa 9.000 t Schwermetall (SM) in Form abgebrannter Brennelemente fihrt [2.1]. Etwa zur
Halfte wird dieser Abfall nach einer Zwischenlagerung von einigen Jahrzehnten und Abkiin-
gen der Aktivitat der Spaltprodukte direkt in geeigneten Behdltern konditioniert werden.
Danach kann der Abfall dem Endlager zugefiihrt werden, was man als direkte Endlagerung
bezeichnet. Diese Verfahrensweise wird von den USA, Kanada, Schweden und Spanien
verfolgt und auch in Deutschland aus dkonomischen Grinden (niedriger Uranpreis) und
wegen fehlender eigener Kapazitdten zur Rezyklierung positiv beurteilt. Dieser Weg ist si-
cherlich derjenige, der Anforderungen an die chemische ProzeBStechnik drastisch ein-
schrinkt, da die entsprechenden Anlagen entfallen. Es soll auch nicht unerwihnt bleiben,
daB damit ebenfalls ein Ort moglicher Freisetzung von Radioaktivitit und eine stetig zu
kontrollierende mégliche Quelle waffenfihigen Plutoniums praktisch entfalit.
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Ebendieses Phutonium sollte durch die Konzeption von Wiederaufarbertungsanlagen (WAA)
im Sinne einer Schonung der Uranresourcen weitergenutzt werden. Das Funktionsschema
einer WAA 4Bt sich anhand von Abb. 2.1 erklaren. Nach einer mechanischen Trennung der
abgebrannten Brennelemente (Head - End) wird der Brennstoff in Salpetersiure aufgelost.
Die darauffolgende groBtechnische Trennung der Fraktionen Uran, Plutonium von den
Spaltprodukten, die in diesem Schema die eigentlichen Spaltprodukte (FP) und die Minor
Actinides (MA) umfassen, wird weltweit nach dem PUREX-Verfahren vorgenommen.
e gt o Tevrtrn btiamernittale Tribhartorlen
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(TBP) zur Separation von Uran und Plutonium von den Spaltprodukten.
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Abb. 2.1: Schema zum Verfahrensablauf bei der wissrigen Wiederaufarbeitung {2.2]
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Eine mengenmiBige Betrachtung der einzelnen Fraktionen, wie sie aus dem Jahresbetrieb
eines typischen Druckwasserreaktors und der nachfolgenden Wiederaufarbeitung der Ab-
fille entstehen, gibt Abb. 2.2. Neben der Abtrennung von Plutonium und Uran, ist beson-
ders die immense Volumenreduktion der hochaktiven Abfille (HAW > 104 C¥/m3) 2u be-
achten. Die 5 m3 HAW enthalten weniger als 1 % U und Pu, die im Reaktor erzeugten
Spaltprodukte und den mengenméBig kleinen Rest der aufgebauten hoheren Transurane wie
Americium und Curium (siehe hierzu auch Anhang B.1). Der HAW wird im Endlager auf-
grund von Toxizitat und Aktivitat (Warmeentwicklung) gesondert eingelagert. Fir mittel-
und leichtaktive Abfille (MAW und LAW) kommen bedeutend schwichere Auflagen zur
Anwendung, obwohl auch hier Transurangehalte von 1-2 % vorhanden sein kénnen.

Die weltweite Kapazitit an WAA betrigt einige 1000 t SM/a. La Hague (Frankreich) kann
etwa 1200 t SM/a (in Zukunft weitere 1600 t SM/a [2.1]) wiederaufarbeiten. Eine Wieder-
anfarbeitung wird momentan mengenméBig etwa fiir die Hilfte der Abfille in Frankreich,
England und Japan angestrebt. Aufgrund fehlender Kapazititen und, da nicht alle der
OECD angeschlossenen Lander wiederaufarbeiten, hat sich innerhalb der OECD-Lander ein
Uberhang von 84.000 t SM angesammelt (1992). Man erwartet bis zum Jahr 2000 ein wei-
teres Anwachsen auf etwa 200.000 t SM [2.1].
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Abb. 2.2: Jihrliche Betriebabfille eines 1300 MW, - Druckwasserreaktors (ca. 80 % Auslastung)
und entsprechende in der WAA erzeugte Fraktionen [2.2 u. Anhang B.1]

Insgesamt wurden aus kommerziellen Reaktoren bis 1990 weltweit etwa 115.000 t SM
entladen, die ihrerseits 650 t Pu enthalten, Zum Vergleich sei an dieser Stelle erwihnt, dal
die Kapazitaten eines typischen Endlagers (Beispiel Gorleben) auf etwa 3000 m> HAW, ent-
sprechend ursprimglichen 78.000 t SM [2.3], begrenzt sind. Zusétzlich ist zu beriicksichti-
gen, daB sich das Gesamtspaltstoffinventar durch die Ergebnisse der Abristungsverhand-
lungen und entsprechende Verlagerungen des Zustindigkeitsbereichs in zivile Institutionen
erhéht. Insgesamt ging man 1990 von einem Inventar an Waffenplutonium® in den USA von
97 + 8 t und in der ehemaligen UDSSR von 125 = 25 t aus. England und Frankreich werden
zusammen auf etwa 14 t Pu veranschlagt. Waffenuran? ist nach vergleichenden Schitzungen
in den USA zu etwa 500 t vorhanden, in der fritheren UDSSR zu 500-700 t. Man darf auf-
grund des Abbaus der militarisch gebundenen nuklearen Inventare erwarten, dafl gerade die
Freisetzungen an Waffenuran und hochangereichertem Uran, welches etwa in Schiffsreak-
toren eingesetzt wird, zu einem konstant niedrigen Niveau der Uranpreise in den néchsten
Jahren beitragen werden [2.9].

Wie bereits angesprochen, kénnen die Uran und Plutonium-Fraktionen aus der WAA weiter
in Kemnkrafiwerken genutzt werden, wobei heutzutage nur die einmalige Pu-Riickfithrung
praktiziert wird. Dieses setzt zuvor die Herstellung von Mischoxid-Brennelementen (MOX
typischerweise 3,1 % Pu Rest U) voraus, Eine Diskussion des Einsatzes von MOX-Brenn-
elementen in LWR wird in Kapitel 3 vorgenommen. Die Rilckfithrung des Urans in LWR
erfordert aufgrund des reduzierten U-235 Gehaltes eine erneute Anreicherung. Sie wird
aber aufgrund niedriger Uran-Preise im Aungenblick nicht durchgefiihrt.

Alternativ zu thermischen Reaktoren ist der Einsatz von schnellen Reaktoren (SBR) mog-
lich. Aber auch hier enstehen, insbesondere bei mehrfacher Rezyklierung, aus dem Aufbau
kurzlebiger a-Strahler Handhabungsprobleme bei der Herstellung der Brennelemente. Bei
Verwendung von wissrigen Aufbereitungsverfahren ist genausc wie beim Einsatz von
LWR.-Brennstoffen verstiarkt mit Radiolyseerscheinungen zu rechnen, die die organischen

IWaffenplutonium enthilt im aligemeinen weniger als 7% Pu-240. Der Anteil an Pu-239 betrégt somit
mindestens 93%.

2Waffenuran besteht zu mehr als 90% aus U-235.
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Extraktionsmittel zersetzen. Schnelle Reaktoren kénnen weiteres Pu aus den abgetrennten
U-Fraktionen der WAA oder auch aus abgereichertem Uran erbriiten. Ebenfalls besteht die
Moglichkeit in konvertierenden Systemen hauptsachlich Pu zu spalten. In der Literatur wird
je nach politischer Uberzeugung des jeweiligen Autors, ékonomischer Bewertung der ver-
schiedenen kerntechmischen Anlagen, dem geschitzten weltweiten Energiebedarf und der
geschitzten Reichweite der Uranvorrite eine hochst unterschiedliche Anzahl von thermi-
schen und schnelien Reaktoren gefordert.

2.1.2 Innovative Verfahren

Im Produktstrom der WAA kann man sich auch eine weitere Aufspaltung der Transurane
vorstellen. Wihrend die Abtrennung des Np auch durch eine Erweiterung des PUREX-Pro-
zesses in heutigen Anlagen mit Einschrankungen moglich ist, erfolgt bei der Separation der
Am-Cm Fraktion auch die ungewiinschte Koextraktion der Lanthaniden. Am und Cm mus-
sen deshalb in nachgeschalteten Prozessen, deren Funktionsfahigkeit allerdings bis heute nur
im LabormaBstab nachgewiesen wurde, gesondert extrahiert werden. Eine Ubersicht iiber
Verfahren auf der Basis von PUREX-ahnlichen Prozessen und modifizierten Brennstoff-
kreisiaufen findet sich in [2.1] und {2.5]. Eine Studie verschiedener wiissriger Extraktions-
verfahren, die zu dem Ergebnis kommt, daf Dekontaminationsfaktoren® von 103 fur Pu,
Am und Cm und 10 fiir Np ein verniinftiges Ziel darstellen, wurde vom JRC-Ispra durchge-
fuhrt [2.6].

Wegen der Unvollkommenheit dieser Ansitze scheint die Erforschung prinzipiell anderer
Verfahren, die direkt mit moglichst wenigen Verfahrensschritten und hohen Dekontamina-
tionsfaktoren die Transurane und ausgewihlte Spaltprodukte wirksam vom mengenmaBig
groBen Rest der wenig toxischen Spaltprodukte abtrennen, geboten zu sein. Aus diesem
Grund werden beispielsweise innerhalb des Forschungszentruras Jilich Flissig-Fest Extrak-
tionsverfahren auf der Basis der Chromatographie untersucht. Als problematisch ist bei die-
sem Verfahren die Strahlenbestandigkeit der festen Einzelkomponenten anzusehen [2.7].

Neben wissrigen Aufbereitungsverfahren konnten ebenfalls pyrometallurgische Prozesse
zum Einsatz kommen, die auf der Anwendung elektrolytischer Abscheideverfahren in Salz-
Metallschmelzen beruben. Fin Beispiel hierfiir ist das vom Argonne National Laboratory
(ANL) untersuchte Konzept des Integral Fast Reactor (IFR). Dieses Konzept sieht einen
geschlossenen Brennstoffkreislauf fiir schnelle natriumgekihlte Reaktoren mit metaliischem
Brennstoff, im allgemeinen U-Pu-Zr Legierungen mit Pu-Anteilen bis zu 30% und Zr-An-
teilen von etwa 10 Gew-%, vor (siehe auch Kapitel 3 und 5). Das Kernstiick des Prozesses,
die elektrolytische Aufspaltung des abgebrannten Brennstoffes (Electrorefining), st in Abb.
2.3 illustriert.

3Der Dekontaminationsfaktor ist als Verhaltnis der Aktivitaten (Massen) sines spezifischen Nuklids nach
der Entnahme aus dem Reaktor zu der Aktivitat im endzulagemden Gebinde nach der Wiederaufarbeitung
definiert, Die oben angegebenen Zahlenwerte entsprechen fiir Pu also Verlusten von 8.1 %.
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Abb. 2.3:  Elektrolytische Trenmung (Electrorefining) von U, TRU und den Spaltprodukien
(RE = Seltene Erden) als Kemstiick der pyrometallurgischen Wiederaufarbertung

beim IFR-Zyklus [2 8]

Wesentliche Figenschaften pyrometallurgischer Verfahren sind:
e Reduktion der Abklingzeiten aufgrund fehlender Radiolyse,
« kleinere spezifische Bauvolumina mit entsprechenden Vorteilen fiir die Abschirmung,

« gleichzeitige Handhabung groferer Massen, da kritische Massen aufgrund des fehlenden
Moderators bedeutend gréBer sind,

« ferngesteuerte Handhabung aufgrund des hoheren Strahlenpegels, was die Proliferation
von spaltbaren Materialien aber auch die Zuganglichkeit fur Wartungsarbeiten er-
schwert.

Zudem wird beim IFR bewuft auf eine Trennung des Pu vom Rest der Transurane (TRU)
verzichtet. Ebenfalls ist die Dekontamination von den seltenen Erden (RE) nur unvollstin-
dig, wodurch die Gefahr besteht, da8 sich nach mehrfachen Rezyklierungen die metallurgi-
schen und thermodynamischen Eigenschaften der Brennelemente andern. Die Problematik
der seltenen Erden wird generell von Baetsie [2.1] als Nachteil des IFR empfunden. Auf der
anderen Seite allerdings zeichnet sich der IFR-ProzeB durch eine einfache ProzeBfithrung
aus, da abgesehen von nachgeschalteten thermischen Ausdampfverfahren fiir miigeflihrte
Salz- und Cadmium-Reste (Cathode Processing) nur ein ProzeBschritt notwendig ist, um an
den Kathoden die fir eine erneute Brennelementherstellung notwendigen Fraktionen (U,
TRU) bereitzustellen.

Fin vereinfachtes FluBdiagramm, das auch die grundsétziiche Moéglichkeit der Transmuta-
tion von LWR-Abfillen einschiiefit, ist in Abb. 2.4 wiedergegeben. Bei dieser Prozeffith-
rung glaubt man, 99,9 % der Transurane aus dem LWR-Abfall abtrennen zu konnen. Ver-
luste im daran gekoppelten IFR-Zyklus werden, upter Einbeziehung zusatzlicher Prozefi-
schritte zur mehrfachen Reinigung des Salzes von Transuranen, mit 0,1 - 0,5 % angegeben.
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Abb. 2.4: Gememsamer pyrometallurgischer Bremnstoffkreislauf bei Betrieb von LWR's mit
oxidischem Brennstoff und IFR’s mit metallischem Bremnstoff (nach [2.8])
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Somit sind die zum Endlager transportierten Spaltprodukte im wesentlichen frei von Actini-
den. Fine groBtechnische Demonstration des IFR-Zyklus steht genauso wie die Einbezie-
hung anderer Brennstoffsorten in einen pyrometallurgischen Kreislauf noch aus [2 8],

An dieser Stelle sei ebenfalls an das Potential trockener Aufbereitungsverfahren erinnert,
an denen verstarkt Kanada und Sidkorea interessiert sind. Diese Verfahren gehen auf eine
Entwicklung von Atomics International in den 60er Jahren zurlick und wurden unter dem
Namen AIROX (Atomics International Reduction Oxidation Process) bekannt. Die Separa-
tion von fliichtigen Spaltprodukten, Hiillmaterialien und Brennstoffbestandteilen findet hier-
bei statt durch Ausnutzung pyrochemischer Reaktionen bei Temperaturen zwischen 400 bis
600 °C. Durch Zufuhr von O, reagiert das UO, in den Brennstofftabletten zu U;Og, voraus-
gesetzt die Hiillrohre sind zuvor perforiert worden. Durch die Anderung der chemischen
Struktur vergroBert sich das Volumen, und das granulierte Oxid 1aft sich rein darstellen.
Nach einer Reduktion mit H, konnten mit ferngesteuerten Manipulatoren erneut Brennstabe
hergestelit werden. Es gelingt im allgemeinen nur die Abtrennung fliachtiger Spaltprodukte
(Kr, Xe, I und Tritium) und halbfliichtiger Spaltprodukte (Cs und Ru). Wegen des Restge-
haltes an U-235 ist der Brennstoff direkt in Schwerwasserreaktoren vom Typ CANDU ein-
setzbar. Bei entsprechender Zumischung von Spaltstoffen ist ebenfalls die Rezyklierung n
LWR moglich. Da die hoheren Actiniden und ein Grofiteil der Spaltprodukte im Brennstoff
verbleiben, ist die Anzahl der Rezyklierungen stark begrenzt. Auf der anderen Seite werden
aber keine toxischen Chemikalien eingesetzt, und das Proliferationsrisiko ist bedeutend ge-
ringer als beim PUREX-Verfahren, da Pu in keiner Stufe in reiner Form vorliegt {2.5].
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2.2 Endlagerung

Das Ende des Brennstoffkreislaufes wird durch das Endlager gebildet, das alle Abfallformen
aufnimmt. Es gilt die radioaktiven Produkte bis zu ihrem Zerfall auf unbedenkliche Konzen-
trationen méglichst vollstandig von der Biosphire fernzuhalten. Dieses Schutzziel kann fiir
die kurzen Zeitriume der Zwischenlagerung bereits heute zuverlissig durch die Trockenla-
gerung in CASTOR-Behsltern realisiert werden. Weitgehende Einigkeit besteht ebenfalls
darin, daf} allein durch technische Barrieren das Schutzziel auf etwa 1000 Jahre ausgedehnt
werden kann, was durch Untersuchungen zur Langzeitkorrosion verschiedener Abfallbe-
halterwerkstoffe belegt ist [2.10, 2.11, 2.12].

Aufgrund der Langlebigkeit und Toxizitit einiger Isotope mufl das Endlager weitere Riick-
haltemechanismen bereitstellen, die die Schutzfunktion fiir mehrere bunderttausend Jahre
wahmehmen. Am weitesten untersucht und auch in der konkreten Planung sind dabei Berg-
werkskonzepte, bei denen je nach geologischen Bedingungen radioaktive Abfille in ver-
schiedenen Gesteinsformationen in 200 bis 1000 m Tiefe eingelagert werden sollen. Als
geeignete Gesteine werden heute hauptsichlich Granit, Tuff, Steinsalz und Ton angesehen.

Granit gehort genauso wie Tuff zu den Gesteinen magmatischen Ursprungs. Granit ist
chemisch sehr stabil, in Wasser nur sehr schwer l6slich und mechanisch sehr standfest. Der
geringen Wasserdurchldssigkeit im Gestein steht die erhohte Wasserfihrung in Kltften ge-
geniiber. Die relative Rauhigkeit des Gesteins sorgt ebenfalls fiir eine hohe Sorption der Ra-
dionuklide. Dieses hohe Sorptionsvermdgen wird nur noch von Tuff Gbertroffen, dem
Wirtsgestein fiir das nationale Endlager der USA in den Yucca Mountains. Wasserdampfdif-
fusion ist in Granit und Tuff ein wichtiger StoffiransportprozeB, da auch oberhalb wasser-
fuhrender Schichten Wasser mit bis zu 20 Vol %-Anteilen (Tuff) eingelagert semn kann
[2.13].

Wasseranteile in Steinsalz werden demgegeniiber typischerweise mit weniger als [ Gew-%
angegeben. Quelle hierfur ist neben Laugeneinschliissen das Carnallitmineral, das Wasser bei
erhohten Temperaturen freisetzt. Aufgrund von Radiolyseprozessen und der Bildung von
Salzsiure kann dieses Wasser in der Nihe von Abfalibehiltern 4uBerst korrosiv sein. Das
Sorptionsvermégen von Steinsalz (Gorleben, Deutschland) ist dulerst gering. Zum Aus-
gleich ist im Salz allerdings die Permeabilitit fiir Gase sehr klein und aufgrund der Plastizi-
tit, die mit hohen Temperaturen ansteigt, schiiefen sich Risse selbsttitig.

Diese Kurzbeschreibung zeigt, dafl jedes der Gesteine fiir die Endlagerung wichtige typische
Vorteile aufweist, die aber auch lokal im Extremfall von Nachteilen tberschattet werden
konnen. Dementsprechend gibt es kein Idealgestein, und die Endlagerfahgkeit kann nur an
konkreten Standorten untersucht und festgestellt werden.

Eine Einschitzung der Gefihrdung, die von der Endlagerung hochaktiven Abfalls ausgeht,
wurde in der Vergangenheit oft durch deterministische Anséitze vorgenommen. Die Simula-~
tion umfaBt dabei, ausgehend von einem unterstellten Auslésemechanismus, die formelma-
flige Beurteilung der Rickhaltewirkungen (Stoffiransport) des Abfaligebindes und der
geologischen Formation Endiager mit allen Spaltstoffbarrieren (Abb. 2.5) bis zur Wechsel-
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wirkung mit dem Menschen Zeitriume von emigen 100.000 Jahren sind aufgrund der
Langzeittoxizitit der Abfille zu berticksichigen.
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Abb. 2.5: Das Multibarrderenkonzept in einem Endlager zum sicheren EmschiuB des hochaktiven
Abfalls (High-Level Waste, HLW) [2.3]

Je nachdem ob der schiadliche Stoff als Trinkwasser, mit der Atemluft oder als Nahrung
aufgenommen wird, sind, unter dem zusatzlichen Gesichtspunkt verschiedener biologischer
Verweilzeiten der einzelnen Elemente im menschlichen Kérper, hochst unterschiedliche Ge-
sundheitsbeeintrachtungen zu erwarten. Dieses bedeutet, daf die komplette Biosphére, ein-
schlief8lich der Efgewohnheiten der Menschen gemi$ einem durchschnittlichen jahriichen
Speiseplan modelliert wird. Die aufgenommenen Aktivititen je Nuklid {Bq] lassen sich in
eine personenbezogene Gesamtdosis [Sv] umrechnen und mit wissenschafilich begrimndba-
ren Grenzwerten (siche Anhang B) oder der Dosis aufgrund der natiirlichen Hintergrund-
strahlung von etwa 1 mSv/a vergleichen,

Aufgrund von ibertidgigen Standorterkundungen, Probebohrungen und dem damit gewon-
nenen Datenmaterial 146t sich die prinzipielle Standortsicherheit verschiedener Endlager-
formationen durch umfangreiche Simulationen feststellen. Als Beispiel soll die von der eu-
ropaischen Gemeinschaft unter dem Namen PAGIS durchgefihrie Studie skizziert werden
{2.3]. HaupteingangsgréBe der Studie ist dabei der hochaktive Abfall von LWR-Brennele-
menten, aufgearbeitet nach dem PUREX-Prozef3 und nach einer Zwischenlagerung von 30
Jahren. Der Abfall ist verglast und nach dem AVM-Verfahren in Stahlbehilter einge-
schlossen. Die daraus errechneten in der Umgebung des Endlagers auftretenden Aktivitdten
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wurden gemiB den Empfehlungen der International Commission on Radiological Protection
in eine Dosis konvertiert. Verwendung fanden dabei die Empfehlungen Nr. 30 aus dem
Tahre 1980 und eine im Laufe der Studie publizierte Neubewertung der Transurane (siehe
hierzu auch Anhang B.2). PAGIS falit vergleichend einen GroBteil des akkumulierten Wis-
sens um die Endlagerung radioaktiver Abfille an potentiellen Standorten innerhalb von Eu-
ropa zusammen und beschreibt u. a. eine Salz- und eine Granitformation. Sicherheitsunter-
suchungen sind in diesem Rahmen zu den moglichen Standorten Gorleben und Aunat

L T < L g 0 e Tal e T e ey
{(Frankreich) flir verschiedene Storfallszenarien dokumentiert.

Sinnvollerweise mimmt man die folgende Unterscheidung vor:

e Bei dem Normalszenarium werden heute erkennbare Trends bzgl. der Geologie fortge-
schrieben und die Interaktionen zwischen Abfallmatrix, Strukturmatenalien und Endla-
gerformation berechnet.

s Abweichende Szenarien konnen in mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit behafteteten
verinderten klimatischen Bedingungen (Eiszeiten), gednderten Wasserstromungen (im
Extremfall Wassereinbruch) etc. besteher. Prinzipiell unerheblich ist es dabei, ob diese
Szenarien durch menschliche Eingriffe (Beispiel: Brunnenbohrung nahe einem Endlager)
ausgeldst werden.

e Die dritte Klasse umfaBt die explosiven Szenarien, wie Vulkanismus, Meteoritenein-
schlage, tektonische Verschiebungen oder Klimaveranderungen (Gletscher) mit emer so
groBen Amplitude, dafl die direkte Freisetzung von Radionukliden in die Biosphire
méglich wird. Fur die in der PAG/S-Studie untersuchten potentiellen Standorte wurde
die Wahrscheinlichkeit solcher Ereignisse zu weniger als 1077/a bestimmt und deshalb
nicht weiter verfolgt.

Frganzend dienen Parametervariationen dazu, den Einflul einzelner Faktoren
(Materialwerte des Wirtsgesteins, Loslichkeit einzelner Elemente etc.) innerhalb einer End-
lagerkonzeption auf das zuvor berechnete Ergebnis zu ermitieln,

Der Salzstock in Gorleben soll in Zukunft den Abfillen deutscher Kernkraftwerke als End-
Jager dienen. Er entstand vor etwa 200 Millionen Jahren und hob sich in der nachfolgenden
Zeit bei gleichzeitiger Subrosion von Salz um 0,02 mm/a. Extrapoliert man be: der Untersu-
chung des Normalszenartums das Verhalten des Salzstocks nach der Einlagerung in die Zu-
kunft, so wird sich als erstes der Raum um das Endlager selbsttatig dicht schlieen aufgrand
der Plastizitit des Salzes. Da Steinsalz der hier zugrundegelegten Qualitit fir Gase und
Wasser undurchdringlich ist, kénnen auch im Rahmen des Normaiszenariums keine Abfille
in Losung gehen und an die Oberfliche transportiert werden. Unterstellt man einen Anstieg
des Salzstocks von 0,033 mm/a (wahrscheinticher 0,01 mm/a), verbunden mit entsprechen-
den Subrosionserscheinungen, so betrigt die maximale Personendosis bei Annahme eines
Salzgehaltes im Trinkwasser von 31 mg/ nach 15 Millionen Jahren 1076 Sv/a.

Dieses Szenarium tritt in der Sicherheitsbewertung zuriick gegeniiber dem massiven, frith-
zejtigen Wassereinbruch in das Bergwerk. Dieser mit Wahrscheinlichkeiten von grofienord-
nungsmiBig 106 versehene Storfall postuliert zum einen unentdeckte Laugenemschliisse
nahe den Eckbohrléchern und zum anderen den unbegrenzten Wassereinbruch iiber eine
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Wasserader. Dieser Wassereinbruch wird direkt nach dem ordnungsgeméfien SchlieBen des
Endlagers hypothetisch unterstellt. Die maximale errechnete Dosis von 103 Sv/a tritt nach
ca. 20.000 Jahren auf und ist wesentlich auf Cs-135 zuriickzuftihren (Abb. 2.6).
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Abb. 2.6:  Errechnete Personendosis mit dem Anteil der wesentlichen Nukhide
anfgrund eines frithzeitigen Wasseremnbruchs fiir das Endlager Gorleben® [2.3]

Aus der Vielzahl der vorstellbaren Storfille, die zuriickzufithren sind auf zukimftiges
menschliches Fehlverhalten, wird exemplarisch der folgende Ablauf unterstellt. 1000 Jahre
nach Finrichten des Endlagers wird Wasser injiziert, um Hohlrdume fir die Lagerung von
Ol oder ahnlichem zu schaffen. 50 Jabre spiter, nach Ende der Nutzung dieses Zwischenia-
gers, gelangt Lauge in den freigewordenen Hohlraum. Diese Lauge wird HAW-Behilter
korrodieren und spiter durch die nattrliche Konvergenz des Salzes hinausgedriickt werden.
Die berechnete maximale Dosis von 3-10> Sv/a wird in diesem Fall nach 700.000 a erreicht
und ist zuriickzufithren auf Np-237.

Granit wird, wie oben erlautert, ebenfalls als geeignetes Wirtsgestein angesehen. Sofern die
Anzahl der nattirlich vorhandenen Risse hinreichend klein ist, ist die mittlere Permeabilitat
fiir Wasser duBerst gering. Innerhalb des Normalszenariums ist anzunehmen, dafl Teile des
Abfalls in das Grundwasser tibertreten. Aufgrund der Schichtdicke des tiber dem Endlager
liegenden Gesteins (ca. 1000 m) ist mit Freisetzungen jedoch erst nach 100.000 Jahren zu
rechnen. Die von den einzeinen Nukliden verursachten Dosen stellen sich gemafl Abb. 2.7

dar.

4 Fiisr Gorleben wurde gemif der in Deutschland zo erwartenden Verhiltnisse J-129 im das Inventar aufge-
nommen. Nach Baefsie entlassen dic WAA in England und Frankreich J-129 unter kontrollierten Bedin-
gungen in die Weltmeere. Dieses Vorgehen wird bei den heutigen geringen Wiederaunfarbeitungskapazititen
als vertretbar erachtet [1.11
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Abb. 2.7:  Errechnete Personendosis mit dem Anteil der wesentlichen Nuklide beim stfrungsfreien
Betrieb eines Endlagers (Normalszenarium) i der Granitformation bei Auriat [2.3]

<

Die Ergebnisse der oben angefithrten Simulationen machen neben bestimmten Spaltproduk-
ten die zentrale Bedeutung der 4n+1-Zerfallsreihe deutlich, da Np-237 mit seinen Zerfalls-
produkten U-233 und Th-229 einen wesentlichen Anteil an der Personendosis hat. Np-237
wiederum entsteht aufgrund seiner langen Halbwertszeit von 2-10% Jahren wihrend der
Einlagerung zunichst aus den relativ kurzlebigen Am-241 (432 a) und Pu-241 (14,4a) und
sinkt in seiner Konzentration erst nach 10° Jahren (siehe auch Kap. 2.3).

Im Vergleich zum Salz schitzt man in PAGIS die Unsicherheiten fiir die Granitformation als
relativ grof ein, da Risse mit erhhter Wasserfithrung die Rackhaltewirkungen verschlech-
tern konnen. Querrisse haben einen gréBeren Einflufl als vertikale Risse und konnen das
Austreten von Radioaktivitit zeitlich um eine Grofenordnung vorverlagern. Man nimmt je-
doch an, diese im Vorfeld zu detektieren. Menschliche Eingriffe kénnen fiir Bergleute zu
Dosen von 16 mSv/a fithren, was sich jedoch immer noch im Ralumen der natiirlichen Hin-
tergrundstrahlung des Granits bewegt. Ebenfalls liegt diese Dosis unterhalb der nach [2.15]
wihrend des Arbeitslebens zuldssigen jdhrlichen Dosis flir Arbeiter von 20 mSv. Aufgrund
der aligemein niedrigen Strahlendosen kommt man auch hier zu dem Ergebnis, daff Granit-

formationen ebenfalls als Endlager geeignet sind.

Diese Aussage ist jedoch nicht zu verwechseln mit einer abschlieBenden Fignungsaussage.
Letztere basiert auf einer untertigigen Erkundung, die den Grad der Homogenitat und die
genaue Zusammensetzung des Wirtsgesteins offenlegt. Auf der Basis neuer Erkenntnisse
und der eventuell anderen Zusammensetzung des Abfalls mit zugehoériger Matrix bzw. Be-
hilter sind entsprechend neue Simulationsrechnungen zu erstellen, die durchaus von den
oben vorgestellten Rechrungen abweichen konnen. Als Beispiel sei etwa eine in direktem
Vergleich zu Abb. 2.6 zu sehende Simulation zum Wassereinbruch in Gorleben angefithrt
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[2.14], die maximale Dosen von 10 Sv/a errechnet, wobei Np-237 und Tc-99 dominant
sind.

Die Extrapolation in Zeitrdume, die die Menschheitsgeschichte ber weitem ibersteigen, ist
grundsdtzlich als problematisch anzusehen, da hohe Unsicherheiten im explizit zu modellie-
renden chemischen, physikalischen, geologischen und nicht zuletzt menschlichen Verhalten
bestehen. Als Abhilfe schligt Merz vor [2.16], quantitative Ergebnisse in Form von Freiset-
zungsraten nur bis zu 104 Jahren zu erstellen. Diese sollen durch rein qualitative Analysen
bis zu 106 Jahren erginzt werden. Eine solche Vorgehensweise setzt aber voraus, dal} die
verbleibende Toxizitat des Abfalls jenseits von 104 Jahren im wesentlichen der natiirlicher
Strahlenquellen bzw. dem Gefahrdungspotential des urspriinglich eingesetzten Brennstoffs
entspricht (siehe auch Kapitel 2.3). Ebenfalls impliziert man durch die Benutzung der in den
[CRP-Richtlinien aufgefiihrten Dosiskonvertierungsfaktoren, dafl die Empfindlichkeit des
menschlichen Organismus auf radioaktive Strahlung sich auch in ferner Zukunft nicht nen-

nenswert indert.

Kritik wird inzwischen an den Sicherheitsberechnungen zu dem in den Vereinigten Staaten
geplanten Endlager in Tuff in den Yucca Mountains laut. So kritisiert beispielsweise
Michaels [2.17], daB die jingsten in [2.18] veroffentlichten Studien folgende Mechanismen

nicht beriicksichtigen:

e Die wissrige Korrosion der Abfallbehilter bei Temperaturen tber 100 ©C wird vernach-
ldssigt.

e Die Kolloidbildung®, die die Mobilitat der Radionuklide, insbesondere der Actiniden,
vergroBern konnte, wird nicht rechnerisch erfalt.

Eine Einordnung der Kolioidbildung in die Gesamtproblematik des Stofftransports wird von
Kim vorgenommen [2.19]. Dieser bezeichnet die Fragestellung, welche Rolle die natiirlichen
Kolleide als Transporttriger fiir die Radionuklide spielen, ,als noch weitgehend ungeklart"
und erginzt, dald zur Unterscheidung von mobilen und nicht mobilen Kolloiden standort-
spezifische Untersuchungen im Bereich des Endlagers notwendig sind". Der Vollstandigkeit
halber sei angefiihrt, daB Kolloidbildung und Anlagerung an natiirlich vorhandene Kolloide
auch in der PAGIS-Studie [2.3] nicht beriicksichtigt wurden.

Mit einer gewissen Berechtigung 146t sich ebenfalls der Umfang der in PAGIS durchgefithr-
ten Simulationen als nicht ausreichend bezeichnen:

e Explosive Szenarien, die die Riickhaltewirkung des Endlagers umgehen {Metoritenein-
schlag, Vulkanismus etc.), werden wegen geringer Eintrittswahrscheinlichkeit nicht be-
riicksichtigt. Diese Forderung wird aber von Forsberg erhoben, der aufgrund fritherer
Studien deren Beitrag zum Gesamtrisiko, allerdings ohne Angabe eines Referenzendla-
gers, mit 1% beziffert [2.21]. Wahrscheinlichkeitsangaben fur Vulkanausbriiche m
Endlager reichen von 3-10°7/a bis zu 1-10"1}/a [2.17] .

5K olloide sind Partikeln in der Gréfie von 10 bis 100 nm. Eine Abgrenzung von den Begriffen Lésung und
Suspension findet sich in Abschnitt 3.3 4
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s Weitergehende menschliche Eingriffe, beispielsweise zukanftiger Bergbau mit dem Ziel
der Plutoniumgewinnung, werden nicht unterstelit.

Zu den letzten beiden Punkten sind emige Anmerkungen notwendig. So ist zu betonen, dall
auch in solch unwahrscheinfichen Fillen die Folgen immer noch geringer sind, als wiirde
man sich auf kein Endlager einigen und die Abfille oberirdisch lagern. Auf der anderen Seite
146t sich aber auch argumentieren, daB, wenn schon nicht beinahe erwartungsgemifl der
Beitrag solcher unwahrscheinlicher Vorgange zaverldssig zu quantifizieren ist, der Quell-
term weitestgehend reduziert werden sollte. Dieses liefe auf eine Transmutation der Actim-
den hinaus. Was man hierunter versteht und was die speziellen Vorteile der Transmutation
sind, soll im nichsten Abschnitt behandelt werden.

2.3 Transmutation im nuklearen Brennstoffkreislauf

Der Begriff Transmutation ist in der Kerntechnik gleichbedeutend mit der physikalischen
Umwandlung toxischer Isotope des radioaktiven Abfalls in weniger toxische. Der Grad der
Toxizitit einzelner Nuklide héingt beim Menschen von der Art der Aufnahme ab, ob
Ingestion oder Inhalation und er kann gemiB den jeweils neuesten Empfehlungen der
International Commission on Radiclogical Protection (ICRP) als applizierte effektive Dosis
quantifiziert werden. Anhang B.2 gibt einen Uberblick tiber die historische Entwicklung und
unterschiedliche Bewertung wichtiger Nuklide.

Die so ermittelten Toxizitatsaquivalente erlauben die Charakterisierung radioaktiver Abfille,
ohne durch umfangreiche Rechnungen zuvor die Sorption der verschiedenen Nuklide im
Endlager zu beriicksichtigen. Somit resultieren auf der Basis der Ingestion bzw. Inhalation
Zahlenwerte, die das mogliche Gefihrdungspetential wiedergeben. Diese Gefahrdungspo-
tentiale erlauben eine rasche, wenn auch naturgemif unvollstindige Einschitzung des Nut-
zens der Transmutation. Umfassende Aussagen lassen sich ausschlieBlich durch komplette
Simulationen der verschiedenen Stérfallszenarien im Endlager gewinnen, mit dem Unter-
schied, daB nun der transmutierte Abfall mit den darin enthaltenen Reststoffen und nicht der
HAW aus der Aufbereitung des LWR-Brennstoffs in der WAA die Haupteingangsgrofie

bildet.

Da in der Endlagerdiskussion der Wassereinbruch und die mit Wasser transportierten Akti-
vititen dorminieren wird vielfach das Gefahrdungspotential unter der pessimistischen An-
nahme der volistindigen Loslichkeit aller betrachteten Elemente durch diejenige Menge
Wasser ausgedriickt, die notwendig ist, um eine bestimmte Menge radioaktiver Substanzen
auf ein fiir einen Menschen ungefihrliches Mafl zu verdinnen. Fir die Abfille der direkten
Endlagerung eines deutschen DWR mit 3,5 % U-235, der aufgrund der Verwendung von
logarithmischen MaBstaben durchaus auch als charakteristisch fiir den gesamten Uran-
Brennstoffkreislauf angesehen werden kann, ergibt sich gemaB Abb. 2 8 folgender zeitlicher
Verlauf.
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Abb. 2.8: Gefihrdungspotential ber direkter Endlagerung, Abbrand DWR: 35 GWd /t SM

a: Vergleich der Hauptfraktionen mit verschiedenen Referenzwerten jeweils 1t
- Uranerz (0,2 %) in natiirlichem Gleichgewicht mit semen Zerfallsprodukten
- angereichertes im Reaktor eingesetztes Uranmetall mat Anstieg der Toxizitit

durch die Zerfallsprodukte
- Uranmaneral (Pechblende 60 %) mit seinen Zerfallsprodukten mm Gleichgewicht
b: Anteil emnzelner ausgewdhiter Elemente mit Summenkurve der Actimaden

Auffallig ist die Dominanz der Actiniden iiber den gesamten Zeitbereich, die sich im wegent-
lichen aus der Aufwertung der TRU nach ICRP-61 {2.15] im Gegensatz zur ICRP-30
(Teile 1 bis 3) einstellt (siehe hierzu auch Anhang B.2), Np-237 dagegen wurde stark abge-
wertet. Bei der elementweisen Betrachtung stellt man fest, dafl die Toxizitdt die ersten 20
Jahre von Pu bestimmt wird, danach von Am und ab 1000 Jahre wieder vom Pu. Das in den
Simulationsrechnungen zur Endlagersicherheit so wichtige Np-237 dominiert erst nach
500.000 a mit etwa 5-107 m3 Wasser. Wihit man das natirlich vorkommende Mineral
Pechblende als zu unterschreitendes Vergleichsniveau flir das Gefdhrdungspotential des
Abfalls, so folgt aus Abb. 2.8, daf die Sicherheit der Verwahrung im Endlager fur mehr als
107 Jahre quantitativ nachgewiesen werden mufl. Auf die damit verbundene Problematik
wurde in Abschnitt 2.2 eingegangen. Eine Reduktion des Nachweises der Endlagersicherheit
auf die von Merz vorgeschlagenen und als ein Ziel der Transmutation zu sehenden
104 Jahre erfordert eine Reduktion der Toxizitit der Actiniden um mehr als 2 GroéBenord-
nungen. Die ebenfalls sehr mobilen Elemente Jod und Tc bewegen sich im Bereich der
Uranerzvorkommen mit 0,2 % Uran-Gehalt.
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Durch die Benutzung der momentan neuesten Empfehlungen nach ICRP-61 wird, wie oben
schon ausgefithrt, innerhalb von 107 Jahren kein denkbares Vergleichsniveau wie etwa das
des Uranminerals Pechblende oder gar das von Uranerz unterschritten. Dieses gilt ebenfalls,
falls man die in den Reaktor eingesetzte Menge an angereichertem Uran zugrunde legt, die
zu diesem Zweck allerdings auch das zusammen mit dem U-235 dberproportional angerei-
cherte 1-234 enthalten muB. Hierbei handelt es sich ja um die bei der Brennelementherstel-
lung der Natur zuvor entnommene Menge an Radiotoxizitat, weshalb dieser Vergleichsmaf-

stab am ehesten die Folgen der Nutzung der Kernenergie deutlich macht. Die Angabe eines
geeigneten Vergleichsniveaus ist aber dariiberhinaus an sich problematisch, da selbst Uran-
Erz nur bei Verbleib in der Lagerstitte keine negativen Auswirkungen auf den Menschen

hat (Aufbau von Ra-226 und iber gasformiges Rn von Pb-210}).

Fir die in diesem Vergleich relativ niedrig bewerteten Spaltprodukte 148t sich feststellen,
daB allein aus dem aus einer Tonne Uranbrennstoff erzeugten Jod mit einem ausgewiesenen
Gefihrdungspotential von 2-10° m? Wasser nach 10 Millionen Jahren Lagerzeit immerhin
noch 250.000 Menschen eine nach der deutschen Strahlenschutzverordnung maximal zulds-
sige Jahresdosis von 3-10* Sv/a inkorporieren konnten {2.20]. Dieses erscheint insofern be-
denklich als Jod eines der mobilsten Elemente im radioaktiven Abfall darstellt. Somit ist
quasi als Umkehrschiuf ein Endlager wahrscheinlich als Mobilitdtsbarriere auch bei Reduk-
tion der Toxizitit unter jedes der angegebenen Vergleichsniveaus notwendig. Allerdings
kann ein Sicherheitsnachweis sich dann auf mehr qualitative Vergleiche der einzulagernden
Stoffmatrix und Uranmineralien in einer Erzlagerstitte beschrinken. Unterschreitet man das
gewihlte Vergleichsniveau innerhalb von grofenordnungsmiBig 1000 Jahren, so lassen sich
alle Schutzfunktionen durch technische Barrieren in Form von geeigneten Behiltern ga-
rantieren, was die Aufgaben der Gesteinsformationen des Endlagers als zusétzliche Barnie-
ren mit allen Unwigbarkeiten weitgehend eliminiert. Dieses stellt das idealisierte Fernziel
der Transmutation dar. Die Verwendung einer auslaugresistenten Matnix 18t als Erginzung
zu den Behiltern zu sehen und insbesondere dann angezeigt, wenn einzelne Elemente, bei-
spielsweise wegen zu geringer Wirkungsquerschnitte, einer Transmutation nur schwer zu-
géanglich sind.

Die Giite jeder Transmutationsbestrebung ist direkt an die Abtrennverluste in der WAA ge-
koppelt. Abb. 2.9 stellt mit Kurve a heute technisch erreichbare Abtrennraten fiir U und Pu
zukiinftig maximal méglichen gegentiiber. Die zukiinflig moglichen Varianten schliefien die
Abtrennung von Np und der héheren Actiniden von den Spaltprodukten ein. Es stellt sich
die Frage, welche Abtrennraten sinnvoll sind. Offensichtlich unterscheidet sich das Gefihr-
dungspotential des HAW (Kurve a) nur geringfiigig vom Gefihrdungspotential der in den
Brennelementen bei einer direkten Endlagerung enthaltenen Actiniden. Der Vergleich von
Kurvenverlauf b und d zeigt, daf3 offensichtlich Restgehalte von bis zu etwa 0,1 % an Acti-
niden eine sinnvolle Dekontamination darstellen, da der Toxuzititsverlauf von Kurve d im
logarithmischen MaBstab nicht wesentlich héher als der von Kurve b ist. Weiterhin 143t sich
damit auch das etwas bescheidenere Ziel der Reduktion der Gefshrdungspotentiale in weni-
ger als 10.000 Jahren unter das Vergleichsniveau der Pechblende verwirklichen. Bertcksich-
tigt man zusatzlich, dall das itber Am-241 und Pu-241 aufgebaute Np-237 und nicht das
primar vorhandene Np-237 das Langzeitrisiko bestimmt, so waren ebenfalls hohere Restge-
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halte an Np im Bereich von einigen Prozent im endzulagernden Gebinde vertretbar. Diese
Schiufifolgerung deckt sich mit den in Kap. 2.1 als verninftig ausgewiesenen Trennfaktoren
[2.6].
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Ein weiterer Diskusstionspunkt fiir die Festlegung sinnvoller Abtrennraten ergibt sich aus der
Tatsache, daB die meisten im Moment diskutierten Anlagen zur Transmutation ausschiief3-
lich die Transurane diskutieren und keine Rezyklierung der Uran-Fraktion planen. Sofern
dieses Ziel picht verfolgt wird, 1aBt sich die Toxizitdt der Abfille rein aufgrund der Mengen-
betrachtung der Uran-Fraktionen und dem nicht annihernd vollstindigen Abbrand vor
U-234 im Reaktor nicht wesentlich unter die Toxizitdt der urspriinghich eingesetzten Tonne
an angereichertem Uran bringen.

Belastungsfihig sind Betrachtungen dieser Art jedoch erst, wenn weitere Abtrennverluste
aus dem Transmutationsschema eingerechnet werden. Vorstellbare zusitziiche Abfalistrome
entstehen aus der begrenzten Nutzung der Transmutationsanlage mit allen ihren Struktur-
materialien und den Verlusten einer weiteren Wiederaufarbeitung, die bei einer nmicht voll-
stindigen Umwandlung der Abfille der direkten Endlagerung in einem Schritt erforderlich
wird.

Wie in der Diskussion um die Sicherheit eines Endlagers in Kapitel 2.2 deutlich wurde, exi-
stieren neben dem Wassereinbruch auch andere wenn auch bedeutend unwahrscheinlichere
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Storfalle. Fiir samtliche explosiven Szenarien ist deshalb ein Toxzitdtsdquivalent, ausge-
driickt durch die Verdiinnung in Luft, entscheidend. Auch hier dominieren wiederum die
Actiniden {Abb. 2.10), und zwar in einem weitaus grofferen Mal als bei der Wasserverdiin-
nung. Dementsprechend kann eine Transmutation der Actiniden auch die Folgen hypotheti-
scher explosiver Szenarien deutlich begrenzen.
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In der amerikanischen Literatur ist noch ein weiterer von der Environmental Protection
Agency (EPA) aufgesteliter Vergleichsmafistab bekannt. Dieser Mal3stab berticksichtigt drei
Hauptpfade, die Aufriahme von Radioaktivitit iiber die Atemluft, iber den Boden (ebenfalls
vorstellbar aus Erdaushitben) und tiber das Grundwasser. Fur jeden Pfad, seinerseits unter-
teilt in weitere Unterpfade, wird die Maximaimenge kalkuliert, die von einem bestimmten
Nuklid freigesetzt werden darf, so dafl 1000 vorzeitig Tote iiber einen Zeitraum von 10.000
Jahren auftreten. Dieses Vorgehen ist prinzipiell analog zu der Berechnung der personenbe-
zogenen Dosis nach Ermittlung der Aktivititen der aus einem Endlager austretenden Nukli-
de (Kap. 2.2). Rechnungen mit EPA-Werten wurden von Croff durchgefiihrt [2.24] mit
grundsatzlich dhnlichen Ergebnissen wie bei der Wasserverdiinnung. Auch hier 146t sich nur
durch Transmutation in Verbindung mit einer Endlagerung das von der EPA festgelegte
Vergleichsniveau erreichen.
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Neben den Toxizitatsindices ist die Nachwirme des Abfalls fir die Sicherheit des Endla-
gers &ufierst wichtig. Es zeigt sich, dafl die Actiniden schon relativ frithzeitig, und zwar nach
etwa 60 Jahren, die Wirmeentwicklung bestimmen (Abb. 2.11). Somit wird eine Trans-
mutation der Actiniden uber die Senkung der Temperaturen und die Reduktion der o~Akti-
vitit zu medrigeren Materialschidigungen der umgebenden Matnx und geringeren Lang-
zeitkorrosionsraten fithren.

|Actiniden

104 .

Nachwédrme / [W/ t SM]

0 100 200 300 400 500 600 700 800 9S00 1000
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Abb. 2.11: Zeitverlanf der Wirmeentwicklung der LWR-Abfalle bei direkter Endiagerung,
Abbrandrechnung PWR nach Anhang B.]

Positive Auswirkungen sind ebenfalls auf die sich im Wirtsgestein einstellenden thermischen
Spannungen zu erwarten. So werden in Granit, bei 30 Jahren Zwischenlagerung des HAW,
die Maximaltemperaturen nach weiteren 10 Jahren erreicht, beim Salz dagegen aufgrund der
deutlich besseren Wirmeleitfihigkeit nach etwa 100 Jahren Somit wire bei emer der
Transmutation nachgeschalteten Zwischenlagerung von etwa 50 Jahren eine bedeutende
Vereinfachung bzgl des notwendigen Berechnungsaufwandes und eine erhthte Zuverlis-
sigkeit der Ergebnisse bel nahezu allen Storfallszenarien im Endlager zu erwarten. Will man
zusatzlich die Zwischenlagerungszeiten minimieren, so ist eine Abtrennung und moglicher-
weise separate Nutzung der Elemente Sr und Cs ratsam, da Sr-90 und Cs-137 zusammen
mit ihren Folgeprodukten Y-90 und Ba-137m 10 Jahre nach der Entnahme des Brennstoffs
aus dem Reaktor die Nachwirmefreisetzung zu mehr als 50 % bestimmen. Alternativ bedeu-
tet die Eptnahme dieser Elemente aber auch die Maglichkeit einer héheren Schwerme-
tallaufnahme des Endlagers.

Aufgrund der verschiedenen Mdoglichkeiten, die Gefibrlichkeit des radioaktiven Abfalls zu
beschreiben, ist es duBerst schwierig Priferenzen der Transmutation festzulegen. Grund-
satzlich sind Toxizitdt und Mobilitit der einzelnen Nuklide erginzend zu betrachten Die
Liste der Kandidaten fiir eine Transmutation scheint bis jetzt offen zu sein. Ein wesentlicher
Faktor hierfiir ist, dafl die Mobilitit einzelner Elemente von den konkreten Verhiltnissen im
Endlager abhingig ist. Je nach geologischer Formation, dem Korrosionsverlauf der Abfall-
matrix und der Freisetzungszeit treten unterschiedliche Nuklide bei der Berticksichtigung
des Wasserpfades in den Vordergrund (siehe Abb. 2.6, Abb. 2.7). In den meisten Rechnun-
gen haben jedoch Np-237 mut den zugehorngen Zerfallsprodukten und die mobilen Spalt-
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produkte Tc-99 und J-129 {2.14] einen wesentlichen Anteil an der freigesetzien Gesamtdo-
s1s.

Aber auch andere Nuklide, wie die Uran-Isotope und deren Folgeprodukte, weitere Spalt-
produkte und aktivierte Bestandteile der Strukturmaterialien sind von Bedeutung, und es st
durchaus vorstellbar, daf sich in der hohen Anzahi zu berticksichtigender Elemente Grenzen
der Transmutation verbergen. Weitere Grenzen sind durch den fir emmige Nukhide erheblich
hoheren technischen Aufwand gegeben. So bestimmt Cs-135 das vom Element Cs ausge-
hende Langzeitrisiko. Allerdings wiirde die direkte Bestrahlung von Cs zu weiteren Aufbau-
ten aus dem stabilen, im LWR-Abfall in etwa 21/,-fach hoher konzentrierten, Cs-133 fiih-
ren. Keine Frage scheint es dagegen aufgrund der Dominanz in nahezu jedem Vergleichs-
maBstab (Wasser, Luft, Wirmeentwicklung) zu sein, daf3 eine Transmutationskampagne die
Actiniden addressieren mufl. Hiervon lassen sich auch weitere positive Auswirkungen auf
den Anfang des nuklearen Brennstoffkreislaufes erwarten, da der Aufwand fir die Uranerz-
gewinnung und primire Anreicherung gemafl der vollstandigeren Brennstoffnutzung redu-
ziert wird.

Die oben aufgefithrten Argumente in Verbindung mit den Schwierigkeiten der Charaktern-
sterung geeigneter Endlagerformationen sollten Grund genug dafiir sein, andere Entsor-
gungswege unter Einbindung der Transmutation wissenschaftlich zu analysieren. Nach ei-
nem ausfithrlichen Vergleich der Risiken und der 6konomischen Anreize 1483t sich dann die
Basis fiir eine politische Entscheidung schaffen. Risiken einer breit angelegten Transmuta-
tion liegen beispielsweise aufgrund der zu schaffenden Wiederaufarbeitungskapazititen in
erhohten Strahlenexpositionen der die Kernenergie nutzenden Generationen. Ein weiterer
wesentlicher Teil des somit zumindest modifizierten nuklearen Brennstoffkreislaufs sind
diejenigen kerntechnischen Anlagen, die die Brennstoffe weiterverwerten. Diese sollen m
dem folgenden Kapitel beschrieben werden.

In diesem Zusammenhang ist zu erwihnen, daB8 Croff, der 1980 in [2.23] zu dem Ergebnis
kam, daB keine zwingenden Griinde fiir die Transmutation existieren, insbesondere mit Hin-
blick auf die Probleme des geplanten Endlagers in den Yucca Mountains nun Anreize in die-
ser Alternative sieht und seine damalige Einschitzung 1990 in [2.24] korrigierte.
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3 Anlagen zur Transmutation

Transmutation von Actiniden und Spaltprodukten it sich in verschiedenen Anlagen
durchfubren. In diesemn Kapitel sollen diesbeziiglich einige wesentliche Charaktenstika
herausgearbeitet werden. Gegenstand soll dabei - mit Ricksicht auf die notwendige Begren-
zung der Darstellung - nicht so sehr die Vermittlung einer kompletten Ubersicht der welt-
weiten Vorschiige zur Transmutation als vielmehr eine Diskussion moglichst relevanter
Neuerangen und deren Abgrenzung von herkdmmlicher mit hohen Erfahrungswerten behaf-
teten Kernreaktoren sein. Fine umfassende Ubersicht weltweiter Aktivitdten und Vor-
schlige vermitteln [3.1] und [3.2]. Es sei daraof hingewiesen, dall in der vorliegenden Ar-
beit ausschlieBlich die Transmutation von Spaltprodukten und Actiniden durch Neutronen-
einfangreaktionen und Spaltung diskutiert werden sollen. Direkte Wechselwirkungsmdg-
fichkeiten der Protonen werden nicht niher erdrtert.

3.1 Anforderungen an Transmutationssysteme

Der Konzeption eines Transmutationssystems mul die Aufstellung von Bewertungsfaktoren
vorausgehen. Dieses ist ein suflerst schwieriges und umfangreiches Unternehmen, da an die-
ser Stelle neutronenphysikalische, technische, dkologische und auch Skonomische Aspekte
zu beriicksichtigen sind.

Aufgrund der Zielformulierung, die Abfille anderer Reaktoren (hauptsichlich LWR) mog-
lichst vollstandig zu transmutieren, ergibt sich als primares Kriterum die Effektivitat der
Umwandlung toxischer in nicht toxische Isotope. Zur Uberpriifung dieses Kriteriums ist ein
Kontroliraum zu wihlen, der die Transmutationsanlage mit der zugehorigen Aufbereitung!
einschlieft. Alle Stoffstréme, die tiber die Systemgrenzen treten, inclusive der Aufbere:-
tungsverluste und der Abfille aus der spiteren Entsorgung der Anlage sind zu bilanzieren.
Fine Wichtung der Massen ber die in Kapitel 2 diskutierten Gefihrdungspotentiale
(Wasserverdiinnung oder dhnliches) ist sinnvoll und kann durch den Vergleich der Zeitab-
hangigkeit der Gefihrdungspotentiale erganzt werden. Die zu bilanzierenden Stoffstrome
werden wesentlich von dem in der Anlage fiir t-» 2 zu erwartenden Nuklidvektor
(Gleichgewicht) beeinfluBt. Im Einzelfall wird zu kldren sein, fiir welchen Zeitraum und mit
welcher Anzahl von Rezyklierungen die Mengen technisch (Beispiel: Begrenzung der Wie-
deraufarbeitung durch hohe Aktivititen der Pu-238 Aufbauten) und neutronenphysikalisch
sinnvoll (Beispiel: Absinken des Eigenwertes durch Aufbau von absorbierenden Nukliden)
zu handhaben sind.

IMit Aufbereitung ist an dieser Stelle nicht die herkémmliche WAA zur Auftrennung des LWR-Wastes
gemeint. Vielmehr wird jede Transmutationsanlage weitere Aufbereitungseinrichtungen bendtigen, um das
nicht vollstindig transtrtierte Material von den Spaltprodukten zu trennen.
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Samtliche Massen sollten im Simne einer Gesamtbetrachtung des somit neu geschaffenen
Teils des nukiearen Brennstoffkreislaufes auf die ingesamt pro kg eingesetztes Schwermetall
erzeugte elektrische Leistung normiert werden. Diese addiert sich aus dem Abbrand bzw.
der Leistung des Systems, dessen Abfalle transmutiert werden sollen (meist LWR), und dem
Abbrand in der Transmutationsanlage. Die elektrische Leistung wird gewdhlt, da sie bei der
heutigen Form der Kernenergienutzung den eigentlichen Nutzen darstellt. Zuktnftig konn-
ten eventuell allgemeinere exergetische Betrachtungen sinnvoll sein. Setzt man in einer er-
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abschatzen. Der Zahler enthilt dabei die aufgrund der Bilanzierung des Transmutations-
systems in das Endlager zu verbringenden Transurane, wihrend der Nenner die Transurane
aus dem einfachen Durchlauf durch einen Leichtwasserreaktor (LWR bei direkter Endlage-
rung) enhalt. In GL. 3.1 kann man in der einfachsten Form wegen dhnlicher Gefibrdungspo-
tentiale der TRU die spezifischen Massen [kg/MW}] zueinander in Beziehung setzen. Bei-
spiele zur Anwendung von Gl. 3.1 finden sich in Kap. 3.2.1 und Kap. 3.2.2.

In der Literatur [3.1] wurde bis jetzt ein solcher Ansatz nicht verfolgt. Stattdessen werden
Giitefaktoren verwendet, die historisch gewachsen sind. So wird beispielsweise die transmu-
tierte Masse von MA (Minor Actinides) von der NEA gemil der folgenden Beziehung

JWBOEC - A’MEOEC

Gl 32
tz'}::h ( }

Am=

A bezogene Massendifferenz
Py thermische Leistung
ty Zyklusdauner
MA Masse an Minor Actinides zu Beginn (BOEC)
und gegen Ende eines Gleichgewichtszykius (EOEC)

normiert, um die Effektivitat der Umwandlung zu beurteilen. An dieser Stelle scheint es be-
denklich, daB Pu, obwoh! gemaR Kapitel 2 von dhnlicher Toxizitat wie andere Transurane,
nicht in die Berechnung eingeht [3.3]. Betrachtet man nun die Anderung der Transuranmen-
ge (TRU) oder stellvertretend gar die Anderung der Toxizitdten der TRU, so ergibt sich ein
MaB fir die Geschwindigkeit der Umwandlung. Eine nuklidweise Bilanzierung erlaubt Aus-
sagen, welche Elemente abgebaut und welche aufgebaut werden. Bei der Verwendung die-
ses Giitefaktors ist jedoch zu beachten, daff die maximale globale Umwandlungsrate an
Transuranen iiber die Spaltenergie mit der thermischen Leistung verknipft 1st und ungefahr
1 /(MW d) (bei untersteliten 214 MeV/Spaltung) betridgt®. Heutige fur die Pu-Um-

2Die Energie pro Spaltang setzt sich aus der (n,f)-Reaktion und aus wirmetdnenden {n,y)-Reaktionen
susammen. Nach DIN 25485 betragt der thermisch nutzbare Teil der Pu-239 Spaltung 211,2 MeV, der der

Pu-241Spaltang 213,7 MeV. Da in unterkritischen Anlage der Amnteil der (n,y)-Reaktionen héher ist, steigt
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wandlung konfigurierte Reaktoren weisen nur deswegen deutlich niedrigere Umwandlungs-
raten auf, weil ein gewisser Anteil von Transuranen bestandig neu aus dem U-238 aufgebant
wird.

Zur Kennzeichnung der Umwandlungsrate findet sich ebenfalls oft die Angabe, welche An-
zahl von DWR's ihren Abfall in die entsprechende Transmutationsanlage schicken konnen.
Auch diese Zahl 188t sich direkt aus der in Anhang B.2 aufgefithrten TRU-Menge des
DWR-Abfalls angeben. Diese betrdgt ca. 340 kg TRU/Jahr bei einer thermischen Leistung
des betrachieten DWR von 4000 MWy, und einer Auslastung von 80 %. Somit werden
0,29 g/(MWd) TRU produziert. Rein aufgrund der Actinidenbilanz erfordern also - der
Zahlenwert folgt als Kehrwert aus dem Produktionsterm - 3,4 DWR's etwa eine Transmuta-
tionsanlage gleicher thermischer Leistung, die threrseits 1 g/(MW,d) TRU umsetzt.

Beziiglich der Transmutation von Spaltprodukten, die in reaktordhnlichen Anlagen durch
den Finfang eines oder mehrerer Neutronen erfolgt, ist zu beachten, dall die notwendigen
Neutronen in Form von UberschuBreaktivitit bereitzustellen sind. Hier entschirfen unterks-
tische Anlagen die ansonsten zwingende Kritikalititsbedingung. Fur die praktische Kon-
struktion einer Anlage zur zusitzlichen Spaltprodukttransmutation ist dariiber hinaus ent-
scheidend, wie groB die Menge einzubringender Spaltprodukte sein mufl, um eine be-
stimmte Umwandlungsrate zu erreichen. Dieses lduft letzlich auf eine Optimierung der
Querschnitte, des Flusses und eine Minimierung des Inventars hinaus.

Das Inventar, insbesondere das Schwermetallinventar, ist ein zusitzlicher Indikator fiir eine
kerntechnische Anlage. Der Grund hierfiir ist neben Sicherheitsiiberlegungen, dafl das in den
Transmutationsaniagen gebundene Inventar wesentlich bestimmt, in welcher Zeit und auf
weiches Niveau das weltweite Plutonium- und Uraninventar (siehe hierzu die Mengenanga-
ben in Kapitel 2.1} abgebaut werden kann. Unter Berticksichtigung der maximalen Umsatz-
rate von 1 g/(MW ,d), folgt allerdings der Beitrag zur weltweiten Stromversorgung. Dieser
muB dem Bedarf angepaBt sein. In diesem Zusammenhang ist ein von Pigford [3 4] einge-
fithrter Inventarfaktor zu erwiahnen, der das zeitabhingige TRU-Inventar bei weiterer
LWR-Nutzung zu dem zeitabhingigen TRU-Inventar verschiedener Transntationssysteme
bei additiver Beriicksichtigung der Aufbereitungsverluste in Beziehung setzt. Dieser eigent-
lich sinnvolle Weg sollte durch eine Einbezielung des bis heute akkumulierten Inventars
erganzt werden, was in der Notation von Pigford nicht geschieht. Grundsatzlich proble-
matisch ist - und dies ist negativ zu vermerken - die Gleichbehandlung von Aufbereitungs-
verlusten, die einen Teil des Gefshrdungspotentials der Actiniden im Endlager ausmachen,
mit dem in dem Brennstoff von kerntechnischen Anlagen gebundenen Inventar. Die Aufbe-
reitungsverluste sind nur dann an das Inventar der Anlage geknipft, wenn man gleiche Ab-
brande und hnliche chemische Prozeftechnik voraussetzen darf. FormelmiBig wird in [3.1]
ein inventarabhingiger Faktor folgendermaBen gebildet:

7, = MBOEC - MEOEC _ (Gi 3‘3)

fz ’ MABOEC

auch die Energie pro Spaltang. Genauere Angaben lassen sich einer Abbrandrechnung der jeweiligen Zelle
entnehmen.
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Die Sinnhaftigkeit dieser und dhnlicher Grofien, sofern man die MA unter Embeziehung des
Plutoniums durch die TRU ersetzt, darf bezweifelt werden. Beflirworter schuneller Reakto-
ren, die im allgemeinen iiber ein hohes Inventar verfiigen, fithren auch dementsprechend mit
Hinblick auf die Proliferationsgefahr an, dal} diese Reaktorlinie die Vorrdte abgebrannter
Brennelemente oder auch von waffenfihigem Material in externen Lagern sofort nachhaltig
durch die Einbindung in den besser zu kontrollierenden Brennstoffkreislauf minimuert [3.5].
Zur Abschitzung der oben diskutierten, teilweise gegensitzlichen Vorstellungen soll im
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Rahmen der in den Imgcnucn Abschnitten vorzustellenden Transmutationsaniagen iedigiicn
das im Uranbrennstoffkreislauf stationdr notwendige in allen Anlagen gebundene Inventar
ermittelt werden. Grundlage wird eine Fortschreibung der heutigen Energieerzeugung aus
Kernreaktoren von weltweit 340 GW; in die Zukunft sein. Weiterhin wird, sofern die ent-
sprechenden Daten verfiighar sind, im Rahmen einer Gesamtbilanz der Stoffstréme uber die
Systemgrenzen des Transmutationssystems (Gl 3.1) getrennt auf die Aufbereitungsverluste
eingegangen.

Bine weitere zentrale Fragestellung der Transmutation besteht in der Einschitzung der Si-
cherheitseigenschafien der gewihlten Anlage. Diese entziehen sich im allgemeinen einer
pauschalen Bewertung und sind im Einzelfall genauestens zu untersuchen. Anmerkungen
und ein Beispiel hierzu finden sich in Kapitel 5, in dem ein unterkritisches und ein kritisches
natriumgekiihltes System beziiglich ihrer Sicherheitseigenschaften verglichen werden. Der
Sicherheitsbetrachtung vorgeschaltet bleibt grundsitzlich der Nachweis einer techmnischen
Realisierbarkeit. Hierzu sind insbesondere fiir unterkritische Anlagen umfangreiche Expe-

rimente notwendig.

Alle oben aufgezihiten Kriterien sind mehrfach untereinander verkniipft und zusétzlich an
okonomische Randbedingungen gebunden. Deshalb konnen im Rahmen dieser Arbeit nur
ausgewihlte Aspekte der verschiedenen weltweit vorgestellten Konzepte behandeit werden.
Fine Unterteilung wurde vorgenommen in Reaktoren, die allenfalls modifiziert werden
mitssen, und unterkritische, speziell fiir eine Transmutationskampagne, neu zu konstruie-

rende Anlagen.

3.2 Kritische Systeme

3.2.1 Leichtwasser- und Schwerwasserreaktoren

Die Transmutation in Leicht- und Schwerwasserreaktoren ist hauptsdchlich wegen der
enormen technischen Erfahrung und der méglichst weitgehenden Kapitalnutzung  interes-
sant. Das eingeschrankte Ziel ist hierbei deshalb oft ausschlieflich die bessere Ausnutzung
des urspriinglich eingesetzten Urans durch die Rezyklierung des Plutoniums.

Die prinzipiell einfachste Form der Rezyklierung besteht jedoch in dem Einsatz des abge-
brannten LWR-Brennstoffs in schwerwassermoderierten CANDU-Reaktoren, da letzere
wegen geringerer parasitdrer Absorptionen im schweren Wasser keine zusitzliche Anreiche-
rung erfordern. Zur Herstellung der Brennelemente fiir die CANDU-Reaktoren 148t sich
vorteilhaft der AIROX-Prozel anwenden (siehe auch Kap. 2). Kanada und Korea sind an
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einer solchen Rezyklierung interessiert. Eine Abfallreduktion um mehr als 30 % schemnt er-
reichbar [3.6], was allerdings deutlich hinter den in Kapitel 2 aufgestellten Forderungen zur
Reduktion der Gefahrdungspotentiale zuriickbleibt.

Die Anzahl der Rezyklierungen durch den Einsatz von Uran-Plutonium Mischoxid (MOX)
Brennelementen im L'WR begrenzt sich durch die Tatsache, dafl nur Pu-239 und Pu-241
thermisch spaltbar sind. Aufgrund der durch Absorptionen im Brennstoff aufgebauten, nicht
spaltbaren Actiniden steigt die notwendige Anreicherung von Rezyklierung zu Rezykiie-
rung. Bei einem Abbrand von 50.000 MWd/t SM gibt beispielsweise Kessiler eine Anreiche-
rung mit 4,5 % spaltbarem Pu nach dem ersten Rezyklierungsschritt, aber 7.3 % nach dem
7. Schritt an. Wegen des zunehmenden Anteils an Pu-238 und der somit steigenden Aktivi-
t4t sind jedoch maximal 4 Rezyklierungen moglich, bedingt durch Probleme bei der Brenn-
elementfertigung [3.7]. Der 6kologische Nutzen ist ohne Nachrechnung als zweifelhaft ein-
zustufen, wenn man die Resttoxizitdt des abgetrennten HAW (Kapitel 2) betrachtet. Die
Auswirkungen auf die Reaktordynamik werden von den Herstellern (Siemens-KWU) fur die
einfache Pu-Rezyklierung als positiv beurteilt [3.8]. Diese SchiuBfolgerungen sind aber, da
sich Doppler-Koeffizient, Spektralverteilung, Anzahl der verzégerten Neutronen und Uber-
schuBreaktivitat nicht eindeutig in der gleichen Richtung verindern, sicherlich nicht ohne
weiteres auf die mehrfache Rezyklierung mit Gesamtplutoniumanteilen von mehr als 10 %
zu ibertragen. Einer mehrfachen Rezyklierung steht ebenfalls die Radiolyse der wissrigen
Extraktionsmittel in der WAA entgegen. Weiterhin ist mit zunehmender Dauer der Zwi-
schenlagerung der in der WAA abgetrennten Pu-Fraktion der Aufbau von Am-241 aus dem
Pu-241 zu bedenken. Padurch verschirfen sich die Probleme der Brennelementfertigung
[3.9], die nur durch kostenintensive GegenmafBnahmen beberrschi werden konnen. Wegen
des niedrigen Uranpreises ist die Pu-Rezyklierung heute konomisch uninteressant.

Gleiches gilt fiir die Uranrezyklierung in Leichtwasserreaktoren, da es zum erneuten Ein-
satz im Reaktor aufgrund des reduzierten U-235 Gehaltes erneut angereichert werden mul.
Die Anzahl der theoretisch denkbaren Rezyklierungen ist auch hier durch die Verdnderung
des Nuklidvektors begrenzt. Der Aufbau von U-232 als y-Strahler fihrt zunehmend zu
Handling-Problemen, wihrend U-236 als Neutronenabsorber zunehmend die Neutronen-
skonomie beeintrachtigt. Der durch die Anreicherung steigende Anteil von U-234 bestimmt
aufgrund der im Vergleich zum U-238 um 4 GroBenordnungen kleineren Halbwertszeit
(T = 2,46-10° Jahre) das Langzeitrisiko und die Toxizitat geméB der Uran-Radium Zer-
fallsreihe. Dieses fihrt letzlich auch dazu, das Endlagerrisiko der Uranfraktionen zu disku-
tieren [3.10].

Bessere Reduktionen der Resttoxizititen lassen sich erreichen bei einer kompletten Trans-
uranrezyklierung. Hierbei werden alle Transurane entweder zusitzhch homogen beige-
mischt oder heterogen in Form eigener Brennelemente mitrezykliert. Entsprechende Vor-
schiige der CEA finden sich in [3.1]. Sofern jedoch nicht zumindest Am und Np mitrezy-
kliert und die nicht riickholbaren Cm-Verluste begrenzt werden, bleibt ein solcher Ansatz
naturgemaB weit hinter den in Kap. 2 gesteliten Forderungen zuriick. Wegen des Versuchs,
die Actiniden komplett in einem LWR zu rezyklieren - als Referenzsystem wurde der
AP-600 mit 600 MW,; gewihlt -, soll in folgendem die Studie von Lancaster [3.11] mit
ihren wichtigsten Ergebnissen wiedergegeben werden. Bei einem unterstellten Abbrand von
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64 000 MWd/t SM wurde unter Verwendung flugewichteter abbrandabhingiger Quer-
schnitte das Abbrandverhalten des Reaktors Gber 10 Zyklen, entsprechend 80 Jahren, ver-
folgt. Die U-238 Fraktion wurde dabei ausschlieBlich mit Transuranen aus abgebrannten
LWR.-Brennelementen (33.000 MWd/t SM) angereichert. Nach jedem Zykius wurden die
Spaltprodukte fur den folgenden Zyklus vollstindig entfernt.

Ein wichtiges Resultat besteht darin, dafd der Reaktivitatshub Ak zwischen Beginn und Ende
eines Zyklus von 11 nile auf 2,6 nile nach mehr als 80 Jahren sinkt. Somut reduziert sich das
Potential von Reaktivititsstorfillen. Die Verdnderung des Nukhidvektors zwischen dem 1.
und dem 10. Zyklus ist fiir den abgebrannten Brennstoff in Abb. 3.1 dargestellt.
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Abb. 3.1:  Verinderung des Nukhdvektors im LWR nach 80 a (AP-600 nach [3.117) ,
Bezugswert der relativen Anteile = Gesamttransuranmenge EOC 1. Zyklus 52 1,
10. Zykius 14,3 t {myyy3g 57 t —» 47 tnach dem 10. Zyklus)

Es zeigt sich, daf} ein starker Aufbau zu hoheren Cm-Isotopen und in Elemente noch héhe-
rer Ordnungzahl stattfindet. Die im Reaktor gebundene Transuranmenge nimnmt von 5,2t
auf 14,3 t zu. Auch nach 80 Jahren ist noch kein Gleichgewicht festzustellen. In dem gesam-
ten Zeitraum werden 31,2 tPu und 4 t MA, entsprechend 440 kg/a, zugespeist. Diese
Menge ist der jahrlichen Entlademenge von 1,3 DWR mit 1300 MW, dquivalent (siche
Anhang B). Der gestiegene Abbrand a6t sich in Form einer gestiegenen Leistung fiir den
urspriinglich eingesetzten U-Brennstoff ausdriicken. Diese erhoht sich von 1300 MW auf
1762 MW,;. Ohne die unvermeidlichen Aufarbeitungsverluste und ohne die Toxazitat der
eingesetzten Uranmengen zu werten, wiirde eine Entscheidung, das gesamte Inventar nach
80 a als Abfall endzulagern, die Transuranmengen analog zu Gl 3.1 auf etwa:

1431 13- 1300 MW

= : 100 = 30% (Gl 3.4)
312t +4t (600+13-1300) MW

TG

reduziert haben. Fine solcher Weg wire aufgrund von Problemen der Brennelementherstel-
lung (Aufbau hoherer Nuklide wie Cm) oder wegen der nur unzureichenden Moglichkeiten,
die Spaltprodukte zu entfernen (Am-Cm Lanthanidentrennung), durchaus denkbar. Die zur
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Charakterisierung der Transmutation wichtige Umwandlungsrate der Transurane berechnet
sich aus den umgesetzten 21 t und der Leistung von ca. 1800 MWy, des AP-600 zu
0,4 g/(MW,,d) bei 100 % Auslastung, Dieser deutlich von 1 g/(MW,d) abweichende Wert
resultiert aus sekundiren Aufbauten aus dem U-238 der Brennelemente.

Die hier dargestellten Rechnungen lassen die Schlufifolgerung zu, dall eme wesentliche Re-
duktion der Toxizititen im LWR an die Technik der Brennelementherstellung bei vielfacher
Rezyklierung gekniipft ist. Zur Gesamteinschitzung des Nutzens sind langere Rechenzeiten
bis zum Gleichgewicht bzw. nihere Informationen zur Verfahrenstechnik der vielfachen Re-
zyklierung inclusive der in den Aufbereitungseinrichtungen aufiretenden Verluste notwen-
dig. Selbst eine 10-fache Rezyklierung ist an dieser Stelle nicht ausreichend und bleibt weit
hinter der in Kapitel 2 formulierten Zielvorstellung einer Reduktion der Actinidenabfille der
direkten Endlagerung auf weniger als 0,1 % zurtck.

3.2.2 Natriumgekiihite konvertierende Reaktoren

Wesentliche Eigenschaft natriumgekihlter Reaktoren ist das schnelle Neutronenspektrum.
Da sich im Bereich ab etwa 0,5 MeV das Verhiltnis von Spaltquerschnitt oy zu Absorpti-
onsquerschnitt o, bei allen Actiniden zunehmend zu I hin verschiebt, werden nahezu alle
Actiniden direkt gespalten. Schnelle Reaktoren verwenden zumeist oxidischen Brennstoff.
Als logische Form der Aufbereitung bietet sich wie beim LWR das groBtechnisch etablierte
PUREX-Verfahren an. Zur Vermeidung von Aufbauten hoherer Actiniden aus dem U-238
des Brennstoffs solite auf dieses weitgehend verzichtet werden. Gleichzeitig ist jedoch zu
bedenken, daB U-238 iiber die Dopplerverbreiterung der Resonanzen die Gréfie des promp-
ten negativen Brennstoffkoeffizienten bestimmt. Brennstoffe mit einem hoheren Actiniden-
anteil verfiigen Giber veréinderte thermodynamische Figenschaften, wie Schmelzpunkt und
Wirmeleitfahigkeit. In der experimentellen Erprobung befinden sich deshalb heute Brenn-
stoffe mit maximal 50 % an Transuranen und einem Restgehalt von etwa 50 % U-238. Er-
satzstoffe zur Einbindung der TRU, also inerte Matrices ohne U-238 Zumischungen, bilden
einen weiteren Forschungsschwerpunkt, Die Transmutation in schnellen Reaktoren mit oxi-
dischem Brennstoff wird in Frankreich favorisiert. Der Reaktor SUPERPHENIX soll dabei
in der Zukunft der technischen Erprobung neuer Brennstoffsorten dienen [3.12].

Neben oxidischen Brennstoffen sind metallische Brennstoffe (U-Pu-10Zr Legierung)
hauptsachlich im Versuchsreaktor EBR-2 des Argonne National Laboratory getestet wor-
den. Ein schneller Pool-Reaktor mit dem Namen PRISM, entwickelt von General Electrics,
bildet in den USA das Referenzproiekt eines zukiinftigen Fliissigmetallreaktors. Fiir das Re-
aktorprinzip (metallischer Brennstoff + pyrometallurgische Aufbereitung) ist die Bezeich-
nung Integral Fast Reactor (IFR) ublich. Der Reaktor wird ebenfalls oft als Advanced
Liquid Metal Reactor (ALMR) bezeichnet. In [3.13] findet sich eine umfassende Beschrei-
bung des Reaktors. Der zugehorige pyrometallurgische Brennstoffkreislauf wurde in Kap. 2
eridutert.

Umfangreiche Sicherheitsanalysen komnten zeigen, dafl die Systemantworten dieses Typs

auf das Spektrum der méglichen Stérfalle giinstiger als bei vergleichbaren Reaktoren mit
oxidischem Brennstoff ausfiilt. So bestehen sowohl bei einem Verlust der Wirmesenke
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(LOHS) als auch bei einem Ausfall der Kithimittelpumpen (LOF) grofle Temperaturreserven
bis zum Verdampfen von Natrium oder Schmelzen von einzelnen Brennstiben. Die hier be-
schriebene Systemantwort des Reaktors ist selbsttitig, da Kontrolistdbe nicht verfahren
werden mussen. Umfangreiche Versuche am Versuchsreaktor EBR-2 bilden die experimen-
telle Absicherung fiir dieses Verhalten. Ebenfalls toleriert der Reaktor das irrtiimliche Ver-
fahren eines Kontrollstabes, ohne daB es zu Beschidigungen des Cores kommt. Die Ge-
samtleistung des PRISM-Reaktors ist derartig begrenzt, daB das Volumen des Natrium-

A1l 3o it e W ~brrr S e aabhdizhe pamtotahandan Tammara

Pools ausrexcm wm den bei Ausfall der aktiven Nachwarmeapiuhr entsiehenden :empera-
turpeak auf technisch beherrschbare Werte zu begrenzen. Vom Na-Pool wird die Wirme im
allgemeinen durch freie Konvektion an der dufleren Behalterwandung auf die umgebende
Luft iibertragen. Ebenfalls prinzipiell vorstellbare Storfille mit Eintrittswahrscheinlichkeiten
von weniger als 10°/a, bei denen mit einem partiellen Schmelzen der Brennelemente zu
rechnen ist, sind in Kap. S in Zusammenhang mit der vorgenommenen Sicherheitsanalyse
von kritischen und unterkritischen Systemen beschrieben.

Verglichen mit oxidischem Brennstoff fibrt das Fehlen des Sauerstoffs in metallischen
Brennstoffen zu einem hirteren Spektrum Dieses begiinstigt die direkte Spaltung der
Actiniden. Aus diesem Grund, und auch, um eine gewisse Konstanz innerhalb der Arbeit zu
gewihrleisten, sollen Studien zu dieser Reaktorlinie im folgenden stellvertretend fur das
Transmutationspotential schneller Systeme angefiihrt werden. Eine umfangreiche vor kur-
zem durchgefilhrte Untersuchung zu den Moglichkeiten, Waffenplutonium und
LWR-Transurane zum Brennstoffkreislauf des IFR zuzuspeisen, ist in [3.14] dokumentiert.
Die zugrundeliegenden verschiedenen Corekonfigurationen filhren alle zu einer Leistung
von 840 MW, Konventionelle Konverter sind innerhalb des IFR-Konzeptes moglich bis zu
einer minimalen Konversionsrate? C von 0,5. Der Grund fiir diese Begrenzung besteht darin,
daB3 experimentelle Daten nur bis zu einem maximalen TRU-Anteil von 30 % im Brennstoff
existieren. Im Unterschied zu den tiblichen Reaktorauslegungen fiir ein C von 1 verzichtet
man bei der Auslegung als Konverter auf die Brutzonen mit reinen U-Zr Legierungen. Das
H/D-Verhiltnis wird deutlich verkleinert, was die axiale Leckage erhoht und die sekundéren
Uran-Absorptionen reduziert (siehe Abb. 3.2 a und b). Ebenfalls verringert sich die Kihl-
mittelmenge. Somit steht der fiir das Sicherheitsverhalten negativ zu sehenden erhShten
Tberschufireaktivitit des Konverters (ca. Faktor 5) eine Verringerung des Void-Einflusses
(Faktor 3), also der in Stérfillen durch Verdampfen des Kihlmittels Natrium moglichen Re-
aktivititssteigerungen, gegeniiber. Ahniich umfangreiche Sicherheitsanalysen wie fur die m
vorigen Abschnitt beschriebenen Referenzsysteme mit einem C von 1 wurden jedoch fiir die
konventionellen Konverter nicht ausgefiihrt. Eine Parametervariation des Void-Einflusses
findet sich aber etwa in [3.15], und in Kap. 5 sind die Ergebnisse von Storfallsimulationen
fur verschiedene H/D-Verhiltnisse wiedergegeben.

3 Die Konversionsrate C driickt das Verhiltnis neu erzengter Spaltstoffkerne zu den verbauchten
Spaltstoffkernen aus. Es gilt:  C = Neutronenausbeute - 1 - Neutronenverluste
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Abb. 3.2: a: Heterogenes IFR-Core mit C = 1 (Dimensionen; A/ = 107 cm, D = 358 cm) [3.14]
b: Homogenes modifiziertes IFR-Core mit C = 0,5 bei einer alleinigen Bespeisung mit
LWR-Transuranen (Dimensionen: H = 46 cm, D = 444 cm) [3.14]

Hafnium kann bei metallischen Brennstoffen das U-238 ersetzen, da es einen negativen
Dopplerkoeffizienten aufweist. Somit sind theoretisch Umwandlungsraten von 1 g/(MW,d)
denkbar. Hf agiert im stationdren Betrieb als Absorber, weshalb zur Aufrechterhaltung der
Kritikalititsbedingung ein hoheres Pu-Inventar notwendig ist. Hierdurch bleibt der absolute
Reaktivitatsverlast mit 3,2 nile nahe bei dem des konventionelien Konverters. Das fehlende
U-238 fihrt jedoch zusitzlich zu einer verringerten Anzahl verzégerter Neutronen B, so daf
der auf B bezogene Reaktivititsverlust [$] um etwa 50 % hdéher als beim konventionelien
Konverter ausfallt. Zusatzlich erhoht sich der in Storfillen mogliche positive Reaktivitéts-
eintrag durch das Verdampfen des Natriums (Void) von 3 $ auf 19 $. Aus sicherheitstechni-
schen Uberlegungen heraus konnten deshalb Coreauslegungen mit dem Ersatzstoff Hafnium
prohibitiv sein.

Innerhalb des pyrometallurgischen Brennstoffkreislaufs lassen sich die Actiniden nahezu
vollstindig im Reaktor rezyklieren. Abb. 3.3 zeigt fur die externe Zuspeisung von Waffen-
plutonium und LWR-Transuranen in einen konventionellen Konverter die im Gleichgewicht
jeweils am Ende eines Zyklus zu erwartenden Nuklidvektoren. Ebenfalls wird als eine dritte
Variante zum Vergleich der TRU-Hf-Zr Brennstoff angefiihrt. Grundsatzlich ist die fithzet-
tige Einstellung eines Gleichgewichts an dieser Stelle mit einer generellen Eignung des IFR
gleichzusetzen, auch hohere Transurane (H-TRU) zu transmutieren. Dieses schliefit auch
Curium {(Cm) ein, da es innerhalb des IFR-Konzeptes vollstindig rezykliert wird [3.16]. Im
allgemeinen, je nach Zeit der Zwischenlagerung, wird wihrend der ersten Reaktorzyklen bis
zu 30 Jahren Cm aufgebaut und erst danach effektiv transmutiert [3.17].
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Abb. 3.3: Muklidvektoren gegen Ende des Zyklus in einem modifizierten IFR-Core
a- konventionelle Konverter mit Zuspeisung von Waffen-Plutonium bzw. LWR-TRU,
b: Brennelemente aus Hf-Zr-TRU Legierungen mit Zuspeisung von Waffen-Plutonium

Fir die Zuspeisung von Transuranen aus dem abgebrannten LWR-Brennstoff in den kon-
ventionellen Konverter gemaR [3.14] sollen analog zur Diskussion in Kap. 3.1 die bei die-
sem Szenarium letzlich endzulagernden Actinidenmengen der direkten Endlagerung gegen-
tibergestellt werden. Zwischen der Erstbeladung und dem Gleichgewichtszustand steigt das
im Core gebundene TRU-Inventars nur geringfiigig von 3,79t auf 4,28 t. Es werden im
Gleichgewicht jahrlich 124 kg TRU zugespeist. Da jahrlich aus einem typischen DWR etwa
340 kg/a entladen werden {Anhang B.1), wiren in einem stationdren Uranbrennstoffkreis-
lauf 2,74 konventionelle Konverter zur weiteren Verwertung der DWR-Transurane not-
wendig. 543 kg/a TRU werden im pyrometallurgischen Brennstoffkreislauf mit Verlusten
von wenigstens 0,1 % rezykliert (siehe auch Kap. 2). Bei der priméren Abtrennung der TRU
aus dem DWR-Abfall sind weitere 0,1 %, entsprechend 0,124 kg, additiv zu beriicksichti-
gen. Die Normierung auf den bei einem thermischen Wirkungsgrad des IFR von 38 % und
einer thermischen Leistung von 840 MWy, gesteigerten Nutzen von 2174 MW, liefert ana-
log zu Gl. 3.1 eine Reduktion auf

(0,543 +0,124)-2,74 1300

- 1100 = 0,32 % Gl 35
G 340 1300+ 2,74-840- 038 e ( )

der Transuranmengen bei einer direkten Endlagerung. Dieses bedeutet eine weitgehende
Annsherung an das in Kap. 2 formulierte Ziel einer Reduktion auf ein Niveau von wenig-

stens 0,1 %,

Will man - und dieses mag als illustrierendes Beispiel gesehen werden - die weltweit verfig-
baren 340 GW,; durch den so beschriebenen Brennstoffzyklus stationér bereitstellen, so 146t
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sich aus dem TRU-Inventar des IFR von 4,28 t am Ende eines Zyklus auch das weltweit
notwendige in den Anlagen gebundene TRU-Inventar / abschétzen. Dieses betrigt bei nach
oben gerundet 160 notwendigen Einheiten mit jeweils 2174 MW,

7=160-(034t+2,74 428 1) = 1930 t TRU (Gl 3.6)

Somit erniedrigt sich bei dieser Option nicht das weltweite TRU-Inventar (siehe Kap. 2),

anndern sc verdonnslt cich fiherschlioio
sondern eg vergonpelt sicn ubarschiacios,

GemaB Kap. 2 sollten ein umfassendes Transmutationskonzept ebenfalls Spaltprodukte
umwandeln. Diese lassen sich innerhalb schneller Reaktoren nur duferst schlecht transmu-
tieren, da die Inventare wegen der kleinen Wirkungsquerschnitte sehr hoch sein muissen.
Deshalb werden die Neutronen in der unmittelbaren Umgebung der Spaltprodukte thermali-
siert (thermische Inseln), um etwa epithermische Resonanzen auszumutzen Trotz vielver-
sprechender Ansitze ist der Kenntnisstand hier jedoch noch unzureichend, und die generelle
Machbarkeit wird angezweifelt. Uberlegungen zur Transmutation von radioaktivem Jod als
Natriumjodid und Tc-99 in metallischer Form in einer durch Hydride moderierten Zone ei-
nes schnelien ALMR sind in [3.18] dokumentiert. Ausgehend von einem Hochkonverter mit
C~1,1 werden Jod und T¢ in jeweils 12 Brennstaben eingebracht. Die Rechnungen haben
zum Ergebnis, daB 11 kg/a Tc-99 bei gleichzeitiger Produktion von 5,4 kg/a und 6,6 kg/a
Jod bei Produktion von 1,7 kg/a umgesetzt werden. Der Konversionsfaktor sinkt durch die
Einbindung der Spaliprodukte auf 0.8, und der Reaktivititsverlust zwischen BOEC und
EOEC steigt auf ca. 6 §. Diese Rechnung ist jedoch nur als Konzeptstudie zu sehen, da die
Hochtemperatureigenschaften von Jodverbindungen und deren Wechselwirkungen mit
Hillmaterialien als im wesentlichen unbekannt einzustufen sind. Technetium ist n dieser
Beziehung einfacher zu handhaben. Weiterhin ist bei den Hydriden mit einer Zersetzung bel
héheren Temperaturen zu rechnen. Gesamtkonzepte schneller Reaktoren, die sowohl
Spaltprodukte als auch Actiniden transmutieren und auf technische Machbarkeit berpriift
sind, existieren derzeit nicht, was wohl auch darin begriindet ist, da3 die pyrometallurgische
Wiederaufarbeitung im IFR-Kreislauf eine Trennung der Spaltprodukte nicht vorsieht bzw.
zulafit.

3.2.3 Kuritische Systeme im Vergleich

Die Verwendung von Wasser als Moderator bedingt, daf sich thermische Neutronenspek-
tren mit einem Maximum von typischerweise < 0,1 eV ausbilden. In diesem Energiebereich
haben nur U-235, Pu-239, Pu-241, Am-242, Am244, Cm-243 und Cm-245 relativ hohe
Spaltquerschnitte von einigen 100 barn (siehe Anhang}. Fir alle anderen Isotope ist oo >>

op und selbst fiir Pu-239 gilt bei 0,025 eV, dall das Verhaltnis von parasitirer Absorption
zu Spaltung etwa 37 % betrigt. Demgegeniiber betragen die Spaltquerschnitte in schnellen
Neutronenspektren maximal einige barn, allerdings bei relativ gleichméBiger Verteilung auf
alle Nuklide.

Zwei Schiufifolgerungen lassen sich daraus direkt ableiten. Zum einen ist das Spaltsteffin-
ventar thermischer Reaktoren aufgrund der bedentend héheren Spaltquerschnitie geringer
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als das schneiler Reaktoren. Wie die Rechnungen zo thermischen Reaktoren allerdings zei-
gen, schwindet dieser Vorteil mit zunehmender Nutzung des thermischen Reaktors als
Transmutationsanlage und kehrt sich sogar um, da sich zunehmend nicht spaltbare Trans-
urane aufbauen. So betriagt das Transuran-Inventar in dem von Larcaster beschriebenen
AP-600 nach 80 Jabren 7.9 t TRU/GWy, (1800 MWy, und 14,3 t TRU). Der von Hill be-
rechnete IFR-Reaktor (konventioneller Konverter) mit LWR-Feed weist dagegen im
Gleichgewicht TRU-Gehalte von 5,1 t TRU/GWy, (840 MWy, und 4,28 t TRU) auf. Der
geringe Unterschied an dieser Stelle beruht auf dem um Grofenordnungen héheren Flufl
und den geringeren sekundiren Aufbauten an nicht spaltbaren Actiniden im schnellen Reak-
tor. Somit werden sich in einem geschiossenen Brennstoffkreislauf mit kompletter Rezyklie-
rung der Transurane bei Verwendung von Anlagen mit schnellen Spektren nicht notwendi-
gerweise hohere Transuranverluste einstellen. Dieses gilt umso melr, da der Abbrand
schneller Systeme wegen der weitgehenden Unempfindlichkeit gegentiber dem Aufbau von

Spaltprodukten héher gewahlt werden kann.

Die zweite SchluBfolgerung, die sich aus der Betrachtung der Querschnitte ergibt, bezieht
sich auf das sich einstellende Gleichgewicht. Wegen der bedeutend gleichméBigeren Vertei-
lung der Spaitquerschnitte auf alle Isotope in schnellen Neutronenspektren und wegen eines
hoheren Anteils von Spaitquerschnitt zu parasitirer Absorption wird sich das Gleichgewicht
des Nuklidvektors schneller als in thermischen Reaktoren einstellen. Ebenfalls ist das sich
ausbildende Schwergewicht des Gleichgewichtsvektors im schnellen System nicht so weit
von dem des Speisevektors entfernt. Dieses [aBt sich zwar nur tendenziell an den Nuklid-
vektoren von AP-600 und IFR ablesen (siche Abb. 3.1 und Abb. 3.3); es ist jedoch zu be-
denken, daB} das thermische System noch nicht im Gleichgewicht ist.

Wegen der Unzuldnglichkeit der Rechenprogramme und dem in den Simulationen zum
AP-600 vorgenommenen Zeitabbruch der Betrachtungen nach 80 Jahren bleibt die Frage
nach der Form des sich ausbildenden Gleichgewichtes in thermischen Reaktoren und den
Folgen fir die Kritikalititsbedingung zunichst unbeantwortet. Grundsatzliche Uberlegungen
hierzu wurden aber von Salvatores et al. vorgenommen [3.19]. Grundlage ist, dal} auch fiir
das sich ausbildende Gleichgewicht eine Neutronenbilanz der Form:

QOry  evtl vorhandene externe Neutronendquelle
Dryer Neutronenverbrauch des Brennstoffs

(negative Werte = Neutronenproduktion)
Dy Nentronenverbrauch des zu transmutierenden Nuklids A

L Leckage
CM  Parasitire Neutroneneinfinge i Strukturen und FP

erfisilt sein muf.

Von daher kommt der Ermittlung des Neutronenverbrauchs D, welcher samtliche Kerpreak-
tionen (Einfang, Spaltung etc) unter Beriicksichtigung aller relevanten Aufbauketten
umfaRt, eine zentrale Bedeutung zu. D ergibt sich in allgemeiner Schreibweise fir jedes Nu-

klid A zu :
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wobei durch P die Wahrscheinlichkeiten einer bestimmten Kernreaktion und durch R die zu-
gehorigen Neutronenverluste zum Ausdruck kommen. P ist direkt aus der Normierung der
Querschnitte der jeweiligen Reaktion auf den totalen Querschnitt abzuleiten Negative
Werte von I bedeuten, daB die Transmutation des Nukhids A bei Betrachtung aller Folge-
produkte keine Neutronen verbraucht, sondern Neutronen bereitstellt. Dieses setzt einen
hohen Anteil von Spaltreaktionen (R = 1-v, mit v = Anzahi der Spaltneutronen} voraus.

Nach dem oben beschriebenen Muster wurde der Neutronenverbrauch D in Abhangigkert
vom Neutronenfluf} fiir die Transmutation der wichtigsten Transurane in einem LWR-
Spektrum, einem thermischen Spektrum mit 0,025 ¢V und zwei schnellen Spektren fur oxi-
dische und metallische Brennstoffe untersucht. In den beiden schnellen Spektren - Vorteile
zeichneten sich erwartungsgemil bei der Verwendung von metallischen Brennstoffen oder
der Substitution des Natriums durch Blei ab - sind die D-Werte fiir samtliche Transurane
negativ, so daB die Neutronenbilanz die Transmutation nicht einschrankt. Dieses gilt nicht
fur das idealisierte thermische Spektrum und noch weniger fur das LWR-Spektrum. Eine
Wichtung der D-Werte mit den typischen Anteilen der aus einem LWR entladenen Trans-
urane zeigt, dab in thermischen Systemen ein eklatanter Neutronenmangel herrscht. Dieser
sinkt bei Erhohung der Fliisse. In einem idealisierten thermischen Spektrum bei 0,025 eV
wirken die TRU bet einem Fluf} von 1016 n/cm?/s als Neutronenproduzenten, allerdings in
einem deutlich geringerem Mafe als in typischen schnellen Systemen. Eine ausgeprigte Ab-
hangigkeit vom FiuB zeigt sich beispielsweise beim Np-237 (mogliche Kernreaktionen ge-
mif der Nuklidtafel im Anhang A), da hohe Neutronenflisse zu einer erhohten direkten
Spaltrate im aufgebauten Np-238 fithren. Der Zerfall in das Pu-238 und die nachfolgende
Spaltung im Pu-239, die ja erst nach einem Verbrauch von 2 Neutronen erfolgen kann, wird
zunehmend unbedeutend. Es mub an dieser Stelle einschrinkend darauf hingewiesen wer-
den, daB der D-Wert keinesfalls fiir alle Nuklide konstant mit dem FluB steigt, was der
obige einfache Zusammenhang vermuten l4Bt. Stattdessen zeigen eimige Nuklide ausge-
pragte Maxima, allerdings meist bei technisch ohnehin nicht relevanten Neutronenfliissen
von mehr als 1016 n/cm?/s,

Aus den oben dargestellten theoretisch begriindeten Ergebnissen 14Bt sich ableiten, dall der
Betrieb eines LWR mit alleiniger Zuspeisung von TRU aus anderen LWR im Gleichgewicht
aus rein neutronischen Uberlegungen nicht méglich sein wird. Man wird also separat neu-
tronenerzeugenden Brennstoff in Form einer hoheren Anreicherung von beispielsweise
U-235 zusetzen miissen, was zur Folge hat, daff die resuitierenden Transmutationsraten
deutlich geringer als 1 g/(MWy,d) ausfallen. Fir einen schrelien Reaktor wie den ALMR
gelten keine direkten Einschrinkungen der Neutronenbilanz. Indirekt reduziert sich jedoch
die maximale Umwandlungsrate, wenn man nicht auf U-238 verzichten kann. Da weiterhin
die Sicherheitsphilosophie schneller Reaktoren darin besteht, den Void-EinfluB des Na-
triums durch den Bau flacher Reaktoren mit hoher Neutronenleckage zu begrenzen, 1st auch
zu bezweifeln, ob eben diese Neutronen fiir eine Spaltprodukttransmutation nutzbar ge-
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macht werden konnten. In beiden Fallen (thermische und schnelle Systeme) lieBe sich jedoch
die Bedeutung der Neutronenbilanz (Gl 3.7) durch die Verwendung von externen
Quellneutronen entschirfen. Dieses fithrt letzlich zu der Notwendigkeit, das Potential un-
terkritischer Anlagen mit externer Neutronenquelle zu untersuchen. Die Ergebnisse von
Salvatores machen ebenfalls deutlich, daf die Transmutation in thermischen Anlagen umso
besser wird, je thermischer das Spektrum ist und je hoher der FluB sein wird. Hier ist auf
eine wichtige Beschrankung der Studie hinzuweisen, die darin besteht, daf, sobald die

Transurane mit ihren Aufbauten einen gewissen Anteil in einem Reaktor erreicht haben, sich

ehenfalls das Neutronenspektrum verschieben wird. Von daher wird in thermischen
Systemen die Frage zu beantworten sein, inwieweit man das Spektrum im Gleichgewicht
thermalisieren kann und ob nicht durch die kluge Ausnutzung von Resonanzen fiir die
Transmutation insgesamt giinstigere Bedingungen als in einem LWR-Spektrum geschaffen
werden kénnen. Umfangreiche Untersuchungen hierzu werden von Lizana [3.3] vorge-
nommen, eine neutronische und technische Beurteilung der mit emnem thermischen
Spektrum arbeitenden ATW-Transmutationsanlage des LANL findet sich in Kapitel 4

3.3 Unterkritische Systeme

Unterkritische Systeme sind Anlagen, bei denen die Konstanz des Neutronenflusses durch
externe Quellneutronen garantiert wird. Diese Neutronen werden durch Zersplitierung
schwerer Atomkerne in einem Target produziert. Die Zersplitterung wird durch den Be-
schuf mit Hochenergieteilchen ausgeldst und als Spallation® bezeichnet. Abb. 3.4 illustriert
die ablaufenden Prozesse. Die hochenergetischen Primirteiichen (Protonen, Deuteronen etc.
von einigen 100 MeV) dringen in den Kern ein und losen eine intranukleare Kaskade aus.
Der hochangeregte Kern gibt dabei seine Energie durch Abdampfen von Nukleonen ab. Bel
den Nukleonen handelt es sich bevorzugt um Neutronen, sofern es sich um schwerere Kerne
handelt. Die Wahrscheinlichkeit der Spaltung eines Kerns steigt mit der Massenzahl des an-
geregten Kerns. Die hochenergetischen abgedampften Teilchen konnen genauso wie die Pri-
mirteilchen auch weitere dhnliche Kernreaktionen in anderen Kernen auslosen. Dieses wird
als internukleare Kaskade bezeichnet.

Alle geladenen Teilchen verlieren ihre Energie quasi am Enstehungsort. Nur die Neutralteil-
chen (Neutronen, y-Quanten) haben eine wesentlich groere Reichweite. Eine Zusammen-
stellung der zur Simulation benutzten Programme und deren Kopplung gibt Anhang A
wieder. Fine umfassende Darstellung moderner Nieder- und Hochenergie Monte-Carlo
Teilchentransport-Simulationsverfahren enthilt [3 21].

4 Der Ausdruck Spallation ergibt sich aus der Eindentschung des englischen spall, womit Stein- und
Erzsplitter bezeichnet werden, bzw. der Vorgang des Zerbréckelns und Absplitterns
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Abb. 3.4:  Der Spallations-Prozef in schematischer Darstellung [3.20]

Die Einbringung von spaltbaren Transuranen in eine unterkritische Anlage fithrt zu sekundi-
ren Niederenergiespaltungen. Die primiren Spallationsneutronen () werden gemaf

N=0 (+k' +&+ k")
-0 1 Bir 71— o0 (Gl 3.9)
-k

multipliziert. Der Multiplikationsfaktor & sollte fiir eine exakte Darstellung in einer Trans-
portrechnung unter Einschiuf3 der Neutronenquelle ermittelt werden, um veranderte Lecka-
gen und FluBprofile aufgrund der Wechselwirkung des Protonenstrahls mit Target und
Blanket zu erfassen. Mit der Spaltenergie Er und den bei einer Spaltung freigesetzien Neu-
tronen v folgt eine Beziehung fiir die thermische Leistung der Anlage:
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&

(1 -k ) v

Py, thermische Leistung der Anlage, [P] = MW

I Stromstirke des Protonenstrahis, [7] = A

¥ Anzahl der erzeugten Neutronen je auftreffendem Proton
(das Neutronenyield ist vom Targetmaterial und der Energie
des aufireffenden Protons abhéngig)

Ep  nuklidabhingige Spaltenergie = 210 MeV [E] = MeV

\ nuklidabhingige Anzahi von Spalneutronen, = 3

Pp=17Y- Ep | (Gl 3.10)

Sobald das Neutronenyield ¥ aus Uberschlagsformeln oder einer Monte-Carlo Hochenergie-
transportrechnung bekannt ist, 14t sich somit eine Energiebilanz der Anlage aufstellen. In
diese Energiebilanz geht als wesentlicher Verlustfaktor der Energieverbrauch des Protonen-
beschieunigers ein, der durch seine Stromstirke, die Beschleunigungsspannung der Proto-
nen und den Wirkungsgrad der Umwandlung elektrischer Energie in Strahlieistung bestimmt
ist. Durch Erweiterung von Gl 3.10 folgt fir eine positive Energiebilanz oder auch
Nettoenergieerzeugung eine Bedingung fiir den Mindestmultiplikationsfaktor zu:

1
M M ¥ Ep
v-Ug

el elektrischer Wirkungsgrad (gewahlt zu 0,3}

e Konversionsfaktor elekirische Leistg. —» Strahlleistg.
{gewihlt zu 0,5)

Ug Beschleunigerspannung {gewahit zu 1600 MeV)

Y f{ Uy, Target), Neutronenyield in Blei = 40 n/p

k= (Gl 3.11)

1+

Bei Verwendung der oben angegebenen, im Vorgriff auf die spateren Abschnitte verwende-
ten Zahlenwerte sind Multiplikationsfaktoren & gréBer als 0,79 notig. 7akahashi, der Be-
trachtungen dieser Art zum ersten Mal durchfiihrte, gibt nach einem Vergleich internationa-
ler Konzepte einen Mindestwert fiir & von 0,75 an [3.22] Die Notwendigkeit einer
Nettoenergieerzeugung folgt aus dem sich aus den Umwandlungsraten und TRU-Produkti-
onsraten ergebenden Verhiltnis notwendiger Transmutationsanlagen zu LWR's von ca. 1:3
(siche Kapitel 3.1). Deshalb solite die Transmutation ein energieerzengender Prozel mit
ausreichend hohen Multiplikationsfaktoren sein.

Die Konzeption einer unterkritischen Anlage kann im wesentlichen zwei Grundprinzipien
folgen. Die erste Moglichkeit besteht in der réumiichen Trennung von Spallationstarget als
Neutronenquelle und einem umgebenden neutronenmuitiplizierenden Blanket, das die
Transurane enthilt. Alternativ dazu ist es moglich, keine explizite Grenze zwischen Target
und Blanket vorzusehen {(Abb. 3.5). Vergleicht man die in a und b illustrierten Ansétze, so
wird man zunichst intuitiv Prinzip b den Vorzug geben. Die zu erwartenden Belastungen
des zur Abgrenzung des Beschleunigervakuums vorgesehenen Protonenfensters sind wegen
der vorherigen Spreizung des Protonenstrahls geringer, und es entfillt auch die physikalisch
in Form einer ersten Wand zu schaffende Grenze zwischen Target und Blanket. Ebenfalls
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wird Méglichkeit b iiber eine homogenere Flufiverteilung verfiigen, sofern der Fluliabfall in
Variante a nicht itber Zonen unterschiedlicher Anreicherung bzw. einen unterschiedlichen
Moderationsgrad ausgeglichen wird. Prominente Vorschlage fiir Alternative b sind etwa das
von Furukawa vorgeschlagene Fluoridsalzschmelzenkonzept [3.23], in dem die Actiniden
(hier Th) direkt gelost sind und gleichzeitig als Spallationstarget fungieren. Ein weiterer
Vertreter ist der vom ISR untersuchte heliumgekiihlte Thoriumbriter, der Thormumhohiku-
geln als Target und Blanket verwendet [3.24].

Protanen-Beschieuniger Protonen-Beschieurnger
12 GeV, 20-250 A 1-2 GeV, 20-250 mA,

Spreizmagnet

v Protonenfenster
: Protonenfenster

1. Wand

Blanket

Target

Abb. 3.5: Moglicher Aufbau und Anordnung von Target und Blanket in unterkritischer Anlagen
a: heterogener Aufbau mit Trennung von Target und Blanket
b: homogener gleichmiBig vom Protonenstrahl erfaliter Bereich ohne Trennwinde

Nachteilig an Variante b ist, dal die Existenz spezieller Spektralzonen fiir die Vernichtung
bestimmter Spaltprodukte oder Actiniden nur schwer vorstellbar ist, da eben hierfur der
Blanketaufbau Heterogenititen aufweisen mufl. Eventuelle Abgrenzungen innerhalb des
Blankets wiirden in diesem Fall direkt vom Protonenstrahl getroffen. Gleichzeitig wird das
Protonenfenster wegen der Aufficherung des Protonenstrahls aus Kontrollgrimden des
Strahls direkt iiber der unterkritischen Anlage anzuordnen sein. Dort ist es gegen den Druck
des Kuhimittels (He, Salzschmeize etc.), gegen die thermische Belastung durch Strahlung
von den heiBen darunterliegenden Strukturen, gegen die zusitzliche Strahlenbelastung
durch riickstreuende Neutronen und auf Gasdichtigkeit auszulegen. Das Protonenfenster in
Variante a dagegen kann nahezu beliebig entlang des Protonenstrahls verschoben werden.
Im Grenzfall bietet sich sogar die Moglichkeit, das Fenster vor der 90°-Umlenkung
anzuordnen. Die Lebensdauer und Stabilitdt dieses Fensters wird nur von den durchtreten-
den Protonen bestimmt. Weiterhin muf} bei entsprechender Targetwahl das Fenster nicht
gasdicht ausgelegt werden, da nur die Spallationsprodukte und die Verdampfungsraten des
Targetmaterials zu beriicksichtigen sind. Fur alle unter der Variante b zu subsummierenden
Konzepte sind dagegen auch die entstehenden Spaltprodukte zu immobilisieren, die aus ei-
ner bedeutend groferen freien Oberfliche freigesetzt werden kénnen Die Untersuchungen
in dieser Arbeit beschrinken sich daher auf Variante a.

Das Blanket kann die Transurane in flissiger Form oder festen Brennelementen enthalten.
Im wesentlichen werden im folgenden fliissige Blankets diskutiert, da hier der kontinuierli-
che Abzug der Spaltprodukte, und somit die Begrenzung des Reaktivitatshubs und der
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Nachwirme moglich scheint. Eine ausfiihrlichere Diskussion der Vor- und Nachteile von
fliissigen Brennstoffen erfolgt in Kap. 3.3.4.

3.3.1 Protonenbeschleuniger

Die Idee, Spallationsprozesse flir die Transmutation radioaktiver Abfalistoffe zu benutzen,
148t sich bis in die 60er Jahre zuriickverfolgen. Die Realisierung eines solchen Konzepts
verlangt die Konstruktion kostengiinstiger und technisch zuveridssiger Beschleuniger. Die-
ses wurde in der Vergangenheit immer als Hemmnis gesehen, so daB Beschleuniger geninger
Leistungen nur in der Grundlagenforschung Eingang fanden. Eine Ubersicht verschiedener

bis heute gebauter Beschleuniger gibt Lengeler [3.25].
Tab. 3.1: Auswahl von Protonenbeschleunigern mit Betricbserfahrung

Labor Energie ] Spitzenstrom | Duty -Faktor Anwendung
Beschleuniger / MeV { mA

Chalk River RFQ1 ~1 67 160 % Test fiir Th-Britter
CERN Linac2 50 50-150 4-10°4  Injektor

LANL 800 ~10 10 % Mesonenexperiment

Vergleicht man die Leistungsdaten der Beschleuniger, insbesondere die des einzigen jemals
gebauten Hochenergie-Linearbeschleunigers (LINAC), mit den in  Abb. 3.5 fir den Be-
schleuniger aus dem Vergleich internationaler Konzepte herausgeschriebenen Energie- und
Spitzenstromdaten (1-2 GeV, 20-250 mA), so lassen allein diese Zahlen den enormen Ent-
wicklungsbedarf erahnen. Dieses gilt umso mehr, da es sich um Durchschnittsstréme konti-
nuierlich arbeitender (CW) und nicht gepulster Beschleuniger handelt. Der sogenannte
Duty-Faktor betrigt 100 %. Aufgrund der erheblichen Fortschritte in der Beschieuniger-
technik sind jedoch eine Vielzahl von Konzeptstudien bekannt, die den Anforderungen einer
Transmutationsanlage nahe kommen. Als Beispiel seien etwa die Arbeiten zu einer Spallati-
onsneutronenquelle im Forschungszentrum Jilich genannt, die von einem Protonenbe-
schleuniger von 1100 MeV bei 100 mA Spitzenstrom und einem Duty Faktor von 5 % aus-
gingen [3.20]. Ein Extrem aus jiingster Zeit stellen Arbeiten in Los Alamos zu einem Be-
schleuniger fiir die Trittumproduktion dar, der Protonen bei einer Stromstéarke von 250 mA
(CW) auf Energien von 1600 MeV beschleunigen soll {3.26].

Nach [3.25] verlangt die Konstruktion von LINAC's fiir die Transmutation neben deutlich
hoheren Anforderungen an Injektion, Beschleunigung, Strahlenoptik und Sicherheit insbe-
sondere Beschleuniger mit einer hohen Energienutzung und geringen Strahlverlusten. Die
Strahlverluste entscheiden iiber den Grad der Aktivierung der die Beschleunigerréhre umge-
benden Strukturmaterialien und soniit tiber deren Zugénglichkeit fur Wartungsarbeiten. Eine
Extrapolation auf Stromstérken von 250 mA. fithrt nach Lengeler auf die Forderung von re-
jativen Strahlverlusten unterhalb von 1076, was die vom LANL bekannten Werte um zwei
GroBenordnungen unterbieten wiirde.

Die méglichst gute Energienutzung ist in zweifacher Hinsicht von Bedeutung. Zum einen
gilt es, die entstehende Abwirme zu minimieren und die Strukturen sicher zu kithlen. Zum
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anderen verlangt die Forderung, Transmutation als andere Form der Energieerzeugung
durchzufithren begreifen, hohe Konversionsfaktoren fiir die Umwandlung elektrischer
Leistung in Strahlieistung (siehe hierzu Gi. 3.10). Dieses scheint insbesondere durch die
Verwendung supraleitender Kavitdten moglich zu werden. So gilt fur den Konversions-
faktor (Wirkungsgrad) normalleitender Kavitaten:

[‘UB

UC“WRF‘!‘U“+”}/R' (Gl 3.12)

ps1 hag=1 R

und fir supraleitende Kavitédten:
I

Ne = E,]B (Gl 3.13)

U +U3 [Rey + Py

e TFCrya
! durchschnittliche Stromstirke

Ug Beschleunigungsspanmung in der Kavitat
(normalleitend gewahlt zu: 1,5 MV/m, supraleitend; 5 MV/m}
Rg,  Shuntimpedanz (supraleitend: 521010 Q0 normalleitend: 52.106 Q)
Py Statische Verluste des Kryostaten (geschétzt < 10 W/m)
Merye  geschatzt 17300
ey Effizienz der Umwandlung in Hochenergieleistung
{geschiitzt 60 %)

Mit den unter Verwendung der obigen Formeln in [3.25] angegebenen ersten Erfahrungs-
werten fur normalleitende und supraleitende Kavititen errechnen sich fiir einen Strom von
3 mA Konversionsfaktoren von 5,7 % bzw. 35 %. Wihlt man die fiir die Mehrheit der
internationalen Vorschlige ausreichende und auch innerhalb des Forschungszentrums Jilich
als in Linearbeschleunigern fiir erreichbar gehaltene Stromstirke von 40 mA [3.27], so er-
geben sich fiir supraleitende Kavititen Wirkungsgrade von etwa 57 %. Weitere Wirkungs-
gradsteigerungen sind durch Erhohung der Stromstirke und Reduktion der Spannung pro
Kavitat méglich, was allerdings zu groferen Baulingen des Beschleunigers fithren wiirde.
Unter Einrechnung der im Niederenergiebereich (< 50 MeV) bedeutend klemeren Wir-
kungsgrade scheint also fiir supraleitende Beschleuniger im Rahmen erster Abschitzungen
bei Stromstirken ab ca. 30 mA die Annahme eines Konversionsfaktors von 50 % gerecht-
fertigt zu sein.

Im Forschungszentrum Jitlich wurde mit Hinblick auf die Transmutation ein supraleitender
Protonenbeschleuniger mit einer Gesamtleistung von 40 MW bei 1500 MeV konzeptionell
ausgelegt [3.28]. Dieser kontinuierlich arbeitende Beschleuniger (CW) zeichnet sich durch
einen Gesamtwirkungsgrad von 47 % aus. Durch den hohen Beschleunigungsgradienten
von 9 MV/m baut der Beschleuniger mit einer Gesamtlinge von 330 m relativ kompakt. Die
Investionskosten werden zu 300-105 DM angegeben, was bedeutet, dafll der Beschleuniger
sicherlich nicht die Kosten der Gesamtaniage von mehreren 10° DM dominieren wird.

Neben Linearbeschleunigern denkt man auch mit Hinblick auf die fir kerntechnische Anla-
gen wichtige Reduktion der Baulinge an den Einsatz von Zyklotronen fiir die Transmuta-
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tion [3.22]. Referenzanlage hierflir ist das Zyklotron des Paul Scherrer Instituts das bei
Stromstirken von 1-2 mA (CW) Protonen auf 590 MeV beschleunigt. Man ist jedoch bei
der Wahl der Stromstirke bedeutend eingeschrinkter als beim LINAC, obwohl man schon
1981 bei einer Neukonzeption des PSI-Beschleunigers Stromstirken von 5-10 mA fiir mog-
lich hieft [3.20].

3.3.2 Spaliationstarget

Je nach dem vorliegenden Aggregatzustand kann man zwischen Feststoff- und Fliissigtarget
unterscheiden. Wegen moglichst grofler Neutronenproduktionsraten ¥ pro einfallendem
Proton werden aligemein schwere Elemente bevorzugt. Es gilt folgender m Protonen-
energiebereich zwischen 0,2 und 1,5 GeV empirisch ermittelter linearer Zusammenhang

¥ =01-(4+20} (Ug ~0,120). (Gl 3.14)

Y  Neutronenanzahl je Proton
A Massenzahl des Tarpetmatenials
Up Energie des Beschleunigers {U] = GeV

Die oben angegebenen Konstanten sind geometrieabhingig und beziehen sich auf emn Target
aus nicht spaltbaren Materialien von 10 cm Durchmesser und 60 cm Linge [3.20]. Bei den
fiir eine Vielzahl von internationalen Vorschidgen typischen 1600 MeV laft sich damit fiir
ein Bleitarget ein Neutronenyield von 34 n/p errechnen. Fiir praktische Rechnungen kommt
jedoch ein Hochenergiecode, wie beispielsweise HETC (siehe Anhang), mit bedeutend gro-
erer Genauigkeit zum Einsatz.

Blei wird aufgrund seines niedrigen Schmelzpunktes von 327 °C im allgemeinen in
fliissiger Form vorliegen. Durch Zusitze von Mg oder Bi, die Eutektika mit Schmelzpunk-
ten von 250 °C respektive 125 °C bilden, lassen sich der Schmelzpunkt und somit die
Anforderungen an eine Zusatzheizung verringern. Insbesondere aber die Zulegierung von Bi
kann zu Nachteilen in Form von erhohten Korrosionsraten bzw. der Produktion nicht
erwiinschter Aufbaunuklide wie Po-210 und Bi-210m fithren. Prominentester Vertreter der
Feststofftargetmaterialien ist Wolfram, das sich durch einen extrem hohen Schmelzpunkt
von ca. 3300 9C auszeichnet. Der aktuelle Stand der Diskussionen zum Vergleich von
Feststofftarget oder Fliissigtarget und der notwendigen Materialwahl ist in [3.25] und [3.30]

wiedergegeben.

An dieser Stelle sollen nur zwei grundsitzliche Unterschiede herausgegriffen werden. Bei
einem Flissigtarget 188t sich die entstehende Spallationswérme, griBenordmuingsmifig etwa
50 % der Strahlleistung, direkt durch ein Umpumpen und die Kithlung in einem externen
Wirmetauscher abfithren. Diese Wirme muf bei einem Feststofftarget durch ein sekundéres
Kithlmittel abgefiihrt werden. Dieses beeintrichtigt zum einen die Neutronenproduktion,
aber zum anderen werden auch maBgenau eingepafte Konstruktionswerkstoife hohen Pro-
tonen- und Neutronenflitssen aussetzt, was zu hohen Materialschidigungsraten fithren kano.
Die im Target erzeugten Spallationsneutronen verfiigen tber ein hartes Spektrum, das sich
vom Spaltspektrum nur durch eine Verlagerung des Schwerpunktes zu etwas hoheren




3.3 Unterkritische Systeme 45

Energien und eine geringe Zahl von Neutronen mit Energien bis zur Energie des einfallen-
den Protons unterscheidet. Verbunden mit dem zusitzlich bei fast allen Konzepten zu er-
wartenden radialen Abfall der Neutronenfliisse {iber die gesamte Anordnung, werden insbe-
sondere in einem Feststofftarget mit der Vielzahl von notwendigen Strémungskanilen deut-
lich geringere Standzeiten als im Blanket der Anlage zu erwarten sein. Der zweite wesentli-
che Unterschied bezieht sich auf die vertikale Verteilung der Neutronenproduktionsrate.
Diese gehorcht im wesentlichen vom Eintritt her gesehen einer Exponentialfunktion, und sie

ist in einem Flissigmetalltarget nur {iber dic Beschleunigungspanmung der einfallenden Pro-
tonen beeinflulbar. Hohere Energien filhren zu gréfleren Reichweiten im beschossenen
Material. In einem Feststofftarget dagegen, das aus wirmetechnischen und neutronischen
Griinden aus parallelen Scheiben verinderlicher Dicke aufgebaut sein kann (siehe auch
Kap. 4), 1aBt sich die Neutronenproduktion axial vergleichmaBigen. Eine Vielzahl der inter-
national vorgeschlagenen Transmutationskonzepte arbeiten auf der Basis eines flissigen
Bleitargets. Dieses wurde auch von einer Arbeitsgruppe der KFA-Jilich favonsiert und n

[3.29] ndher ausgelegt.

Es sollen an dieser Stelle noch einige Bemerkungen zur Optimierung der Beschleuniger-
energie bzw. Stromstirke gemacht werden. Zunichst einmal [48t sich aus GI. 3.14 feststel-
len, daB} bei gegebener Strahileistung die Neutronenproduktion in einem weiten Energiebe-
reich konstant bleiben wird. Neuere Messungen zeigen allerdings, dafi ab etwa 2 GeV die
Kurve einen zunehmend degressiven Verlauf annimmt, so daB dieser Wert micht zu
{iberschreiten wire. Der Vorteil hoher Beschleunigungsspannungen liegt vielmehr in der
tendenziell geringeren deponierten spezifischen Wirmeleistung. Fir technische Auslegungen
macht sich ebenfalls die Tatsache positiv bemerkbar, da3 die Reichweite der Protonen mit
der Protonenenergie ansteigt. Sie betrigt in einem Bleitarget bei Protonen mit einer Energie
von 1000 MeV etwa 50 cm, bei 1600 MeV dagegen iiber 100 cm [3.20]. Somit wird bei
hohen Beschleunigungsspannungen und angepaliter Stromstirke zur konstanten Neutronen-
produktion die im Target deponierte Wirmedichte geringer ausfallen. Weitere Vorteile er-
geben sich fiir die Konstruktion des Protonenfensters, da die Materialschidigung von Struk-
turen feststehender Dicke bei Halbierung des Stroms und Verdopplung der Spannung ten-
denziell sinkt. Eine Optimierung wird deshalb all die hier fiir Target und Fenster aufgezihl-
ten Aspekte mit den fiir die Konstruktion von Beschleunigern geltenden GesetzméBigkeiten
vergleichen miissen. So wird man aus Griinden der Maximierung des Wirkungsgrades, ins-
besondere bei normalieitenden Beschleunigern und eingeschriankter Beschieumgerlinge,
eher zu hohen Stromstirken und geringen Spannungen neigen (siehe Kap. 3.3.1).

3.3.3 Protonenfenster

Die Auslegung eines Protonenfensters ist eng mit der Wahl des Spallationstargets verkniipft,
da das Protonenfenster die Barriere zum Vakuum des Beschleunigers bildet. Der Gasdruck
sollte moglichst gering sein, um Strevungen der Protonen und somit sekundire Aktivierun-
gen der Beschleunigerstrukturen zu minimieren.

Bei Verwendung von Blei als Flissigmetalltarget stellt sich aufgrund des niedrigen Dampf-
drucks und den entsprechend niedrigen Verdampfungsraten die Frage, ob ein Protonen-
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fenster iberhaupt notwendig fur die Funktionalitdt der Anlage ist. Da am CERN hervorra-
gende Erfolge, in Form von hohen Druckgradienten, mit der Methode des differentiellen
Pumpens erzielt wurden, stellt ein Protonenfenster "nur” eine wichtige zusétzliche Sicher-
heitsbarniere dar, die das Vakuum des Beschleunigers bewahrt [3.31].

Von daher muf’ ein Protonenfenster iiber einem Bleitarget auch nicht absolut gasdicht sein,
sondern nur den freien Querschnitt moghchst weitgehend verkleinern. Jamsen diskutiert
dementsprechend in seiner Arbeit ein sich drehendes Fenster, das aus einer Vielzahl von
HIPSiC-Rotorbliitern besteht. Die Drehachse ist so gewihlt, dafl jeweils nur 1 Rotorblatt
vom Protonenstrahl getroffen wird. Auflerbalb des Strahls kénnen sich die einzelnen Ro-
torblatter durch Strahlungskiihlung wieder abkiihlen. Die fir Hochtemperaturanwendungen
geeignete Keramik hat eine Dicke von 2 mm und wird kurzzeitig mit einer Leistung von
36,7 kW, (= 0,1 % der Strahlleistung eines Protonenstrahl von 1,6 GeV und 25 mA) be-
aufschlagt. Dabei heizt es sich auf 630 °C auf. Die rechnerisch ermitteite Lebensdauver soli
unter Einrechnung der Strahlenschiadigung etwa 1 Jahr betragen. Eine andere vorgeschiage-
ne Lésung sieht ein feststehendes strahlungsgekiihites, gasdichtes Folien-Fenster aus einem
CVD-Diamanten vor. Das Fenster hat eine Dicke von 50 um und heizt sich aufgrund einer
deponierten Leistung von 0,9 kW, auf ca. 800 °C auf. Alle oben beschriebenen Auslegun-
gen beziehen sich auf einen Protonenstrahl von 1600 MeV und 25 mA (Gauss-Verteilung
des Strahls mit =3 cm ) und sind in [3.29] detailliert dargestellt.

Gegeniiber flissigkeitsgekiihiten Protonenfenstern, die erst ein Feststofftarget moglich ma-
chen, haben die oben vorgesteliten Versionen einen entscheidenden sicherheitstechnischen
Vorteil, der darin besteht, daf3 ein schlagartiges Versagen des Fensters nicht zur Verteilung
des Kithlmittels bzw. kontaminierter Targetddmpfe im Beschleunigervakuum fithri. Eine
kurze Abschatzung soll einen Eindruck von der GréBe der bei flissigen Bleimetall-Targets
zu beherrschenden Massenstrome geben. Der in das Beschleunigervakuum diffundierende
Massenstrom wird im Normalbetrieb von der Verdampfungsrate des Bleis dominiert und

14634 sich nach [3.32] zu
E=0,585p. f% (Gl 3.15)

E  Verdampfungsrate, [E] = kg/m?/s
T Temperatur, [T} =K

p  Dampfdruck, [p] = torr

M Molekulargewicht JA] = kg/kanol

berechnen. Fir ein von Los Alamos vorgeschiagenes Flissigmetall-Target (& 500 mm) er-
rechnet sich fiir Blei bei 900 K und einer vereinfacht als kreisférmig angesetzten Oberfliche
ein Massenstrom von 200 g/h, der von den Vakuumpumpen abgesaugt werden muB. Eine
zugehtrige HETC-Rechnung bet einer Protonenenergie von 900 MeV filhrt demgegeniiber
bei einem Strom von 100 mA auf eine im Target produzierte He-Menge von 0,04 g/h. Der
Anteil an Tritium, Deuterium und He-3 15t nochmals um GroBenordnungen kieiner.
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3.3.4 Blanketgestaitung fliissiger Systeme

Die konstruktive Gestaltung des Blankets einer unterkritischen Anlage ist sicherlich beson-
ders wichtig, da hier die zu transmutierenden Actiniden und gegebenenfalls Spaltprodukte
eingebracht werden. Im Blanket wird die Leistung freigesetzt, die wiedergewonnen werden
muB, sofern die Transmutation Nettoenergie bereitstellen soil. Genauso wie beim Target er-
hebt sich die Frage, ob der Brennstoff (Transurane) in fester oder fliissiger Form einge-

bracht werden soll.
Reaktoren mit fliissigen Brennstoffen sind heute nicht mehr in Betrieb, obwohl sie in den

Anfingen der Reaktortechnik stark diskutiert und experimenteil erforscht wurden, Einen
Einblick in die Mbglichkeiten bei der Konstruktion des Cores gibt Abb. 3.6.
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Abb. 3.6:  Strémungsformen kerntechnischer Anlagen mit fliissigen Brennstoffen m Abhéngigkeit
vom Coredesign [3.34] a, b und ¢ verschiedene Wirbelformen,
d und e direkte Durchstrémung des Cores

Wihrend die Mbdglichkeiten a bis ¢ verschiedene Wirbelformen, die durch eine Vanation der
Anstromung entstehen, zeigen, erfolgt in den Varianten d und e eine vertikale Durchstré-
mung des Cores. Die mit den Indices a bis ¢ bezeichneten Wirbelformen begimstigen disper-
se Systeme. Die Anzahl der méglichen Materialkombinationen in thermischen Systemen
wird bei den Varianten a bis d dadurch eingeschrinkt, dall das Tragerfluid gleichzeitig Mo-
derator sein muf3. Alternative e dagegen erlaubt bei Verwendung eines festen Moderators
(beispielsweise Graphit) eine weitaus grofiere Zahl von Tragerfluiden fir die Actiniden.
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Die Vorteile flissiger Systeme lassen sich wie folgt in Anlehnung an [3.33] diskutieren:

® Wegen der homogenen Natur des Brennstoffs existieren im allgemeinen keine Barrieren
fur die Wirmetbertragung. Daraus 188t sich ableiten, daB dieser Typ von Reaktor hohe
Leistungsdichten und hohe thermische Wirkungsgrade ermdgiicht.

e Flissige Reaktoren verfiigen im allgemeinen Gber eme bessere Neutronenskonomie, da

in einem grofleren Mafle auf Strukturmaterialien verzichtet werden kann Ebenfalls ist
Abbrand nicht durch den Aufbau von gasfdrmigen Spaltprodukten begrenzt. Prinzi-
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piell besteht die Moglichkeit, Gifte kontinuieriich zu entfernen. Gerade dieser Punkt
scheint mit Hmblick auf den hoheren Neutronenverbrauch D in thermischen Systemen

{siehe auch Kap. 3.2.3) besonders wichtig zu sein.

¢ Weitreichende Konsequenzen ergeben sich auch fiir das Sicherheitsverhalten, da eine
UberschuBreaktivitit zur Kompensation des Abbrands nicht ben6tigt wird, wodurch
sich das Potential fir Kritikalitdtsstorfalle stark reduziert.

¢ Weiterhin 14Bt sich der Brennstoff kontinuierlich entfernen und hinzuzufiigen. Hierzu
muf} der Reaktor nicht abgeschaltet werden.

e Die Regelung der nuklearen Leistung kann in flissigen Systemen oft auf Kontrolistabe
verzichten, da die Volumenausdehnung der Fliissigkeit zu einem stark negativen Tempe-
raturkoeffizienten fithrt.

Alle diese Vorteile sind nicht allgemeingiiltig, sondern miissen an moghchst detaillierten Be-
trachtungen fiir die verschiedenen méglichen Trigermaterialien der Actimiden nachgewiesen,
quantifiziert und relativiert werden. Dieses soll in den folgenden Abschnitten geschehen.
Generell lagsen sich aber auch genauso verallgemeinernd Nachteile, beziehungsweise zusitz-
liche Problemfelder von Anlagen mit fliissigem Brennstoff identifizieren:

e FEin flissiger Brennstoff kann nur als Lésung oder Suspension existieren. Beide Mog-
lichkeiten weisen auf zusitzliche Keorrosions- hzw. Erosionsprobleme hin, da die Lo-
sung sich oft nur i sauren Umgebungen (Wasser) aufrechterhaiten 148t und grobkémige
Partikeln in Verbindung mit hohen Stromungsgeschwindigkeiten zu direktem Material-
abtrag bzw. zum Aufbrechen von Schutzschichten fiihren.

¢ Da Korrosionsprobleme sich meist bet hohen Neutronenfiissen verstirken, wird hierin
wiederum ein die Leistungsdichte begrenzender Faktor zu finden sein.

¢ Die liberwiegende Mehrheit der untersuchten flissigen Systeme sieht eine externe Kih-
lung des fliissigen Brennstoffs auBBerhalb des Cores vor. Diese Kithlungsform beeintrach-
tigt die Neutronentkonomie, da ein Grofiteil der verzégerien Neutronen auBerhalb frei-
gesetzt wird. Weiterhin vergréBiert sich das zu handhabende Inventar. Die Auslegung
einer Abschirmung wird zunehmend schwieriger, und alle Strukturmatenalien im gesam-
ten Primérkreislauf werden stark aktiviert.

e Das Sicherheitsverhalten flissiger Reaktoren ist nach anderen Gesichtspunkten zu beur-
teilen als dasjenige von Reaktoren mit festen Brennelementen. Grund hierflir ist neben
dem Verlust (bzw. in bestimmten Storfillen Gewinn) an verztgerten Neutronen, die
direktere Beeinflussung der Reaktordynamik durch andere Komponenten im Primér-
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kreislauf. Die leichtere kontinuierliche Befullung wihrend des Reakiorbetriebs bietet ein
grofieres Potential fir Fehichargen (Reaktivitdtsstorfiile).

e Bei fliissigen homogen verteiiten Brennstoffen steigt der Anteil gasformiger Radioly-
seprodukte aus dem Trigermedium. Dieses ist beispielsweise vom Wasser bekannt, das
sich wegen der frei beweglichen Kernbruchstiicke radiolytisch zersetzt. Somit resultiert
ein Potential fiir Wasserstoffexplosionen.

Vor der Reantwortung all dieser oben kurz gestreiften Probleme steht jedoch die Frage nach
der chernischen Stabilitat der L.osung bzw. Suspension und deren grundsétzlicher Eignung
fiir den Einsatz in einer kerntechnischen Anlage Das Triagermatenal der Actiniden bzw.
Spaltprodukte sollte neutrenisch weitgehend durchlidssig sein und einer méglichst geringen
Strahlenschidigung unterliegen. Weiterhin sollte die Verteilung der Actiniden im Trigerma-
terial auch unter Stérfallbedingungen moghchst homogen bleiben, um lokale Leistungsspit-
zen zu vermeiden. Finen Uberblick verschiedener fliissiger und gasférmiger Kembrennstoffe
vermittelt {3.35]

Grundsatzlich werden die Eigenschaften der flissigen Brennstoffe von den Eigenschafien
der Reinmetalle beieinfluBt. Tab. 3.2 gibt einen Ubersicht.

Tah, 3.2: Eigenschafien verschiedener Actiniden [3.36]

Th Pa U Np Pu Am Cm
fRelative Atommasse 232,03811231,03591238,0285{237,0482; 244 243 247
&)ichte / (g/cm3) 11,724 15,7 18,97 20,48 19737 | 13,671 13,51
Schmelzpunkt /°C 1755 1568 1132 639 639.5 1173 1350
Siedepunks /9C 4800 4200 35900 3900 3200 2600 -
Normalpotential (In-HCLOy4) | keine | keine 21,789 | <1856 | 2,031 | 2320 | -2.31
MBS (W) Angaben | Angaben ‘

Das betragsmiBig hohe negative Normalpotential der Actiniden, welches von der Groflen-
ordnung her dem Magnesium entspricht, bedeutet, dafl die hoheren Actiniden sehr reaktiv
sind. So brennt Pu bei einem Gehalt von 5 % O, selbsttdtig, und es reagiert, wenn auch
langsam, mit Wasser schon bei Zimmertemperatur. Thortum wird von siedendem Wasser in
groferen Stiicken herausgelost. Aus dieser kurzen Ubersicht folgt, dafl die Actiniden kei-
nesfalls in reiner Form in dem Trigerfluid verteilt werden konnen. Deshalb 1st die Kenntnis
méglicher Verbindungen duflerst wichtig. Diese sind wegen des komplexen Aufbaus der
Elektronenschalen duBerst vielfiltig. So sind fiir die Actiniden Wertigkeiten von 2 bis 8
méglich, wobei die bestindigste Wertigkeit beim Th 4, beim Pa 5, beim U 6, beim Np 5,
beimn Pu 4 und beim Am und Cm 3 ist. Zusitzhich kompliziert werden die chemischen Ver-
haltnisse durch den hohen Anteil ionisierender Teilchen und die hieraus resultierende Ra-

diolyse.

Die Verteilung der Actiniden in der Trigersubstanz kann als Losung, Dispersion bzw. Sus-
pension erfolgen. Nach [3.37] kann man die folgende Unterteilung vornehmen:
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s  Wirkliche Lésungen bestehen aus geldsten Partikeln mit Durchmessern von ca. 0.1 nm
was in der GroBenordnung der freien Molekiile ist. Es resuitiert eine physikalisch homo-
gene Flissigkeit.

¢ Kolloide Lisungen (Schwebstoffe) sind Partikeln mit Durchmessern zwischen 10 und
100 nm. Kolloide Losungen in Wasser sind klar und nur beziiglich einiger Eigenschaften
mhomogen {Tyndall Effekt). Die Teilchen laufen im allgemeinen durch einen Papierfilter
aber nicht durch eine Membran.

e Dispersioner bilden sich mit weiter zunehmenden Teilchendurchmesser. Es sind minde-
stens zwet Phasen vorhanden und es erfolgt eine meBbare Absetzbewegung im Schwe-
refeld (Sedimentation). Das disperse System wird im aligemeinen als Suspension be-
zeichnet, wenn feste und fliissige Phase paralle] existieren.

Da die wirkliche Lésung im Molekularbereich stattfindet, sind hier die zwischenmolekularen
Krafte des Losungsmittels durch solche des aufzuldsenden Stoffes zu ersetzen. Aus dieser
Uberlegung leitet sich die Merkregel ab, daB sich gutes Losungsverhalten bei dhnlichen
Substanzen aufgrund dhnlicher zwischenmolekularer Krafte einstellt. Aufgrund der Begren-
zung der Loslichkeit 148t sich bei hoheren Konzentrationen die Bildung von Suspensionen
nicht vermeiden Diese Mischphasen sind reaktiv, da sie genauso wie das Reinmetall als py-
rophor gelten. Daneben existieren aber auch nichtreaktive Suspensionen, beispielsweise aus
ionischen Verbindungen der Actiniden mit Sauerstoff.

Entscheidend fur das Verhalten einer Suspension ist deren Sedimentationsneigung. Dieses
gilt insbesondere, wenn man Stérfatlabldufe unterstellt, die aus einem Komplett- oder Teil-
ausfall der Umwilzpumpen resultieren. Die Sedimentationsgeschwindigkeit 1aBt sich fiir
laminare Strémungsverhiltnisse vereinfacht wie folgt ausdriicken:

2

gD
g.

1 (Gl 3.16)

V=00~ Pe) -
F

v stationire Sinkgeschwindigkeit

pp Dichte der Partikeln

pr  Dichte des Tragerfluids

D Durchmesser der Partikeln

ng dynamische Viskosiit des Fluids

g  Erdbeschleunigung (9,81 m/s%)

Somit sind Kombinationen von Trigerfluid und Actinidenverbindung mit hnlichen Dichten
und Tragerfluide mit hohen Viskositdten vorzuzieben. In einem horizontalen Robr ist die
Sedimentation stark von dem sich ausbildenden Geschwindigkeitsprofil abhingig Iaminare
Profile fithren wegen der fehlenden vertikalen Geschwindigkettskomponenten zu shnlichen
Sinkgeschwindigkeiten wie in einer stehenden Flussigkeitssiule. Aber auch bei turbulenten
Strémungen kann in horizontalen Rohren eine Verringerung des Rohrdurchmessers durch
forigesetzte Sedimentationen beobachtet werden. Dieses begriindet sich danin, daf die ver-
tikalen Geschwindigkeitskomponenten in unmittelbarer Nahe der Wand stark abnehmen, so
daB sich hier Ablagerungen bilden, die zunehmend in das Rohr hineinwachsen kénnen. In
[3.39] wird ausgefuhrt, daB sich die Dicke dieser Ubergangszone mit zunehmender Ge-
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schwindigkeit des Hauptstroms reduziert und mit der kinematischen Viskositat des Trager-
fluids steigt. Es ist zu erwarten, daB aufgrund dieses Zusammenhangs kleine Partikeln eine
hohere Tendenz haben, Verstopfungen hervorzurufen als grobkdrmigere.

Die Viskositit ist in Newton'schen Fluiden eine Konstante, die die Proportionalitit zwi-
schen dem Gradienten der Fluidgeschwindigkeit und der resultierenden Schubspanmung m
Fluid beschreibt (Flissigkeitsreibung). Fiir stark verdinnte Suspensionen und kugelférmige
Partikeln gilt die Finsteinsche Beziehung in der Form

np = ne-(1+259), (GL 3.17)

die die Abweichung der Viskositit des dispersen Systems np von der des reinen Fluids ng
in Abhingigkeit von dem Volumenanteil der Partikeln ¢ zum Ausdruck bringt. Diese Glei-
chung ist jedoch beschrinkt in ihrer Gultigkeit, da fir andere Partikelformen und hohere
Konzentrationen eine Vielzahl von anderen Beziehungen in Gebrauch ist. Weiterhin beo-
bachtet man mit steigenden Partikelkonzentrationen einen Ubergang vom Newton'schen
Verhalten zu plastischem oder pseudoplastischem Verhalten. Es JaBt sich jedoch kein allge-
meingiiltiger Umschlagspunkt angeben. Suspensionen kugelformiger Partikeln k6nnen bis
zu einem Volumenanteil von 20-30 % Newton'sches Verhalten zeigen, wihrend bei Ton-
partikeln in Wasser schon ab 2 % plastisches Verhalten bebachtet wird. In plastischen Flui-
den ist die Viskositit keine Konstante mehr, sondern von Fluidgeschwindigkeit bzw. Schub-
spannung abhingig [3.38].

Neben der Viskositdt werden sich mit zunehmendem Volumenanteil der Partikkeln auch alle
anderen Stoffeigenschaften dndern. Herausgegriffen sei an dieser Stelle noch die Abhingig-
keit des Druckveriusts von der Geschwindigkeit. Grundsatzlich verfiigen Suspensionen
iber hohere Druckverluste als das reine Trigerfluid. Mit sinkender Geschwindigkeit wird
die Suspension zunehmend asymmetrisch, und es kommt zu Sedimentationen. Dieses fithrt
dazu, dal der Druckverlust der Suspension nicht in dem Mafle mit der Geschwindigkeit
sinkt wie der des reinen Fluids. Stattdessen zeigt sich bel geringen Stromungsgeschwindig-
keiten ein ausgeprigtes Minimum. Sinkt die Geschwindigkeit noch weiter, so resultieren bei
einem deutlichen Anstieg der Druckverluste Verstopfungen.

Von wesentlicher Bedeutung werden weiterhin Anziehungs- (van-der-Waalsschen Krifte)
und Abstofungskrifte (z. B. elektrostatische Krifte) zwischen den einzelnen Teilchen sein,
die die Agglomerationsneigung der Partikeln bestimmen. Die van-der-Waalsschen Krifte
steigen mit der Verkleinerung der Partikeln entsprechend der grofieren Gesamtobertflache.
Die Beantwortung der Frage, inwieweit es gelingt eine chemisch stabile Losung zu erzeugen
und die Actiniden homogen verteilt zu halten, ist essentiell fiir den stabilen Betrieb eines
Suspensionsreaktors.

3.3.4.1 Leichtes und schweres Wasser

Die ersten Reaktoren mit fliissigem Brennstoff, im allgemeinen fand Uran Verwendung, ar-
beiteten auf der Basis von leichtem und schweren Wasser. Hauptsiachlich wurden Losun-
gen von Urancarbonaten, Chromaten, Phosphaten, Fluoriden, Nitraten und Sulfaten unter-
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sucht. In [3.39] werden die Sulfate als erfolgversprechendste Verbindung ausgewiesen we-
gen besserer thermischer Stabilitst, Strahlungsbestindigkeit, geringeren Absorptionsquer-
schuitten und nicht zuletzt wegen der geringeren Korrosivitit. Das Uran-Kation liegt dabei
in der Form UQ,** (6-wertiges Uran) vor. Das Phasendiagramm des Systems UQ,804-
H,0 ist in Abb. 3.7 wiedergegeben.
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Abb. 3.7: Phasendiagramm des Systems US04 - HoO fir knitische Driicke [3.39]

Es zeigt sich, da die stochiometrische Losung nur bis zu Temperaturen von etwa 280 oC
stabil ist. Bei hoheren Temperaturen fiihrt die Hydrolyse des UO,-Kations zum Aufireten
einer Mischungshicke und einer zweiten flissigen Phase mit héheren Uran-Konzentrationen.
Die Loslichkeitsgrenze in schwerem Wasser legt etwa 10 K niedriger. Eine Moglichkeit,
héhere Temperaturen zu erreichen, besteht in der Erhohung des Séureanteils mit entspre-
chenden negativen Folgen fiir die Standzeit der umgebenden Konstruktionsmaterialien.

Am ORNL war der Versuchsreaktor HRE-2 mit einer Sulfatlésung in schwerem Wasser bei
Austrittstemperaturen von bis zu 300 °C bei einem Druck von 138 bar von Dezember 1957
bis 1961 in Betrieb, Der Reaktor verfiigte iiber eine Leistungsdichte von 17 MW/m3 und es
kam das in Abb. 3.6d dargestelite Konstruktionsprinzip zur Anwendung. Der leichtwasser-
moderierte Vorganger HRE-1 wurde nach Abb. 3.6a gestaltet. Cu diente zur direkten kata-
Iytischen Rekombination der Radiolysegase. Wesentliches Merkmal des HRE-2 war, daf3
der Reaktor ohne Kontrolistibe betrieben wurde. Die Reaktivititskontrolle erfolgte tiber
Anderungen der Brennstoffkonzentration und iiber den hohen negativen Temperaturkoeffi-
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zienten. Versuchsreaktoren mit Phosphatverbindungen und entsprechend hohen Zugaben
von Phosphorsiure scheiterten aufgrund von Materialproblemen schon nach einigen Stun-
den.

Wegen der geringen Loslichkeit von Th wurden der Einsatz ThO,-Suspensionen in separa-
ten Brutzonen vorgeschlagen. Dieses machte entsprechende experimentelle Untersuchungen
notwendig fiir Konzentrationen von mehr als 100 g/t H,O. Weiteres umfangreiches Daten-
material zu dem Verhalten von Suspensionsreaktoren wurde in Holland gewonnen [3.40].
Die experimentellen Untersuchungen schlossen zwischen 1974 und 1977 den Betrieb eines
Versuchsreaktors mit einer Leistung von 1 MWy, und einer Leistungsdichte von 50 MW/m?
ein. Bei dem Reaktor handelte es sich im wesentlichen um ein vertikal von unten durch-
stromtes homogenes Gefaf}, das bei Driicken von 60 bar die Suspension auf ca. 260 °C auf-
heizte. Die verwendete Suspension (22,5 % 235U0,, 75 % ThO,) wies PartikelgrofBen von
5pum und Konzentrationen bis zu 400 g/l auf. Der kleine Durchmesser der nach dem Sol-Gel
Verfahren hergestellten Partikeln filhrte dazu, dal die Spaltprodukte sich gréBenteils 1m
Wasser wiederfanden und somit effektiv vom Brennstoff getrennt werden konnten. Da auf
der anderen Seite die Spaltprodukte einen Grofiteil ihrer kinetischen Energie im Wasser ver-
loren, wurden etwa 0,6 VMJ elementarer Sauerstoff im Reaktor produziert’, der extern re-
kombiniert werden mufite. Untersuchungen am ITEP in Moskau kommen zu dem Ergebnis,
daB zur voilstindigen Rekombination der Radiolysegase die maximale Leistungsdichte in
Schwerwassersuspensionen bei 250 9C 100 MW/m? und bei 300 °C 260 MW/m3 nicht
iiberschreiten darf. Fiir Losungen wird bei 300 °C ein Wert von 130 MW/m? angegeben
[3.411.

Zur Begrenzung der Erosion metallischer Kontaktflichen durch die Suspension wurden in
dem Versuchsreaktor der KEMA die Stromungsgeschwindigkeiten auf 5 m/s begrenzt. Da
handelsiibliche Pumpen schon nach 120 h versagten, wurden die Konstruktionen modifi-
ziert. Im Reaktor war schlieBlich eine Pumpe 5100 h ohne stérungsbedingte Ausfille im
Finsatz. Die chemische Stabilitidt der Suspension bzw. die Vermeidung von Aufflockungen
wurde durch die Einstellung eines basischen pH-Wertes zwischen 9 und 12 erreicht. Trotz-
dem wurden, dhnlich wie bei einigen Losungsreaktoren, nicht beabsichtigte und nicht ein-
deutig zu erklirende Schwankungen der Reaktivitdt beobachtet, die auf das komphazierte
chemische Verhalten zurickgefiihrt werden Insgesamt werden die Erfahrungen mit dem
Testreaktor von den Autoren sehr positiv beurteilt, wobei insbesondere der hohe negative
Temperaturkoeffizient angefithrt wird [3 40}

Suspensionen von Oxidpartikein in schwerem Wasser wurden zunéchst auch am LANL fa-
vorisiert. Eigene neutronische Berechnungen zu diesem Konzept und eine Abschétzung der
technischen und sicherheitstechnischen Vor- und Nachteile finden sich in Kapitel 4.

Sin Uranylsulfatlosungen (HRE-1) wurde eine Wassergasmenge von 4,72 VMJ ermittelt. In einem typischen
Siedewasserreaktor dagegen, wo im aligemeinen keine Mafnahmen zur Rekombination vorgenommen
werden, ist etwa mit 2,8 - 10°2 /MJ zu rechnen.
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3.3.4.2 Salzschmelzen auf Fluorid- und Chioridbasis

Grundlegende Arbeiten zur Entwickiung von Salzschmelzen fiir den Einsatz in emem Kern-
reaktor wurde am Oak Ridge National Laboratory (ORNL) geleistet [3.42]. Der Brennstoff
besteht in diesem Fall aus einer Kombination von UF, bzw. ThE,, die in einem Fluondge-
misch auf der Basis von Li-7 und Be gelost wird. Die genaue Zusammensetzung richtet sich
zum einen nach dem Zweck - bei Vorhandensein eines externen Brutkreisiaufs fehit Th in

An P
den energicerzeugenden Zonen - zum anderen wird man versuchen, einen niedrigen

Schmelzpunkt und eine niedrige Viskositit einzustellen. Das LiF-BeF, Phasendiagramm hat
ein Eutektikum bei 360 °C und 50 Vol-%. Da BeF, hochviskos ist, wurden jedoch hohere
Li-Konzentrationen (ca 60-70 %) bevorzugt. GemaB den Schwankungen des Schmelzpunk-
tes variieren die Eintrittstemperaturen in das graphitmoderierte Core, das dhnlich Abb. 3.6e
gestaltet wird. Sie erreichen beispielsweise in einem geplanten Brutreaktor-Design Werte
von 560 ©C. Die Austrittstemperatur wird in verschiedenen Auslegungen zu etwa 700 °C
angegeben. Nach Auskopplung der Wirme in einen mit NaBF, arbeitenden Zwischenkreis-
lauf sollen Wirkungsgrade von 45 % erreicht werden.

Ein Testreaktor (Molten Salt Reactor Experiment, MSRE) mit einer Leistung von 8 MWy,
wurde von 1965 bis 1968 am ORNL betrieben. Im Versuchsbetrieb machten sich die positi-
ven Eigenschaften der Fluoridschmelze, wie eine chemische Stabilitat bei hohen Neutronen-
flilssen, das Fehlen von heftigen Reaktionen mit Wasser oder Luft, der niedrige Dampfdruck
von wemiger als 0,1 mm Hg bei 650 °C und die nur geringe Dimensionsénderung beim Pha-
seniibergang (Entwicklung von speziellen Einfrierventilen) vorteilhaft bemerkbar. Ein konti-
nuierliche Entfernen von Xe und Kr wurde mit einer Reduktion der Xe-Vergiftung um einen
Faktor 6 demonstriert. Die Abtrennung weiterer Spaltprodukte ist jedoch nicht in groflem
Mafstab erprobt worden, ebensowenig wie das kontinuierliche Entfernen von Pa-233 mit
Hilfe von Wismut bei Brutprozessen.

Technische Probleme dieses Reaktors lagen zum einen in der Korrosion metallischer
Strukturen, zum anderen in dem notwendigerweise weitgehenden direkten Kontaki der
Schmelze mit dem moderierenden Graphit. Aufgrund der hohen Temperaturen ist nur die
Nickelbasislegierung Hastelloy N gegeniiber der Salzschmelze bestandig. Hohe thermische
Flisse fithrten aber zur Bildung von He-Blasen und zur Versprodung. Zusitzlich wurde in
den Nachuntersuchungen interkristalline Korrosion, induziert durch mit der Salzschmelze
transportierte Spaltprodukte (insbesondere Te), am Hastelloy N festgestellt. Durch nachfol-
gende Verbesserungen der Legierung glaubt man jedoch, diese Probleme heute beherrschen
zu koénnen [3.43 und 3.44].

Im Graphit sammelten sich, insbesondere in den Graphitporen, Neutronengiften wie Xe an.
Durch mannigfaltige Beschichtungen lassen sich die Poren an den Kontaktflaichen weitge-
hend verschlieflen; ein absoluter Abschlufi wird sich jedoch nicht erreichen lassen. Trotz
dieser Probleme kann das MSR-Konzept des ORNL fuir sich beansprachen, das erfolgver-
sprechendste Konzept eines Reaktors mit fliissigen Brennstoffen zu représentieren.

Die positiven Erfahrungen mit diesem Reaktortyp, verbunden mit der Tatsache, daf} schon
in den 70er Jahren am ORNL der Vorschlag gemacht wurde, Konverter durch die Einbin-
dung von Pu-Fluoriden in die Schmelze zu konzipieren, kann sicherlich als Begriindung fizr
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das Interesse des LANL an Salzschmelzenreaktoren dienen. So prisentierte das LANL
jingst eine Transmutationsanlage, die Pu-Fluoride als Brennstoff und Hastelloy-N als Be-
hiltermaterial vorsehen {3 45]. Der untersuchte Pu-Konverter ist in Abb. 3.8 abgebildet.
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Abhb. 3.8: Prinzipskizze der MSR-Anlage des LANL zur Transmutation von Pu [3 .45]
links Vertikalschnitt, rechts Draufsicht

Neben dem graphitmoderierten Salzschmelzencore ist der Primirkreis mit seinen 6 Warme-
tauschern und Pumpen abgebildet. Die Wirmetauscher sind miteinander gekoppelt und
geben ihre Energie an einen gemeinsamen Sekundérkreistauf ab. Die Leistungsdichte m der
Salzschmelze wird zo 100 MW/m3, und die mittlere Leistungsdichte wird zu 6 MW/m3
angegeben, was sich im Rahmen heute ausgefiibrter amerikanischer HTR-Konzepte bewegt.
Dementsprechend wurden auch die von General Atomic fiir den amerikanischen MHTGR
entwickelten Graphitblécke verwendet. Fiir dieses Design ist der Einsatz eines Th-Targets
vorgesehen, das ebenfalls durch die Salzschmelze gekiihlt wird. Protonen von 800 MeV er-
zeugen etwa 19 n/p. Die Gesamtleistung der Anlage wird zu 500 MWy, angegeben.

Neben den Fluoriden sind auch Salzschmelzen auf der Basis der Chloride denkbar. Auf-
grund der hohen Molmassen, des dementsprechend geringen Moderationsgrades und der
gegenitber dem Fluor mehr als 2 Grofenordnungen héheren Wirkungsquerschnitte im
thermischen Bereich bieten sich Chloride bevorzugt fiir schnelle Systeme an. Die gewihite
chemische Form ist beispielsweise NaCl-PuCl oder PbCi-PuCl. Im allgemeinen hat man mit
diesen Systemen relativ wenig experimentelle Erfahrung, wenn man davon absieht, dal} die
elektrolytische Trennung als Kernstiick des vom ANL entwickelten pyrometallurgischen
Prozesses in einer Chionidsalzschmelze stattfindet.
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3.3.4.3 Fliissigmetalle

Neben Wasser und Salzschmelzen kommen Flissigmetalle als Trigermaterialien von Actini-
den im Blanket einer Transmutationsanlage in Betracht. Dieses gilt vor allem wegen der
exzellenten Strahlenbestandigkeit. Eine Vorauswahl ergibt sich aus dem Schmelzpunkt des
Reinstoffs bzw. dem geeigneter Legierungen. Ein weiteres Kriterium ist ein geringer ma-
kroskopischer Querschnitt, der bestimmt, inwieweit sich das Trégermatenal flir Neutronen

teamanarant verkiltr Tah 2 3

transparent verhilt Tab. 3 erste Ubersicht vermitteln.
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Tab. 3.3: Vergleich moglicher Tragermaterialien anhand ihrer thermischen (0,0253 eV)

Absorptionsquerschnitte
Element T4 M, PNorm Zs T S(n 7m) b1 14 MeV
/bamm / (gfem’) ! (Mem) I K / barn

Bi 0,033 | 209 9.8 93.104 | 544 2,0

Pb 0,17 | 207 11,3 561073 600 1.5

Mg 0,063 | 24 1,7 2,710 1 923 02

Sn 0,63 119 5.8 18102 ] 505 1,0

Na 0,53 23 0,97 1.4-102 371 0,028

Al 0,23 27 2.7 14-1072 | 933 0,00017

Trotz der vereinfachenden Annahmen - die angegebenen Dichten beziehen sich auf den
Feststoff - zeichnen sich aufgrund der geringen makroskopischen Absorptionsquerschnitte
Vorteile bei Bi und Pb bzw. deren Legierungen in thermischen Systemen ab. Hinzu kommt
noch die zusitzliche Neutronenproduktion durch den schnellen Anteil des Spektrums Gber
den Mechanismus einer (n,2n)-Reaktion. Diese erreicht schon ab ca. 10 MeV fiir Pb und B1
beachtliche Werte. Die Schwellenenergie fiir die leichten Elemente Na und Al liegt mut
13 MeV bzw. 16 MeV bedeutend hoher. Infolgedessen muB sich die Auswahl fliissiger
Metalle fiir thermische Systeme auf die beiden oberen Elemente der Tabelle konzentrieren.

Einen Vergleich der Loslichkeiten von Uran in verschiedenen Flissigmetallen und deren
Legierungen gibt Tab. 3.4, Anhand dieser Ubersicht zeigt sich das herausragende Losungs-
verhalten von Wismut (Bi) fiir U. Noch bessere Losungseigenschaften ergeben sich fiir Pu.
Die Loslichkeit des Pb fiir Uran dagegen liegt um mehr als eine GroBenordnung unterhalb
der des Bi. Mit Hinblick auf die TRU sind fiir Pb keine experimentell abgesicherten Infor-
mationen verfugbar.

Wegen der relativ hohen Loslichkeiten und der Strahlenbesténdigkeit der Reinmetalle wur-
den U-Pu-Bi Reaktoren am Brookhaven National Laboratory (BNL) experimentell unter-
sucht. Genauso wie beim MSR sollten externe Wirmetauscher verwendet werden. Ein
FluBidiagramm, das einen der sechs parallelen Kreislaufe darstellt, verdeutlicht den kom-
plexen Aufbau des Gesamtsystems (Abb. 3.9). Abzweigungen zur Kontrolle der Brennstoff-
zusammensetzung (Aufbereitung) und zu einem Ablafitank fir Notfille wurden vorgesehen.
Bei den hier gegebenen ProzeBparametern sind etwa 72 % des Schwermetallinventars
auflerhalb des Reaktorcores im Primarkreis, Die Schmelze heizt sich in dem graphitmo-
derierten Reaktor mit einer Leistung von 480 MWy, von 450 °C auf 550 °C auf. Die relativ
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geringe Temperaturspreize begrindet sich bei der Austrittstemperatur durch die Tempera-
turabhiingigkeit der Korrosion und bzgl der Eintrittstemperatur durch die notwen-
digerweise vorzunehmende Begrenzung von Ausfillungen. Wismut ist sehr korrosiv
gegemiiber metallischen Strukturen. Deshalb wurden Mg und Zr zur Inhibierung der
Oberflichen zugesetzt.

Tab. 3.4: Laslichkeit von Uran [at-%] in Flassigmetallen [3.47]

Metall 900 °C { B50 °C {800 °C {730 °C | 700 °C | 630 °C 1600 °C | 5506 °C | 366 °C
Legierung

Al 4,2 3.7 3,3 2.8 2,3 1,7

Al62-Mg38 0,29 0,21 0,17

AI28-Mg72 0,02 0,016

Al94.7-515 3 1,4 0.9 0.5 4.3 G,2 0,2

AlG1-Ag39 1,5 1,2 1,0 0.8 0.6 0,5 0.4

A188-Znli2 3.0 2.8 2.2 1.8 1,4

AL70-Z030 3,1 27 2.3 1,5 i,3

AT-Zn53 1.4 11 0,7

Zn 0,32
Bi 12.3 9.3 7.1 53 4.2 3,1 22 1.6 0,9
Bi98 9-A1l1.1 6,9

Bi46-Sn34 3,1 2.2 1,2 0,8 0.4 0.2 0,07 0,86 0,04
Sn 0,2 0,03

Bi78-Na22 2.3 1,6 1.2 1,0 0.9

Bi68-Na32 1,7 1.2 0,9 0.6 04 0,2
Sb 1,5 0,9 0,4 0.3 0.2 0,1

Pb 0,52 0,05 0,02
In 0,51 0,34 0,22 0,12 0,07 0,05 0,04

Tl 0,13 0,10

Ga < 0,09

Obwohl die Strahlenbestindigkeit nicht als Problem zu sehen ist, ist der Aufbau von Akti-
vierungsprodukten sorgfiltig zu verfolgen. Kurzlebige Produkte bestimmen die Moglichkeit
der Wartung der Teilkomponenten. Langlebige Aufbauten dagegen bilden einen Teil der
Abfille aus dem Betrieb der Anlage. Dieser Punkt scheint fur Anlagen zur Transmutation
besonders wichtig zu sein. In diesem Zusammenhang spricht der Aufbau von langiebigem
Bi-210m (Ty; = 3,0-10° a) gegen Bi als Trigermaterial in Transmutationsanlagen mit
thermischen Neutronenspektren.

Fine kurze Abschitzung soll dieses verdeutlichen So betrigt der Querschnitt fiir die Bil-
dung von Bi-210 (T, = 5,013 d) bei 0,0253 eV 0,019 barn. In einem weiteren Schritt kann
sich hieraus sich Po-210 (T, = 138,39 d) aufbauen. Aufgrund der kurzen Halbwertszeiten
beeinfluBt die Poloniumproduktion - Po-210 zerfallt in das stabile Pb-206 - jedoch nur den
unmittelbaren Betrieb. An dieser Stelle 148t sich sicherlich argumentieren, daB der Einflufl
des Po-210 hinter dem der anderen Spaltprodukte zurticksteht. Mit einem Querschnitt von
0,014 barn verlauft die Bildung des metastabilen Bi-210m mit gré8enordnungsmifig glei-
cher Geschwindigkeit. Letzteres geht iiber die Bildung von Bi-211 (o= 0,054 barn) in das
stabile Pb-207 tiber. Im stationdren Fall folgt also aus:
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dal3 etwa ein Viertel des gesamten Kiihimittels langlebige Aktivierungsprodukte bildet.
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Abb. 3.9: Anlagenschaubild eines U-Pu-Ei Reaktors [3.34]

Auch natirliches Blei, das aus den Isotopen 204, 206, 207 und 208 besteht, bildet
langlebige Nuklide. Das mit einer Haufigkeit von 50 % vorhandene Pb-208 geht mit einerm
Wirkungsquerschnitt von 0,000487 barn in Pb-209 tiber. Da Pb-209 mit 3,253 b in stabiles
Bi-209 zerfillt, ist dieser Pfad unbedeutend. Wichtiger erscheint das zu 1,4 % vorhandene
Pb-204, das mit 0,661 barn das extrem langlebige Pb-205 bildet (T, = 1,5:107 2). Wegen
des relativ geringen Volumenanteils von Pb-204 werden die Langzeitaktivierungen des Bieis
jedoch kleiner als die des Wismuts sein.

Da Blei shnlich gute Warmeiibertragungseigenschafien wie Wismut besitzt, stellt sich die
Frage nach der Méglichkeit, Flissigmetalireaktoren auf der Basis von Blei zu betreiben. Po-
sitive Erfshrungen mit Versuchskreisldufen sind durchaus aus der Fusionsforschung zur
Durchfithrbarkeit von Pb-Li Blankets vorhanden [3.48]. Ab Kapitel 6 sollen die technischen
Randbedingungen einer solchen Transmutationsaniage besprochen werden.




4 Neutronik und Technik eines unterkritischen
thermischen Systems

Cef
Alamos National Laboratory (LANL) zur Transmutation von Actiniden und Spaltprodukten
in sich von herkémmilichen Kernreaktoren deutlich unterscheidenden Systemen vor [4.1,
4.2]. Wesentlicher Unterschied zu allen bisher gemachten Vorschldgen ist, dal3 die Anlagen
thermische Neutronenspektren nutzen, fliissige Bremnstoffe verwenden und unterkritisch

sind (siehe hierzu auch Kap. 3). Weitere Kennzeichen dieser Systeme sind:

ca. 1901 cisllen Bowman ef of auf verschiedenen gnrhtnminopn die Arhert deg T .0sg

e Protonenbeschleuniger mit Spannungen von 1,6 GeV und Stromen bis zu 250 mA,
« eine Erzeugung von Spallationsneutronen mit diesen Protonen im zentralen Target,
« hohe thermische Fliisse bis zu 1016 n/cm?/s im umgebenden Blanket

+ und niedrige Schwermetallinventare.

Als Brennstoff werden Losungen bzw. Suspensionen der Transurane in Wasser und graphit-
moderierte Salzschmelzen diskutiert. Eine Transmutationsaniage des LANL auf der Basis
einer Fluoridsalzschmelze wurde in Kap. 3.3.42 vorgestelit. Im folgenden solien die
schwerwassermoderierten Suspensionssysteme diskutiert werden (Abb. 4.1).
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Abb. 4.1 Primarkreis und Zwischenkreistauf des schwerwassermeodenierien unterkritischen
LANL-Systems mit den wesentlichen technischen Daten [4.4]
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Die aus Actinidenoxiden aufgebaute Suspension wird durch horizontalliegende Rohre ge-
pumpt und heizt sich dabei von 273 °C auf 325 °C auf Die hohe Aktivitat des flissigen
Brennstoffs macht die Verwendung eines Zwischenkreislaufs notwendig. Eine Moderation
der Neutronen erfolgt zwischen den Druckrohren, da ein mit schwerem Wasser gefiiliter
Tank (Calandria) die gesamte Rohranordnung umschhiefit. Somit besteht eme direkte Ver-
wandtschaft zu den kanadischen CANDU-Reaktoren. Erste Veroffentlichungen zu dieser
Anlage finden sich in [4.3] und [4.4] (Marz 1992). Die Anlage wurde nachfolgend modifi-
ziert und 1993 mit gedinderter Leistungsdichte und Beladung erneut vorgestelit [4.5, 4.61.
Die folgenden Ausfiihrungen beziehen sich jedoch, sofern nicht anderweitig gekennzeichnet,
auf die erste Anordnung.

Diese soll 625 kg/a an Actiniden, entsprechend einer Jahresentladung von etwa 1,9 ameri-
kanischen Druckwasserreaktoren, transmutieren. Der Speisevektor entspricht dabei der in
Anhang B.1 fir einen amerikanischen DWR gegebenen Zusammensetzung. Weiterhin sol-
len die Spaltprodukte Tc-99 und J-129 umgewandelt werden. Im Text finden sich allerdings
nur zur Technetivm-Umwandlung nihere Angaben. Dieses soll im Wasser als LizTcOy ge-
l6st werden. Ein Protonenstrom von 62,5 mA mit Protonenenergien von 1600 MeV sorgt
bei einem Multiplikationsfaktor &,z von 0,95 fur Neutronenfliisse von 1-2 - 10" n/cm?/s.
Die thermische Leistung in der abgebildeten Anlage betrigt 1542 MWy, Es sollen drei
weitere Finheiten parallel aufgebaut werden, so daB insgesamt ein groBer Linearbeschleuni-
ger einen Protonenstrom von 250 mA bei 1,6 GeV bereitstellen muf. Die Actimdenkonzen-
tration der umgepumpten Suspension soll 75 g/l betragen, woraus ein Inventar von 325 kg
errechnet wurde. Es sei an dieser Stelle angemerkt, daf} ein solcher Zahlenwert bedeutend
kleiner ist als bei allen in Kap. 3 besprochenen Anordnungen. Insofern ist besonders das In-
ventar kritisch zu hinterfragen.

Fin Ziel des folgenden Kapitels ist es aufzuzeigen, inwieweit eine solche Anlage unter dem
Gesichtspunkt der Neutronik mit den oben angegebenen charakteristischen Daten funktio-
nieren kann. Als gegeben fir die neutronenphysikalischen Rechnungen werden dabei die
Gesamtspeiserate (aus der jahrlichen Transmutationsrate) und die Parameter des Protonen-
stroms angenommen. Der Rest der Eingabedaten ergibt sich unter Zuhilfenahme sinnvoller
Annahmen. Diese Annahmen sind erforderlich, da sich die Angaben zur Anlage in zwei se-
parat gehaltenen Beitrigen befinden, in denen gleichzeitig Variations- und Optimierungs-
moglichkeiten erldutert werden [4.3 u. 44]. Da somit letztlich nur tendenzielle Aussagen
beziiglich Leistung, Inventar, Gleichgewichtskonzentration und Flufiverteilung méglich
sind, sollen die Ergebnisse durch Parametervariationen gestitzt werden.

Ein zweiter Schwerpunkt der Betrachtungen stellt die Einschitzung der zu 16senden techni-
schen und sicherheitstechnischen Probleme bei der Gestaltung des Primarkreises dar. Fur die
Erstellung eines differenzierten Bildes soll die in Kap. 3 gegebene Ubersicht verschiedener
Flissigreaktoren mit den vom LANL publizierten Eigenschatten der schwerwassermoderier-

ten Suspensionsaniage verglichen werden.
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4.1 Entwickiung des Simulationsmodelis

4.1.1 Target

Das LANL schiigt fiir die unterkritische Anlage ein schwerwassergekithltes Wolframtarget
vor. Eine prizise Ubertragung der Targetanordnung auf das Simulationsmodell ist an dieser
Stelle nicht méglich, da sich im wesentlichen nur die unten dargestellte Skizze (Abb. 4.2)
zur geometrischen Beschreibung des Targets n [4.4] findet. Verbunden mut welteren, im
foigenden zu besprechenden Konstruktionsprinzipien, ist jedoch eine Abbildung mdglich,
die es gestattet in einer Nachrechnung die lokale Verteilung der erzeugten Neutronen mit
ihrem charakteristischen Spektrum zu berechnen. Dieses ist fur die hier vorzunehmenden
Systemstudien ausreichend.
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Abb. 4.2: Aufbau des Wolfram-Feststofftargets mit umgebender Bleizone zur Neutronen
multiplikation im schwerwassermoderierten unterkritischen LANL-System [4.4]

Die Materialkomposition der Wolframeinheiten besteht nach Angaben von [44] zu
50 Vol-% aus DO und zu 50 Vol-% aus Wolfram, da die Wolframstidbe mit schwerem
Wasser gekithlt werden. Die Dicke der einzelnen Wolframeinheiten richtet sich nach dem
Grundsatz einer moglichst flachen axialen Energiedeposition. Idealerweise wiirde in jeder
Einheit die gleiche thermische Energie deponiert werden, was eine iber der Hohe des Tar-
gets vergleichmiBigte Verteilung der Spallationsneutronen nach sich zieht.

Die Aufteilung der insgesamt abzufiihrenden Wirmemenge von ca. 40 MWy, auf die einzel-
nen Einheiten des hier nachgebildeten Rechenmodells ist in Tab, 4.1 dargestellt.

Tab. 4.1: Deponierte Energie im nachgebildeten HETC-Rechenmodell bex 10 axial ange-
ordneten Welfram-Scheiben

Scheibe i 2 3 4 15 |6 7 8 18 110
Dicke / mm 1.8 (2,0 120125 125 140150160 1538

2

1.8
Encrgie / MW |5,4 |52 |51 |42 145 35 (403221122
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Zur rechnerischen Vereinfachung wurden die vom LANL vorgeschiagenen quadratischen
aus Stében zusammengesetzten Einheiten, auf die ein Protonenstrahl mit einem Rechteck-
profil treffen soll, in dem Simulationsmodell durch flichengleiche kreisformige Scheiben er-
setzt. Entsprechend wird fiir die Intensitdt des Protonenstrahls eine kreisformige GauB-
Verteilung angesetzt.

4.1.2 FEinheitszelle

Die Inhomogenitat des Blankets durch den steten Wechsel zwischen actinidenfithrendem
Rohr und Moderator, 148t sich durch die eindimensionale neutronische Analyse der Ein-
heitszelle (Transportrechnung mit XSDRN) homogenisieren. Diese Betrachtung setzt
voraus, daf} alle Rohre die gleichen Abmessungen haben und in festem Abstand (Pitch) zu-
cinander angeordnet sind. Aus dem Zentralabstand der Rohre 14t sich dann bei gegebener
Anordnung (Dreiecksform, quadratisches Gitter etc.) direkt der zu einem Rohr gehérende
Volumenanteil des Moderators ableiten,

Die Einheitszelle des LANL-Konzeptes ist in Abb. 4.3 abgebildet. Der Zentralabstand der
Rohre untereinander betragt 23,8 cm. Der entsprechende Volumenanteil des Moderators
betréagt 75 %, der des aktiven Bereichs (actinidenfithrende Suspension) 16 %. Zur Fihrung
der Actinidensuspension in schwerem Wasser bei einem Druck von ca. 130 bar wurde we-
gen der erhohten Warmfestigkeit ein Doppelrohr aus einer Zirkon-Legierung mit einigen %
Niob vorgesehen. Die Doppelrohrkonstruktion wirkt als Isolation zum drucklosen, kalten
Schwerwasser des umgebenden Moderators.
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Abb. 4.3: FEinheitszelle des schwerwassenmoderierten unterkritischen LANL-Systems [4.4]

Das Blanket besteht insgesamt aus 250 Einheitszellen mit einer Rohrhéhe von 2,50 m. Im
Blanket ist ein Schwermetallinventar von 325 kg gebunden. Fiir die Abbrandrechnungen
wird die Gesamtspeiserate von 625 kg/a auf alle 250 Rohre verteilt. Unter Verwendung ei-
ner mittleren Molmasse von 239 p/mol ergibt sich eine Speiserate pro Rohr von
3.31-10°7 moVs.

Es 148t sich an dieser Stelle feststellen, daR die Anlage die angegebenen Umsatzraten nur bei
einer Verfligbarkeit von 100 % leisten kann So errechnet sich aus der maximalen Um-
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wandlungsrate (siche auch Kapitel 3.1) von 1 g/(MW,,d) eine thermische Leistung von
1712 MWy, die mit den vom LANL angegebenen 1542 MWy, zu vergleichen ist. Auf die
Grinde fiir diese Differenz wird unter anderem in folgendem niher eingegangen.

4.1.3 Anordnung von Target und Blanket

Der resultiertende Gesamtaufbau von Target und Blanket im Simulationsmodell 1st in den

30 T it % S - A L. 1. . L N A & T -
Abbildungen Abb. 4 4 und Abb. 4.5 dargestelit.
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Abb. 4.4: Radialschnitt durch das nachgebildete HETC-Rechenmodell der Gesamtanordnung

Das zentrale Wolfram-Target mit einem Durchmesser von ca. 34 cm ist von einer ca. 10 cm
dicken Pb-Schicht umgeben In dieser Pb-Schicht sollen zusdtzliche Neutromen durch
Hochenergiereaktionen des Bleis (z. B. n,2n-Reaktion) bereitgestellt werden. An das Blei
schiiefit sich eine 2 cm breite 1-molare Tc-99 Losung zur Spaltprodukttransprutation an.
Das aktive Blanket erstreckt sich bis zu einem Radius von etwa 2 m und ist von emem 50
cm breiten Reflektor umgeben. Da in den Rohren zusitzlich zur Suspension Tc mit emner
Konzentration von 0,15 mol/] gefiihrt wird, ergibt sich ein Tc-Inventar im Blanket von etwa
82 kg
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Abb. 4.5 zeigt die axialen Inhomogenititen, die ausschlieSlich auf den im Target iiber einer
Linge von 250 cm verteilten Wolframscheiben beruhen.
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Abb. 4.5: Axialschnitt durch das HETC-Rechenmodell der Gesamtanordnung

4.2 Rechnungen zur Neutronik

4.2.1 Prinzipielle Zusammenhiinge

Der in den Abbrandberechnungen zu ermittelnde Gleichgewichtsvektor N, der sich aus den
molaren Konzentrationen der Actiniden zusammensetzt, 148t sich mit Programmen wie
ORIGEN (siche Anhang B 1) aus den Eingruppenquerschnitten und den Zerfallskonstanten
berechnen. Hierzu ist folgende Gleichung zu idsen:

%ﬁimz.mﬁ | (Gl 4.1)
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Ist man dagegen nur am Gleichgewicht interessiert, so darf man den zeitabhiingigen Term
auf der linken Seite zu Null setzen. Die einzige Lésung ist nur noch von der Speiserate ab-~
hingig. Dieses gilt unabhingig von den Ausgangskonzentrationen, sofern diese vernminfuig
gewihlt werden. Sie 14Bt sich direkt ermitteln und hat die Form:

~AVR=N . (GL 4.2)

Somit bieten sich in Abweichung von der expliziten Modellierung des zeitabhingigen Ab-
brandverhaltens gemifl Gl 4.1 zwei weitere Moglichkeiten an, das Gleichgewicht zu be-
rechnen. Zum einen 88t sich Gl 4.2 direkt programmieren und josen. Iterativ miissen aller-
dings gemaf dem geanderten Spektrum des Gleichgewichts die verwendeten Eingruppen-
querschnitte mit der errechneten Nuklidzusammensetzung abgeglichen werden. Dieses kann
durch Neutronentransportrechnungen der berechneten Geometrie geschehen. Bei obiger
Form der Losung ist insbesondere zu beachten, daB die Matrix nach hoheren Isotopen hin
nicht zu sehr begrenzt wird, da ansonsten wichtige Produktionsterme keine Beriicksichti-

gung finden.

Da das durch Lésung von Gl 4.1 ermittelte Gleichgewicht sich nicht von dem von Gl 4.2
unterscheidet, lassen sich ebenfalls Programme wie ORIGEN zur Ermittlung der Gleichge-
wichtskonzentration benutzen. In diesem Fall ist neben der Uberpritfung der relevanten
Autbauketten die Fomulierung eines geeigneten Zeitabbruchkriteriums angezeigt, um den
Rechenaufwand zu begrenzen. In der folgenden Untersuchung kommt das letzigenannte
Verfahren zur Anwendung.

Schreibt man die Speiserate als Produkt aus einem Einheitsvektor und einem skalaren
Molenstrom R, so erhalt man:

~AVE - R=N=#C. (GL 4.3)

Bei konstanter Matrix A, also vernachlissigharen Anderungen im Neutronenspektrum, ist
die Gleichgewichtskonzentration bzw. die Molmenge C direkt proportional zur Speiserate
R. Im Gleichgewicht wiederum ist die Speiserate direkt Gber die Spaltrate mat der thermi-
schen Leistung verkniipft (siche auch Kapitel 3.1).

A 158t sich in eine Zerfallsmatrix 4, , eine Wirkungsquerschnittmatrix 4, und einen trans-
ponterten FluBvektor ®T zerlegen, dessen Linge der Anzahl der zu berechnenden Elemente
entspricht und der auf atlen Positionen den in der Anordoung herrschenden Neutronenfluf3
& enthilt:

N=-A4,+3"4,) 7k , & =(00..,0) (Gl 4.4)
Gl 4.4 verdeutlicht eine wesentliche Figenschaft der HochfluBsysteme: Hohe Flisse ziehen
niedrige Gleichgewichtskonzentrationen nach sich, da mit steigendem Fluf} die Zerfallsterme
an Bedeutung verlieren. Dieses ist neben dem geringeren Neutronenverbrauch D (siche
hierzu auch Kapitel 3.2.3) der eigentliche Vorteil von HochfluBsystemen, der sich auch in
verschiedenen Abbrandberechnungen bestatigt.
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Fir ein System mit festen Brennstdben oder fliissigen Brennstoffen bei stehender
Flissigkeitssiule wird der Nuklidaufban voilstindig durch die Gleichungen 4.1 und 4.2
charakterisiert. Fur ein fliissiges System mit externer Kithlung sind die Glerchungen jedoch
neu zu bewerten. Abb. 4.6 zeigt den Weg eines Volumenelementes mit dem zugehdrigen
Molenvektor X wihrend eines Umlaufs. Da ausschliefSlich die Actimden betrachtet werden,
enthilt Abb. 4.6 nur einen Speisepunkt fir die Actiniden. Der aufgrund der
Massenerhaltung notwendige Abzug der Spaltprodukte ist nicht eingezeichnet.

Externer

& = const Wirmetauscher

e Volumenelement
Speisepunkt

Abb. 4.6: Weg eines Volumenelements im Primérkreis bei externer Kithlung

Das umlaufende Volumenelement ist nur innerhalb des Cores dem FluB @ ausgesetzt
AuBerhalb, auf dem Weg zum Wirmetauscher und zum Speisepunkt, verschiebt nur der
natirliche Zerfall die Konzentrationen. Am Speisepunkt wird eine sprunghafte Anderung
der Konzentrationen vorgenommen, entsprechend einer einfachen Addition. Den
Konzentrationsverlauf in einem Volumenelement kann man je nach Anordnung des
Mischungspunktes durch zwei oder drei Differentiaigleichungen beschreiben, wobei nur eine
davon den Fluf3 @ enthilt.

Verlagert man gedanklich den Speisepunkt direkt vor den Reaktor, so lassen sich fiir ein
Volumenelement und einen Umlauf, fiir den die Zeit {; bendtigt wird, die folgenden Glei-
chungen aufstellen. Die erste Gleichung beschreibt dabei die Anderung des Molenvektors X
in dem Blanket der unterkritischen Anlage (Zeitdauer ), wihrend die zweite Gleichung
die Verinderungen aufgrund des natiirlichen Zerfalls in Warmetauscher und Rohrleitung

abbildet

fore Y "Core o " - -

| fii_‘}?—-dt: ? {A;;+®T~AG)-Xdz,

o df o

. 43 . (GL 4.5)
| ——-dr= [A4, Xdi

rore d? Core

Unter Einbeziehung der auf das betrachtete Teilvolumen AV bezogenen Speiserate R ailt
fiir einen Umlauf des Volumenelementes im Gleichgewicht:
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i — fc','ore_, e - — !
4, -Xdr+ | @T-AO..de%ﬁi-R-szzo (Gl 4.6)
0

Q

beq ¥

S dr =
dt

O Sy
D g

Dadurch, daB die Zerfallszeiten der Actiniden mit Ausnahme des Am-244m (26 Minuten)
zumindest im Tagesbereich liegen, wird sich X, sobald sich ein Gleichgewicht eingestellt
hat, wihrend des Umiaufs von einigen Sekunden nur sehr geringfiigig verdndern. Somit gilt
fiir jedes der Volumenelemente mit hinreichender Genauigkeit:

AV

X, +® A, Xr R-t, (GL 4.7

T Core + V

Dividiert man diese Gleichung durch die Umlaufzeit fg und multipliziert man danach mit der
insgesamt vorhandenen Anzahl von Volumenelementen im Primérkrets, so wird aus X der
zu ermittelnde Gleichgewichtsvektor N, und es resultiert von der Form her Gl. 4.4. Einzi-
ger Unterschied ist, daB8 fiir die Berechnung des Gleichgewichtes bei Verwendung der in
den Gesamtkreislauf eingespeisten Speiserate ein durch das Verbdltms 7., /1, reduzierter
FluB einzusetzen ist. Dieses Verfahren findet sich in der Literatur beispielsweise zur Beur-
teilung der Effektivitdt thermischer Thoriumbriter mit in Wasser dispergiertem Brutstoff
[4.7} und wird auch vom LANL angewendet [4.6]. In den folgendenen Abbrandrechnungen
wird sowoh! der reduzierte FiuR unter Einbeziehung des Kreislaufinventars als auch der im
Core vorherrschende Neutronenfluf benutzt, was dem Modell einer stehenden
Flissigkeitssdule entspricht, bei der der fliissige Brennstoff das Core nicht verlaft und intern
gekiihlt wird. Die Notwendigkeit fiir die gleichzeitige Verwendung beider Ansdtze folgt
daraus, daf in [4.3] und [4.4] keine Angaben zum Zeitverhéltnis £ /7, gemacht werden.

Zur Ermitthung der Gleichgewichtsbeladung miissen ORIGEN, XSDRN und NITAWL zum
Abgleichen der Spektren und Eingruppenquerschnitte mehrfach iteriert werden. Fir die
Ermitthung der Gleichgewichtskonzentrationen wird die Bildung von metastabilem
Am-244m aus Am-243 zugelassen. Dieses scheint zur Untersuchung der vom LANL vorge-
schiagenen HochfluBsysteme angezeigt, da das metastabile Am-244 bei dhnlicher Spaltrate
vorherrschend aus dem Am-243 entsteht und eine um einen Faktor 20 niedrigere Halb-
wertszeit hat als der Grundzustand. Somit wird der Aufbau zum Cm-244 nicht tendenziell
durch zu hohe Spaltraten im Am-244 unterschitzt (siche auch Nukiidtafel in Anhang A 3).

Die ORIGEN-Rechnungen zur Gleichgewichisbeladung wurden sowohl mit den aus den
Daten der Einheitszelle resultierenden Eingruppenquerschnitten als auch aus einer Betrach-
tung der Gesamtanordnung ermittelt. Der Grund hierfiir ist zam einen, daf3 die Reflektoren
das Neutronenspektrum thermalisieren, zum anderen, daf sich das harte Spektrum der Spal-
iationsneutronen mit dem Spektrum im homogenisierten Blanket iberlagert.

4.2.2 Rechnungen zur Einheitszelle

Eigenwertbestimmmungen der Zelle sind in verschiedenen Variationen bei konstanten Nu-
klidkonzentrationen durchgefithrt worden. Der Nuklidvektor 128t sich aus den vom LANL
angegebenen relativen Konzentrationen zum Gleichgewicht bei der geforderten Gesamtbe-
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ladung von 75 g/l ableiten. Die Rechnungen mit einem reinen Actinidenmix sind durch den
Zusatz einer 0,15 molaren Tc-Losung erginzt worden. Weiterhin sind axiale Leckagen
durch eine Bucklingkorrektur fiir eine Hohe von 250 cm beriicksichtigt worden. Erhohte
Leckagen durch den Leerraum im Doppelrohr kénnen durch eine Void-Streaming Korrek-
tur in der 1-dimensionalen Zellrechnung naherungsweise erfalit werden. Da oberhalb der
Rohre, genauso wie radial nach auflen, zar Verringerung der Leckageverluste Reflektoren
vorzusehen sind, wird als sinnvolle Geometrie eine Rechnung mit alleiniger Bucklingkorrek-

frie atewen
tur fiir eine vergroBerte Hohe von 350 cm gewihlt, Es errechnet sich ein &, von 1,19 und

ein kqg von 1,17, was dem vom LANL angegebenen &, von 1,158 nahe kommt.

Tab. 4.2: : Ubersicht iiber die durchgefihrten Zellrechnungen

75 ¢/l TRU | Tc 0,15 molar | 250 cm Bucklg. | 250 cm Bucklg. + Void | 350 cm Bucklg.
ko 1,26 1,19 1,19 118 1,19
keﬁ” - - 1,14 1,16 1,17

Die in Spalte 6 (Tab. 4.2} angefiihrte Zellrechnung und die daraus resuitierenden Eingrup-
penquerschnitte bilden die Grundlage fir die erste ORIGEN-Rechnung mit einem thermi-
schen FluB von 1-1015 p/em?/s (Tab. 43 1. Spalte). Das zeitliche Abbruchkriterium der
Rechnungen wurde so bestimmt, daf} sich selbst Cm-246 innerhalb der letzten simulierten
100 Tage nur noch im Promillebereich éndern soll. Hierzu sind durchweg bei allen 3 folgen-
den Iterationen 6800 Tage, entsprechend 19 nahezu Jahren, simuliert worden. Mit der erhal-
tenen Gleichgewichtskonzentration wird jeweils eine erneute Zellrechnung und eine an-
schlieBende Abbrandrechnung durchgefithrt. Wie an den ORIGEN-Flufifaktoren Therm,
Res und Fast zu sehen ist - eine Erlduterung dieser den thermischen Anteil, den Resonanz-
anteil und den schnellen Anteil des Neutronenspektrums beschreibenden Werte findet sich in
Aphang A2 - konvergiert das Verfahren auch hinsichtlich des Spektrums. Der Multiplika-
tionsfaktor der Zelle &4 sinkt gegeniiber der ersten Rechnung durch den sich aufgrund der
Rechnung einstellenden zusitzlichen Aufbau von Absorbern. Die Summe der in Tab. 4.3
nicht explizit aufgefibrten hoheren TRU betrigt in der Simulationszeit von 6800 Tagen
0,02 mol.

Zur Uberpritfung des oben formulierten etwas willkiirlichen anmutenden Zeitabbruchkriteri-
ums sollen im folgenden die Werte der 3. Iteration niher betrachtet werden. Es zeigt sich,
dal die Gesamtkonzentration konstant bleibt (Ax < 0,05 mol), obwohl innerhalb des letzten
Zeitschritts von 100 Tagen 2,86 mol zugefithrt werden. Die Cm-247 und Cm-248 Konzen-
trationen steigen allerdings weiter an. Es stellt sich deshalb die Frage, inwiefern man von @i~
nem Gleichgewicht sprechen darf.

Aus der picht mehr sich verdndernden konstanten Cm-244 Menge von 5,38 mol und dem
zugehorigen kondensierten Eingruppeneinfangquerschnitt o, von ca. 11 bamn 1af3t sich er-
rechnen, daf} etwa 18 % des zugespeisten LWR-Brennstoffs zu noch hoheren Cm-Isotopen
aufgebaut werden. Ca. 39 %, respektive 40 % werden als Pu-239 bzw. Pu-241 gespalten.
Die oben angesprochenen 18 % werden durch das hohe Verhéltnis von Eingruppenspalt-
querschnitt zu Absorptionsquerschnitt (o= 1120 barn, 6, = 1310 barn) im Cm-245 auf ca.
2,6 % reduziert.
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Tab. 4.3: Molkonzentrationen der Nuklide bei der stehenden Suspension,

thermischer FluB 1.1615 n/em?/s, Simulationszeit 6300 d

ke 1,17 1,048 1,008 1,002

Therm 0,5309 0,3475 0,5470 00,5464

Res 0.0324 0,0294 0,0296 0,0298

Fast 0.0766 0.0701 0,0708 0,6711
Nukiid Start }.Meration | 2.Reration | 3 Iteration [} ¢.11-m Tc

/ mol / mol /mol |/ mol H / mol

Np-237 1.36E-1 1,36E-1 1.36E-1 | 137E-1
Np-238 2,98E-3 2,96E-3 2,96E-3 2,86E-3
Np-239 9.38E-5 9 59E-3 9 58E-5 9,57E-5
Pu-238 g 16E-2 7.88E-2 7,90E-2 791E-2
Pu-235 2.50E-1 2. 43E-1 2 A3E-1 2,44E-1
Pu-240 5,88E-1 6,03E-1 6,08E-1 6,09E-1 6,09E-1
Pu-241 2,01E-1 1,97E-1 1.97E-1 1,98E-1 1.97E-1
Pu-242 2,73 3,24 3,36 3,38 3,38
Pu-243 1,60E-3 1,61E-3 1,61E-3 1,61E-3 1.61E-3
Pu-244 1,778-2 1 87E-2 1,86E-2 1,86E-2 1,87E-2
Am-241 4,21E-2 4,15E-2 4.16E-2 4,16E-2 4,16E-2
Am-247m 5,35E-4 5,19E-4 3,20E-4 5,20E-4 5,19E-4
Am-242 §,86E-4 8 79E-4 8 79E-4 8,80E-4 8, 79E-4
Am-243 8.08E-1 8 81E-1 8,01E-1 8.91E-1 8,92E-1
Am-244 1,76E-4 1,76E-4 1,76E-4 1,76E-4 1,76E-4
Am-244m 1,46E-4 1,46E-4 1,46E-4 1,46E-4 1,46E-4
Am-245 &.07E-7 7,97E-7 7,95E-7 7,95E-7 7.95E-7
Cm-242 1,.37E-1 1,36E-1 1,36E-1 1,36E-1 1,36E-1
Cm-243 4,11E-3 3,98E-3 3 99E-3 3,99E-3 3,98E-3
Cm-244 4,21 5,19 5,36 5,38 5,39
Cm-245 419E-2 4,53E-2 4,51E-2 4,51E-2 4,50E-2
Cm-246 1,95 2,08 2,06 2,06 2,06
Cm-247 4 85E-2 4 40E-2 4.33E-2 4.33E-2 4. 34E-2
Cm-2438 2,88E-1 2,61E-1 2. 55E-1 2,55E-1 i 2.56E-1
% 11,546 13,206 13,484 13,528 13,537
Konzentr. [g/1] 143,12 163,70 167,14 167.68 167,79

6%

Betrachtet man die weitere Kette bis zu den Bk-Isotopen, so sind nur vom Cm-248 hohe
Nuklidkonzentrationen wegen des relativ geringen Eingruppenabsorptionsquerschnitts von
7 barn zu erwarten. Rein rechnerisch leitet sich unter EinschiuB bzw. Vernachlassigung der
Cm-247-Querschnitte (op = 97 barn, o, = 145 bam) eine Cm-248 Molmenge von 1,2 bzw.
0,33 mol ab. Diese Abschitzung 1d6t erwarten, daB sich die nach der dritten Iteration be-
rechnete Konzentration fir Simulationszeiten f-—» oo maximal auf einen Wert von etwa
180 g/l erhohen kann. Aufgrund der zugrundeliegenden konservativen Annahmen schlieBt
dieser Zahlenwert sicherlich alle anderen hoheren Nukiide wegen der bedeutend hoheren
Querschnitte der Berkelium und Californium-Tsotope ein (siche hierzu beispielsweise Karls-
ruher Nuklidtafel [4.8]).
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Es sei an dieser Stelle daran erinnert, dafl dieses Ergebnis mit der Betrachtungsweise einer
stehenden Flissigkeitssiule gewonnen wurde. In dieser Form wurden die in [4.3] und [4.4]
veréffentlichten Rechnungen auch vom LANL durchgefithrt. Weiterhin verbirgt sich hier
auch der Idealfall einer internen Kithlung. Zellrechnungen zur Simulation der externen Kiih-
lung werden deshalb ergéinzend fiir einen effektiven FluB von 2,5 - 101 n/cm?/s durchge-
fithrt. Dieses scheint mit Hinblick auf die Erfahrungen mit Bi-Losungen ~ diese verbrachten
72 % der Umlaufzeit auBerhalb des Cores (Kap. 3.3.2.3) - durchaus angezeigt. Es stellt sich

FE R TaTal o g rmmrantrotiarore s [liree ol chosvrieht

hierbei nach nunmehr 13 800 d ein Sperifd~ und Konzentr aUONSMasIZes meICagewIcnr von
132 g/t Actiniden ein. Die zeitliche Verlingerung der Rechnung bis zum Erreichen des
Gleichgewichts wird wesentlich durch das ca. vierfach hohere absolute Flussigkeitsinventar

begtimmt.

4.2.3 Rechnungen zum Gesamisystem

Die Rechnungen zum Gesamtsystem beginnen auf der einen Seite mit der Homogenisierung
des Blankets durch die Rechnungen zur Einheitszelle. Als Eingangsgrofien lassen sich des-
halb die in Tab. 4.3 dargestellten Rechnungen verwenden. Es wurden die Ergebmisse der
stehenden Flissigkeitssaule nach der 3. Iteration eingesetzt. Auf der anderen Seite bilden in
einem unterkritischen System die externen Quellneutronen mit ihrer raumiichen Verteilung
einen weiteren Startpunkt. Dieser 143t sich durch das Programm HETC zufriedenstellend

modellieren (siche Anhang A 1).
Das von HETC verwendete Geometriemodell entspricht den Abbildungen 4.4 und 4.5. Die

Modellierung des Blankets enthalt den Wert der homogenisierten Actiniden- und Tc-Kon-
zentration, mit dem einzigen Unterschied, daB die Actinidenmischung im Blanket durch ein

Nuklid, ndmlich Pu-242, ersetzt wurde.

Insgesamt berechnet HETC ca. 45 Neutronen pro einfallendem Proton. Die Aufteilung der
Neutronenproduktionsrate auf die einzelnen Medien folgt aus der untenstehenden Tabelle.

Tab. 4.4: Zonen der Gesamtanlage mit den Neutronenproduktionsraten

Medium Wolfram | D0 Zr-Winde |Bla Te-1molar | Blanket | Reflekior
n/p 29,85 0,85 0,64 9,95 6,23 3,40 0,09

In den Transportcode XSDRN werden von diesen Neutronen pur etwa 36 eingekoppelt, da
nur sie eine Energie kleiner als 15 MeV haben und ibre weiteren Reaktionen innerhalb von

HETC nicht weiter beriicksichtigt werden kénnen.

Bei der ersten Gesamtrechnung handeit es sich um eine Eigenwertbestimmung der Gesami-
anordnung. Diese Rechnung beriicksichtigt noch nicht die Quellneutronen. Ziel ist es,
eventuell notwendige Korrekturen des Eigenwerts vorzunehmen. Zur Aufrechterhaltung ei-
nes Multiplikationsfaktors von 0,95 ist eine Verringerung der Tc-99 Konzentration auf
0,11 mol/l nétig. Die FluBverliufe in der Gesamtanordnung sind in Abb. 4.7 wiedergegeben,
withrend Spalte 6 in Tab. 4.3 Auswirkungen auf das Gleichgewicht beschreibt. Es zeigt sich,
daB durch die 2 cm breite Te-Zone bei einem Radius von 28 cm und die parasitdre Absorp-
tion des Wolframs die Flisse in Targetnihe um nahezu eine GréBenordnung sinken.
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Die Gesamtrechnung unter Einbindung der Quellneutronen ist demgegeniiber durch einen
radial nach auBen abfallenden Flufl gekennzeichnet. Der in Abb. 4.8 abgebildete Fluiverlauf
ist dabei durch eine einfache weitere Iteration entstanden. Dieses bedeutet zunichst eine Be-
rechnung der Gesamtanordnung unter Einschiufl der Quellneutronen und einer Kondensa-
tion der Querschnitte im Blanketbereich. Durch die Reflektorwirkung ist das Spektrum be-
deutend thermischer als in der Zelle (Therm = 0,772). Deshalb ist die Abbrandrechnung mit
ORIGEN erneut durchgefithrt worden.

Da in dem sich neu einstellenden Gleichgewicht der Pu-242 Anteil bedeutend geringer aus-
falit (Abb. 4.9), sinkt die Gesamtzahl der Absorptionen, und kg steigt. Deshalb sind zur
Einstellung des Eigenwerts der Anlage von 0,95 0,15 mol/l Tc und ein Neutronengift zur
Kompensation von weiteren 3 nile zuzugeben. Als Gift ist Bor einer so geringen Konzen-
tration gewihlt worden, daB das Spektrum nur unwesentlich beeinflul3t wird.
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Abb. 4.7: FluBverteilung in der Gesamtanordnung fiir sin kejjrvon 0,95 chne externe Quelle

Der mittlere thermische FluB in der Blanketzone betragt 1,02-10}5 n/fem?/s, so dafl diese
Angaben gut mit den vom LANL gemachten Angaben und den in der Abbrandrechnung
verwendeten Werten {ibereinstimmen. Allerdings sinkt durch die Einbindung der Quellneu-
tronen in einen stark neutronenabsorbierenden Bereich der Multiplikationsfaktor! der Ge-
samtanordnung. Der Grund ist in der gegeniiber der Eigenwertrechnung stérkeren Wichtung

IDie Existenz zweier Multiplikationsfaktoren ist aus dem Anfahrverhalten eines Reaktors wohlvekannt. Ei-
ne zentral angeordnete Neutronenquelle bedeutet jedoch hier eine stérkere Wichtung newtronenproduzicren-
der Zonen geringer Leckage, so dafl beim Reaktor der Multiplikationsfaktor durch die Quelle grober wird.
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der targetnahen stark absorbierenden Zonen zu suchen, was in dem unterschiedlichen Fluf3-
verlauf von Abb. 4.7 und Abb. 4.8 zum Ausdruck kommt.
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Abb. 4.8: FluBverteilung bei Bericksichtigung der Spallationsneutronenquelle und emen Multipli-

kationsfaktor k von 0,916, Umrechnung der Flisse durch den Protonenstrom von
62,5 mA = 3,9 - 1017 Protonen /s

Der fiir die Gesamtneutronenzah! und Gesamtenergieerzeugung entscheidende Multiplika-
tionsfaktor betragt 0,916. Wendet man Gl 3.8 auf das System an, so berechnet sich mit die-
sem Ergebnis die thermische Leistung zu:

P, =6251074.36 2. 0,916 210 MeV = 1717 MW, . (Gl. 4.8)

g (I - 0’9 1 6) -3 Spa):l!g.

Aus dem ORIGEN-Lauf zur Einheitszelle der stehenden Fhissigkeitssaule und dem dort an-
gegebenen Wert fiir die Leistungsproduktion ergibt sich nach Multiplikation mit den vor-
handen 250 Zellen eine thermische Leistung von 1730 MWy, also ein nur geringfiigig hohe-
rer Wert. Dieser Wert entspricht auch hinreichend genau der in Kap. 4.1.2 aus der maxima-
len globalen Umwandlungsrate von 1 g/(MWy,d) errechneten Leistung von 1712 MWy,
Die Ubereinstimmung der Leistung an dieser Stelle bedeutet auch, daf3 das System sich im
Gleichgewicht befindet.

Der Gleichgewichtsvektor fiir die Zelle mit einer stehenden Suspension a, fur die Zelle mit
dem umlaufenden Modell eines reduzierten Flusses b und fiir die Zelle mit den kondensier-
ten Querschnitten der Gesamtanordnung c ist in Abb. 4.9 dargestellt.
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Abb. 4.9: Relative Gleichgewichiskonzentrationen bei der Nachrechnung des LANL-Systems
a: stehende Flissigkeitssiule, thermischer Fluf 11013 n/cmzls, Konzentration: 168 g/l
b: Modellierung unter Einbeziehung des Gesamtkreslaufs, reduzierter FluB
7,5-1014 wem?2/s gemab einem Zeitverhaltnis von #,,,, /I, = [/4, Konzentration: 132 g/l
¢ wie a; Aktualisierung der Querschnitte aus Gesamtrechnung, Konzentration: 140 g/l

Beziiglich der Interpretation der Graphik sei zunichst auf die unterschiedlichen Gesamtkon-
zentrationen, die als Bezugswert fir die relativen Konzentrationen genommen wurden, hin-
gewiesen. So wurde in den Rechnungen unter Einbeziehung des Gesamtkreislaufinventars b
eine Konzentration von 132 g/l ermittelt, withrend mit dem Modell der stehenden Flissig-
keitssiule a als Grenzfall einer internen Kihlung 168 g/l errechnet wurden. Die absolute
Np-237 Konzentration ist jedoch identisch gemal der in der unterschiedlichen Modelibil-
dung vorgenommenen mit dem gleichen Faktor gegenliufigen Verdnderung des Flusses und
der betrachteten Volumina. Da bei dem geringeren gemaB dem Zeitverhidltmis von
{..Jt,=1/4 reduzierten FluB von 2,5-1014 n/em?/s das Np-238 eine hohere Zerfallsrate
aufweist, fallen die unter b ausgewiesenen Anteile des Pu-238 hoher aus. Absolut gesehen
ergibt die Modellierung unter Einbeziehung des Gesamtkreislaufs eine Pu-238 Menge von
0,1 mol gegeniiber 0,08 mol bei der stehenden Fliissigkeitssaule. Die Unterschiede der ho-
heren Pu-Isotope beruhen dagegen weitestgehend auf dem unterschiedlichen Bezugswert,
da der Zerfall des Pu-241 zum Am-241 aufgrund der relativ hohen Halbwertzeit von ca. 14
Jahren fiir die Gleichgewichtskonzentrationen nahezu unbedeutend ist. Deshalb betragen die
absoluten Pu-242 Mengen in Rechnung a und b 3,38 bzw. 3,37 mol. Pu-242 zerfdllt iber
Pu-243 direkt in Am-243. Diesen Pfad nehmen immerhin 20 % der Pu-Isotope mut relativen
Atommassen > 240, da der kondensierte Eingruppenspaltquerschnitt von Pu-241 672 barn
bei einem Absorptionsquerschnitt 894 barn betrigt. Das zugespeiste Am-241 zerfillt bei
Fliissen nahe 10} n/cm2/s nahezu vollstandig tiber Am-242 und Cm-242 in Pu-238. Da
damit auch eine Quelle fiir den Aufbau zu héheren Cm-Isotopen entfillt, muf3 die Cm-244
und Cm-246 Konzentration bei den geringeren Flissen unter Beriicksichtigung des Ge-
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samtkreislaufinventars geringer ausfallen Diese Feststellung deckt sich mit der von
Abrahams fur graphitmoderierte Salzschmelzenreaktoren konstatierten FluBabhingigkeit
des Curium-Aufbaus. So fuhrt er einen Cm-244 Anteil von mehr als 35 % beil einem FluB}
von 1015 n/cm?/s und von nahezu 40 % bei einem Fluf von 1016 n/cm?/s an [4.9]. Anhang
A.3 enthilt eine Isotopentafel mit den Wirkungsquerschnitten bei 0,0253 eV zum Vergleich.

Der Unterschied zwischen der Variante a und der Variante ¢ folgt aus der Thermalisierung
des Spektrums bei der Gesamtanordnung. Resonanzen von Pu-242 fiihren zu einem hoheren
Einfangquerschnitt und dazu, dafl die Aufbauten von diesem Isotop geringer ausfallen. Da
letzlich tiber Am-243 und Am-244 alle hoheren Pu-Isctope in Cm-244 iibergehen, bleibt die
absolute Konzentration mit 5,38 mol bzw. 5,41 mol nahezu konstant. Relativ jedoch ergibt
sich ein Unterschied von nahezu 10 % der Cm-244 Konzentration.

Im Gegensatz zu den Angaben des LANL (325 kg) berechnet sich auf der Basis der Kon-
zentrationen bei Unterstellung einer stehenden Flussigkeitssiule aus den Varianten a und ¢
ein Wert von 825 kg bzw. 687 kg Actiniden. Dieses scheint jedoch eine optimistische An-
nahme zu sein, da sich unter Einbeziehung des Kreislaufinventars der realistischere Wert
von ca. 2.6 t ableiten 186t

4.3 Diskussion der Ergebnisse

Die durchgefithrten Rechnungen zeigen, dafl eine Transmutation in der beschriebenen Anla-
ge durchaus physikalisch méglich ist. Es muB allerdings einschriankend darauf hingewiesen
werden, dal} die Aulage nur ca. 80 kg Tc-99 und Bor zur Kompensation einer Reaktivitit
von 3 nile enthélt. Dieses bedeutet, dall die angeschlossene Wiederaufarbeitungsanlage zur
kontinuierlichen Reinigung der Suspension von Spaltprodukten hohe Dekontaminationsfak-
toren realisieren muB3, um die Spaltproduktvergiftung ausreichend kiein zu halten. Weiterhin
erscheint die Transmutation von Jod bzw. anderen Spaltprodukten im Gleichgewicht nicht
mehr vorstellbar.

Abhilfe 188t sich erreichen, wenn man die parasitiren Absorptionen in den Strukturmateria-
lien verringert und die Speiserate erhcht. Weiterhin [af3t sich die Anlage durch die Annihe-
rung an ein H/D-Verhalinis von | neutronendkonomischer gestalten. Genau dieser Ansatz
wurde durch eine Reduktion Anzahl der Rohre in der vom LANL modifizierten Anlage
{4.5] verfolgt. Das Ergebnis ist allerdings, daf} sich die Konzentration auf 500 g/i erhoht.
Ebenfalls steigt proportional die Leistungsdichte im Brennstoff auf 700 MW/m3. Eine wei-
tere Anderung der modifizierten Version besteht im Aufbau einer separaten Zone zur Te-
Transmutation vor dem Reflektor.

Die in [4.4] und [4.5] errechneten Gleichgewichtskonzentrationen sind in Abb. 4.10 darge-
stellt. Es falit auf, dafl die Rechnungen zur modifizierten Version (LANL2) der in Kap. 4.2
vorgestellten Nachrechnung insbesondere mit Hinblick auf den Aufbau der htheren Cm-Iso-
tope bedeutend niher kommen. Trotz dieser weitgehenden Ubereinstimmung kénnen Rech-
nungen dieser Art jedoch nur einen ersten Eindruck vom sich ausbildenden Gieichgewicht
geben. So werden sich die offensichtlich wichtigen Resonanzerscheinungen nur dann zuver-
lassig beschreiben lasssen, wenn man das Blanket in Spektralzonen mit umterschiediichen
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Flissen gemil dem FluBabfall unterteilt. Weiterhin 148t sich die Zeit bis zum Eintreten eines
Quasi-Gleichgewichtszustandes nur durch die explizite zeitabhingige Modellierung unter
EinschiuB der Beladung und Wahrung der Kiritikalititsbedingung ermitteln (siehe hierzu

auch [4.10]).
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Abb. 4.10: Gleichgewichtkonzentration der vom LANL konzipierten Anlagen
LANL: Anlage aus [4.3 u. 4.4], Konzentration: 75 g/l
LANEL2: modifizierte Anlage, abgelesen aus [4.5], Konzentration: 500 g/t

Verschiedentlich wird diskutiert, die Suspension auBerhalb der Aniage zwischenzulagern
und dadurch dem Curium-Aufbau entgegenzuwirken. Um diese Mafinahme zu beurteilen,
sind die Aufbauketten zum Cm-244 zu betrachten. Man stellt fest, dal nur ein verschwin-
dend geringer Teil des Cm-244 (< 1% bei 1015 n/em?/s) aus dem Cm-242 (T};,=162,8 d)
aufgebaut wird. Dementsprechend ist fir die Begrenzung der Konzentration das Verhiltnis
der Zerfallsrate des Cm-244 zu dem weiterem Aufbau in das Isotop Cm-245 entscheidend.
Die Abzweigung eines Teilstroms und externe Zwischenlagerung eines Teils der Suspension
wird analog zur Reduktion des effektiven Flusses eine Anhebung der Zerfallsrate nach sich
ziehen. Bei einem FluB von 1015 n/cm?/s zerfallen allerdings im hier errechneten Gleich-
gewicht nur 10 % des Cm-244 in das Pu-240. Bei niedrigeren Flissen wird diese Mafnah-
me also interessanter. Nachteilig ist allerdings, daB} sich das Gesamtinventar durch die Zwi-
schenlagerung weiter erhGhen wird.

Das Actinideninventar im Core wird in der modifizierten Anlage zu 1,3 t angegeben. Bei
dieser Rechnung wurde eine Umlaufzeit unterstellt, die doppelt so hoch ist wie die im Core
verbrachte Zeit. Diese optimistische Annahme bedeutet, dal das Gesamtinventar 2,6 t be-
tragt, was recht genau dem hier berechneten Wert nach dem dynamischen Modell ent-
spricht. Bezogen auf die Leistung ergibt sich also ein Wert von 1,5 t/GWy, womit sich nur
noch um einen Faktor 3 niedrigere Inventarwerte als bei einem schnellen Reaktor ergeben
(siehe hierzu Kap. 3.2.3). Trotzdem ist der Einsatz solcher unterkntischen Anlagen mit el-
nem thermischen Wirkungsgrand von 30 % zur Reduktion des weltweiten TRU-Inventars
im Uranbrennstoffkreislauf stationir moglich. Da aufgrund der Umwandlungsrate von
1 g/(MW,/d) das Verhdltnis von DWR's zu Transmutationsanlagen 3,4:1 betragt (siehe
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hierzu Kap. 3.1), folgt fiir das weltweite TRU-Inventar? in einem stationdren Uranbrenn-
stoffkreislauf bei einer weltweit nuklear bereitgestellten Leistung 340 GWy

-(0,34 £ 34415 G é‘z) = 4551 (Gi. 4.9)

bl

_ 340GW,
44-13 GW,

Es soll jedoch noch einmal betont werden, daf der in Wirklichkeit erreichbare Wert stark
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und der restlichen ProzeBfithrung, inclusive aller Zwischenlager, abhangxg ist. Ebenfalls
wurden in obiger Abschitzung keine Kapazititsreserven unterstellt.

Der technische Entwicklungsstand von Anlagen dieser Art ist sicherlich noch weit von ei-
ner Detailkonstruktion entfernt. So sind zur Wirmeabfuhr in der modifizierten Version auf-
grund der erhohten Leistungsdichte Stromungsgeschwindigkeiten der Suspension von
10 m/s zu realisieren. Zur Vermeidung von Erosionserscheinungen haben demgegentiiber die
in Kap. 3.3.2.1 beschriebenen Versuche der hollandischen KEMA maximale Geschwindig-
keiten von 5 m/s empfohlen. Erosionserscheinungen verhindern auch, dafl man die Erfah-
rungen der CANDU-Reaktoren direkt auf diese Anlage iibertragen kann. So werden génz-
lich anders gestaltete Pumpen und Wirmetauscher erforderiich sein. Die Existenz des Zwi-
schenkreislaufs wird entgegen der vom LANL gemachten Angaben zu einer Reduktion der
Wirkungsgrade im Vergleich zam CANDU-Reaktor fithren. Ein wesentliches Problem fliis-
siger Reaktoren liegt in der Produktion von Radiolysegasen. In diesem Zusammenhang ist
an die Untersuchungen des ITEP zu erinnern, die fir oxidische Suspensionen bei Tempera-
turen von 300 9C maximale Leistungsdichten von 260 MW/m3 fordern, um die entstehen-
den Gase direkt rekombinieren zu konnen Die in der modifizierten Version aufiretende
Leistungsdichte von 700 MW/m? iiberschreitet diesen Wert bei weitem.

Weiterhin unvorteilhaft ist die Dynamik des Nuklidaufbaus, da ein Gleichgewicht erst nach
einigen Jahrzehnten erreicht wird. Dieses bedeutet, iiber die Nutzungsdauer gesehen, vergli-
chen mit der Erstbeladung ein Sinken der Reaktivitit, eine Abnahme der notwendigen Kon-
troligifie oder der Spaltprodukttransmutation und eine deutliche Zunahme der Konzentra-
tionen. Dieses kann zu Handhabungsproblemen fithren, die nur schwierig durch den Betrieb
von Forschungsreaktoren zu ermitteln sind. Da insbesondere die hoheren Cm-Isotope expe-
rimentell nur schwer zuganglich sind (Wirkungsquerschnitte), sind simtliche dargestellten
Frgebnisse zur Neutronik mit hohen Unsicherheiten behaftet.

Vielleicht das grofite prinzipielle Problem der Anlage ist in der Sicherheit zu sehen. So
neigt jede Suspension zur Sedimentation. Diese kénoten zu Reaktivititsschwankungen oder
aufgrund der produzierten Wirme bei Agglomeration zu lokalen Uberhitzungen fiihren. In
Zusammenhang mit Anlagendriicken von 130 bar verbirgt sich hierin erhebliches Potential
fiir die Freisetzung von Aktivititen.

2Rz die in Kap. 3.3.4.2 beschricbene graphitmoderierte Salzschmelzenanlage gibt das LANL eine mégliche
Reduktion des weltweiten TRU-Inventars auf 300 t an




5 Tendenzen im Sicherheitsverhalten
unterkritischer Systeme

Dias Sicherheitsverhalten eines Reaktors 148t sich im allgemeinen nur durch eine umfassende
Sicherheitsanalyse erfassen, die die Neutronik und die Wirmetibertragung bzw. die Warme-
abfithr modelliert. Voraussetzung einer solchen Arbeit sind genaue Angaben tber simtliche
Komponenten des Primér- und Sekundérkreises und nattirlich emn explizites Coredesign. Die
weltweit bisher vorgestellten Konzepte fir die Transmutation radioakiiver Reststoffe erfiil-
len diese Bedingungen nicht. Sie sind vielmehr duBerst unterschiedlich und stindigen Ande-
rungen unterworfen. Vielen von ihnen gemeinsam ist jedoch, dafi es sich um unterkritische
Hybridanlagen handelt, die iiber die in einem Target induzierte Spallationsreaktion mit ex-
ternen Neutronen versorgt werden. Ziel dieses Kapitels st es, die Implikationen von Mul-
tiplikationsfaktoren & < 1 zu untersuchen. Dieses soll in Form eines Vergleichs zwischen ei-
nem kritischen Core - als Referenzreaktor wurde ein 900 MW, IFR-Core (Integral Fast
Reactor) mit einer Konversionsrate ' von 1 gewahlt - und einer moglichst dhnlichen un-
terkritischen Anlage geschehen Im Idealfall wiirde der einzige Unterschied in der Abwei-
chung des Multiplikationsfaktors bestehen.

Aussagen iiber die stationiren Zustinde werden mit den Programmen DIF3D [5.1] zur
NeutronenfluBiverteilung und REBUS {5.2] zur Beschreibung der Nuklidvektoren m
Gleichgewichtszyklus gewonnen (siche Anhang A). Die im Rahmen einer Sicherheits-
betrachtung ermittelten Transienten werden mit einer vereinfachten Verston des
SASSYS-Systems [5.3] berechnet. Dieses Programm I6st die punktkinetischen Gleichungen
und modelliert Temperatur- und Leistungstransienten in Primér- und Sekundérkreislauf.

5.1 Auslegung der unterkritischen Anlage

Die Konzeption einer unterkritischen Anlage beginnt mit der Auswahl des Protonen-Tar-
gets. Hier ist das schon in Kap. 4 vorgestellte Wolfram-Target verwendet worden, mit der
einzigen Ausnahme, dafl die Schwerwasserkihlung des Wolframs durch eine Na-Kiihlung
aufgrund des hier zu erwartenden schnellen Spektrums ersetzt wurde. Als Nebeneffekt
stellt sich eine um im Mittel 10 % erhéhte Neutronenausbeute ein, wobei der groBite Anstieg
in der direkt das Target umgebenden Blei-Multiplikationszone zu verzeichnen ist.

Da mit dem Target im wesentlichen auch die H6he des umgebenden Blankets bestimmt 1st,
konzentriert sich die Arbeit zur Vorauswahl eines geeigneten Blankets auf eine Variation
der Radien, der Anreicherung und des Brennstoffanteils. Nebenbedingung ist ein mit einer
Vielzahl von Vorschligen zur Transmutation bereinstimmender Eigenwert von 0,95, Die-
ser garantiert Protonenstréme zwischen 30 und 70 mA, was sich im Rahmen internationaler
Konzeptvorschlige bewegt (siehe hierza Kap. 3).
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Dia das Blanket die Technik der IFR-Cores tibernehmen soll, werden:
s reaktorihnliche Brennelemente,

e Natrium als Kahlmattel,

e HT-9 als Hillwerkstoff mit einer Fluenzgrenze von 4-1023 n/cm?,

e und metallischer Brennstoff mit konventioneller Anreicherung (< 30 % TRU, ca. 10 %
Zr, Rest U} und einem maximalen Abbrand von 150 GWd/t SM

verwendet Fine raumliche Vorstellung von Target und Blanket vermittelt Abb. 5.1
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Abb. 5.1:  Axialschnitt durch die unterkritische Hybndanlage

Das Blanket selbst ist in zwei Zonen mit unterschiedlichem Brennstoffvolumenanteil aber
gleicher Anreicherung unterteilt, um den unvermeidlichen radialen FluBabfall zu déampfen.
Die Zykluslange betrigt 290 Tage, entsprechend 1 Jahr bei 80 % Vollast. Da die Leistungs-
produktion ebenfalls radial nach aufien abfillt - die Leistungsdichte in der dem Target
nichstgelegenen Zone betragt 450 MW/m3 - wird zur Vergleichmafigung des Abbrands die
Verweilzeit der Brennelemente von innen nach auflen angehoben. Der Brepnstoff in den
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targetnahen Zonen bleibt 3 Zyklen im Blanket, wihrend die Verweilzeit der Brennelemente
nahe des Reflektors 6 Zyklen betrigt.

Mit einem aktiven Coredurchmesser von 250 cm stellt sich ebenfalls die neutronentkono-
mischste Auslegung durch ein H/D von 1 ein. GréBere Durchmesser scheinen nicht rea-
listisch, um die Unterschiede zwischen targetnahen Zonen und reflektornahen, deren Lei-
stungsabfuhbr sich ja ohne Wirkungsgradverluste nur durch unterschiedliche Strémungsge-
schwindigkeiten realisieren 1a8¢, nicht zu grofl werden zu lassen. Em H/D-Verhiltnis von 1
ist in heutigen IFR-Auslegungen uniiblich, da der Void-Effekt des Natriums von vornherein
durch eine griéfere Leckage begrenzt werden soll. Hier bietet sich damit aber gleichzeitig
die Chance, die Auswirkung positiver Gesamttemperaturkoeffizienten in unterkritischen An-
lagen zu studieren. Im Rahmen der Sicherheitsbetrachtungen kann spéter der positive
Temperaturkoeffizient des Natriums parametrisiert werden, da modifizierte Auslegungen
mit kleineren Targethchen (fliissiges Bleitarget) und dementsprechend H/D-Verhiéltnissen
von gréflenordnungsmiBig 0,5 eine bedeutend kleinere positive Riickkopplung des Natri-
ums aufweisen wiirden.

Um gegeniiber dem kntischen Core den Eigenwert zu reduzieren, wird der Brennstoffanteil
abgesenkt. Dieses bedeutet zum einen eine weitere Anhebung der Natrumvolumina im
Core, zum anderen aber auch bei gleichem Zentralabstand der Brennstibe kleinere Brenn-
stabdurchmesser. Zur Vermeidung von unrealistischen Durchmessern ist diese Malinahme
mit einer gleichzeitigen Senkung der Anreicherung zu koppeln. Dieses fithrt durch den
hohen Uran-Gehalt in den Brennelementen zu Konversionsfaktoren nahe 1. Eine weitere
Folge des reduzierten Eigenwertes ist das deutlich geringere TRU-Inventar. Dieses sinkt auf
einen Wert von 2,1t TRU/GWy,, was etwa 60 % des Inventars der vergleichbaren kriti-
schen Aniage (C = 1} ist. Obwohl eine solche Entwicklung prinzipiell vorteilhaft ist (siehe
Kap. 3), ist der bei dhnlichen Zielabbranden zwischen BOEC und EOEC steigende Reaktivi-
tatsverlust negativ zu vermerken. Die wichtigsten Daten von Core und Sekundérsystem sind
in Tab. 5.1 und 5.2 zusammengefalit.

Tab. 5.1: Brennelementdaten fitr die Zonen des unterkritischen Systems im Vergleich zum IFR-Core

Inneres Blanket | AuBeres Blanket | Kntisches Core
Hohe/ cm 200,0 2000 965
Brennstab-Durchimesser / cm 0,508 0,546 0,724
Bremnstab-Prich / cm (3,838 0,846 G, 854
Anzahl der Brennstibe pro BE 271 271 271
TRU/SM Anreicherung / % 20,5 20.5 24 6
Bremmstoff / Vol- % 23,0 23.0 38,5
Strulaurmateniahien / Vol -% 253 253 25,6
Kithlmdttel / Vol.-% 5477 51,7 35,9
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Tab. 5.2: Thenmodynamische Daten des unterkritischen Systems

Allgemeine Daten Daten fiir die targetnichste Rethe (Kanal 1)
Thermische Leistung / MW 1950 Eleistungsdichte / (MW/m?3) 450
Protonenenergie / MeV 1600 T4/ K 815
Beschleunigerstrom / mA 39

Schwermetallinventar / t 20 ETpremmstort / K 836
Tgiy Blanket / K 630 | Thummon / K 755

T pys Blanket / K 792 I Truntmiter | K 723
Toampt / K 611

5.2 Stationiires Verhalten von Reaktor und Hybridanlage

Die radialen Flufiverldufe der unterkritischen Hybridanlage und des kritischen Cores unter-
scheiden sich sehr (siche Abb. 5.2), Wihrend der Gesamtfluf im aktiven Core des Reaktors
nahezu konstant bleibt, sinkt er im Blanket der unterkritischen Anlage um etwa eine
Groflenordnung. Ebenfalls nimmt das FluBniveau zwischen BOEC und EOEC deutlich ab,
da der Eigenwert wihrend emnes Zyklus vor 0,95 auf 0,93 sinkt. Somit verringert sich die
Letstung von 1950 MWy, auf 1300 MW,,,. Da die aufzubringende Eigenleistung fir den Be-
schleuniger bei Annahme eines Konversionsfaktors ne von 0,5 mit 125 MW, konstant
bleibt, sinkt

k P
Tel Pfk”“""“"’ Nel C i‘"“"}; PB*T{?
nG: poved
Fi C~E—%-PB (Gl 5.1)
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Tel Wirkungsgrad firr die Umwandlung in elektrische Energie

Py, thermische Leistung der Anlage nach Gl 3.10

il Wirkungsgrad fiir die Umwandlung elekinischer Energie mn Strahlleistung
P Strahlleistung

C Proportionalititsfaktor siche Gl 3.10

k Multiplikationsfaktor der unterkritischen Anlage

das ein MaB fiir die Gesamteffizienz des Prozesses bildet von 0,24 auf 0,20, wenn man ng
mit 0,3 konservativ ansetzt. Bei so groflen thermischen Leistungsschwankungen wird aller-
dings ein optimaler Betrieb der Komponenten des Primér- und Sekundirkreises nur wih-
rend einer kurzen Zeitspanne méghch sein, da zur Aufrechterhaltung der Temperaturniveaus
die durchgesetzten Massenstrome stark variiert werden miissen.
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Abb. 5.2: Radiale FluBverteilung in der Hybridanlage zu Beginn (BOEC) und gegen Ende des
Gleichgewichtszyklus (EOEC) im Vergleich zum typischen IFR-Reaktorcore

Grundsétzlich sind an dieser Stelle zwei GegenmalBinahmen denkbar:

« abbrennbare Gifte und / oder das Verfahren von Kontrollstiben halten den Eigenwert
wihrend eines Zyklus konstant oder

« der Beschleunigerstrom wird mit zunehmendem Abbrand angehoben.

Vorteil der ersten MaBnahme ist, dafl keine Verluste im Wirkungsgrad auftreten. Unter
Umstinden sind aber sicherheitstechnisch nicht zu akzeptierende Reaktivititen in Kontroll-
stiben zu binden. Die zweite MaBnahme dagegen hilt im Gegensatz zu dem hier berechne-
ten Fall die thermische Leistung und somit alle Parameter in Primér- und Sekundirkreis
konstant. Da n, somit durch kluge Wahl der Betriebsparameter der Einzelkomponenten
optimiert werden kann, bietet sich hierdurch auch die Moglichkeit héhere Gesamtwir-
kungsgrade 7 einzustellen, sofern n¢ einigermafllen konstant bleibt und Protonenbe-
schleuniger, Fenster und Target diese Adaption des Stromes zulassen. Ein derartig langsa-
mes Hochfahren des Stromes ist seitens des Beschleunigers unproblematisch; jedoch stellt
sich die Frage nach der Verinderung des Konversionsfaktors ne. Fiir das hier untersuchte
Systemn wire wihrend eines Zyklus eine Anhebung des Stromes um 50 % von 39 mA auf
etwa 60 mA ndtig.

Die axiale Fluflverteilung nach Abb. 5.3 weist aus, dafi die Neutronenproduktion im Wolf-
ram-Target etwas einseitig nach oben hin verschoben ist, da das FluBmaximum bei einer
Hohe von weniger als 125 cm befindet. Die ausgewiesenen Schwankungen im Neutronen-
fluf} lassen sich auf den heterogenen Aufbau des Targets bzw. den Wechsel von Wolf-
ramscheibe, Natriumkithlung und dazwischenliegendes Vakuum zurtickfithren.
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Abb. 5.3:  Axiale FluBverteilung in der Hybridanlage zu Beginn des Gleichgewichtszyklus (BOEC)

Das Neutronenspektrum der unterkritischen Anordnung zeigt sich erwartungsgemaf als ty-
pisches Spektrum eines schnellen Reaktors mit einem Maximum bei etwa 300 keV. Das Ma-
ximum der Quellspektren ist demgegentiber mit etwa 1 MeV etwas nach oben verschoben
bei deutlich ausgeprigtem Hochenergieanteil.

5.3 Dynamik von Reaktor und Hybridanlage

5.3.1 Grundlagen einer mathematischen Beschreibung

Die Kinetik eines Reaktors kann umfassend durch punktkinetische Gleichungen beschrieben
werden. Die unterkritische Anlage stellt keine Sonderform dar, denn sie ist in der Anfahr-
charakteristik des kritischen Reaktors quasi enthalten, wenn man an die Verwendung einer
Neutronenquelle zur Inbetriebnahme denkt.

Punktkinetische Gleichungen treten in unterschiedlichsten Formen auf. In ihrer umfangreich-
sten Form beschreiben sie die Kinetik des Reaktors ebenso vollstindig wie die zeitabhingige
Transportgleichung, da anstelle von Leistungsinderungen (der Zielgrofe der tiblichen
Vereinfachungen) die Anderung gewichteter Integrale der Konzentrationen (Y7} und der
Neutronenanzahlen 777/ gemaf
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T(y= | dV?dEW(r,E)_ée)-(D(r,E,t) (G1 5.2)

Anlage g v

Wir E) anzupassende Gewichtsfunktion
G E1)  Neutronenflufl
v(E) Geschwindigkeit

betrachtet wird. Der Flu3 ® und seine Amplitude 7 sind tiber die Formfunktion §

O(r, E.1)

o (GL 5.3)

S(r Et)y=

verkniipft. Unter Verwendung der obigen Definitionen lassen sich sowohl aus der zeitab-
hingigen Diffusionsgleichung aber auch aus der Transportgleichung die sogenannten punkt-
kinetischen Gleichungen:

2 I
w:fziﬁ-}"(t)+ S 4,-Ct)+ 00

dr i=1 (Gl 5.4)
dC(ty B -
SN L - A O =1,2...1
Fraaiy ()= 4,-C(¥) (1=12..1)
P Reaktivitat

B effektiver Anteil verzogerter Neutronen
A prompte Neutronenlebensdauer

Q gewichtetes Integral der externen Quellneutronen

herleiten [5.4].

Es scheint hilfreich vor der Anwendung und numenschen Losung obiger Gleichungen in
Kopplung mit zeitabhingigen Wirmetransportgleichungen die Losung vereinfachter Fille
analytisch zu untersuchen. Durch Umformen von Gl 5.4 folgt, dal fir p < 0 alle
Transienten gegen eine stationédre L.osung

f"(tmm):m%@ (Gl 5.5)

streben. Somit ist das neue Gleichgewicht bei konstanter Quelle nur von den Anderungen
der Reaktivitit p abhingig. Vernachlissigt man den Einflufl verzégerter Neutronen, so stellt
sich nach einem Reaktivitatssprung von py auf p, das neue Gleichgewicht nach Durchlaufen
einer Exponentialfunktion ein, deren Zeitkonstante durch die prompte Neutronenlebens-
dauer bestimmt wird:

T(z)m(iwﬁ}-ge(f] L (GL 5.6)
P2 P

In der Existenz eines neuen Gleichgewichts zeigt sich ein zum kritischen Reaktor fundamen-
tal unterschiedliches Verhalten.
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Fiir viele Anwendungen, insbesondere wenn man nur an qualitativen Ergebnissen interes-
siert ist, kann man in Gl 5.4 777 durch den FluB ¢ oder die Leistungsdichte P ersetzen.
Diese Naherung ist allerdings nur dann verniinftig, wenn die FluBform sich wihrend der
untersuchten Transiente nur unwesentlich dndert. Unmittelbare Folge ist, daB die Reaktivitit
in einfacher Form vom Multiplikationsfaktor & abbingt, und man erhilt:

k-1 ) Produktionsrate

p=—y— mt k= (GL 5.7

Absorptionsrate + Leckage

Wie schon in Kap. 3 und 4 ausgefiihrt, folgt der Multiplikationsfaktor & aus einer Neutro-
nenfluBrechnung unter EinschiuB der Quellneutronen. Dieser Wert unterscheidet sich in dem
hier untersuchten schnellen System mit 0,943 nur geringfiigig von dem Eigenwert der Kriti-
kalitatsberechnmung chne Quelle von 0,95

Durch Varationen der Kihimitteldichte, der radialen und axialen Dimensionen lassen sich
die zugehorigen Reaktivitatskoeffizienten ermitteln. Gleichzeitig kann man feststellen, dall
fiir die in den Kapiteln 5.1 und 5.2 beschriebene unterkritische Hybridanlage und die hier zu
untersuchenden Transienten die Korrelation zwischen Multiplikationsfaktor und Flufl bzw.
Leistung in ausreichender Weise gegeben ist. Tab. 5.3 bringt zum Ausdruck, daBl erwar-
tungsgemiB die ermittelten Reaktvitdtskoeffizienten im wesentlichen dem Referenzreaktor
shneln Einzige Ausnahme ist der stark positive Kiihlmittelkoeffizient des Natriums.

Tab. 5.3: Reaktivititskoeffizienten der unterkritischen Anlage und des Reaktors

Hybnidanlage Reaktor
Anteil verzégerter Neutronen 3,31.10°3 3.53.1073
Prompte Neutronenlebensdauer / s 9,05.10~7 2,49-10°7
Axiale Ausdehmmg / (cents/K) -6,095 0,11
Radiale Ausdehmmg / (cenis/K) -0.22 (3,22
Dopplerkoeffizient / {cents/K) -0,0994 -0,099
Kithimittelkoeffizient / (cents/K) +(,58 +0,18

3vom kritischen Core dbernommen

Samtliche Transienten werden aufgrund der Begrenzung der verwendeten vereinfachten
Programmversion maximal bis zum Verdampfen des Natriums simuliert. Die Dampfblasen-
bildung erfolgt bei einer Druckentlastung bei 1250 K und ohne Druckentiastung bet ca.
1340 K. Ein vollstindiges Verdampfen des Natriums zu 100 % fithrt zu tberkritischen Zu-
standen; bei 90 % stellt sich immerhin ein Multiplikationsfaktor von 0,9968 ein. Ebentfalls
auBerhalb der Betrachtung bleiben Schmelzprozesse der Brennelemente, die bei ca. 1360 K
eingetzen.
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5.3.2 Kritikalitidtsstoérfille

Kntikalitatsstorfille (TOP) sind in schnellen Reaktoren von besonderem Interesse. Der
Grund hierfiir ist im Vergleich zu thermischen Systemen, dafl aufgrund des schuelleren
Spektrums und der hoheren Anreicherung die negative Doppler-Rickkopplung und somit
der prompte Anteil eines negativen Temperaturkoeffizienten bedeutend kleiner ausfillt.
Dieses gilt insbesondere fiir Reaktoren, die metallischen Brennstoff verwenden, da
Ausdehnungseffekte des Brennstoffs aufgrund der Trigheit der Massen leicht verzdgert
einsetzen. Gleichzeitig bedeutet der positive Kihimittelkoeffizient, daB schnelle Reaktoren
nicht in ihrer kritischsten Anordnung betrieben werden. Prompt Uberkritische Zustinde mit
Ap > 1§ sind in schnellen Reaktoren besonders gefihrlich, da die kleinere prompte Neutro-
nenlebensdauer in diesem Fall zo sehr kurzen Reaktorperioden und somit extremen
Leistungssteigerungen fiithrt.

Gréfite Reaktivititssteigerungen sind in schnellen Reaktoren zu erwarten, wenn man hypo-
thetisch annimmt, daf simtliches Kiihimittel verdampft und zusétzlich durch Gravitations-
einfliisse die obere Hilfte des Cores in die untere Halfte fallt. Analysen dieser Art, die eine
obere Grenze flir die explosive Energiefreisetzung geben, gehen auf die grundlegende Arbeit
von Bethe und Tair [5.5] zuriick, die gezeigt hat, daB die freigesetzte Energie mit dem Vo-
lumen des Reaktors und der zugefithrten Reaktivititsrate steigt. Setzt man typischerweise
eine Reaktivitatszufuhr von 50 $/s an, so ergibt sich fur emen Reaktor von 1000 MW eine
Sprengkraft von groflenordnungsmafBig 5 t TNT. Spitere genauere Analysen unter zusétzli-
cher Berticksichtigung einer un allgemeinen negativen Doppler-Rilckkopplung zeigten je-
doch, dafl obiger Wert sich bei geeigneter Reaktorauslegung um mehr als emne Groflenord-
nung nach unten reduziert [5.6]. Wegen der Schwere der Folgen bleibt es aber Aufgabe der
Sicherheitsanalysen nachzuweisen, dafl Leistungsexkursionen dieser Art mit explosionsarti-
gen Energiefreisetzungen nicht aufireten kénnen und selbsttdtig ausgeschiossen sind.

Kritikalitdtsstorfille kodnnen verschiedene Ursachen haben. Eine davon ist das irrtiimliche
Verfahren von Kontrolistdben. Fir den IFR hat jeder der Stabe etwa eine Wertigkeit von
etwa 0,1 $. Die gesamte Uberschufireaktivitit steigt mit sinkendem Konversionsgrad und
kann 10-20 $ betragen (siche auch Kap. 3). Als hypothetischer Storfall mit Eintrittswahr-
scheinlichkeiten von weniger als 10-%/a wird das fehlerhafte Verfahren samilicher Kontroll-
stibe betrachtet. Durch Auswahl geeigneter Motoren und durch die Tatsache, dafl die Ge-
samtanlage im wesentlichen drucklos ist, ist die Reaktivitdtszufubr auf 0,05 $/s beschrankt
[5.7]. Fiir Stérfille dieser Art konnte rechnerisch nachgewiesen werden, dall zwar nun im
Gegensatz zu dem irrtiimlichen Verfahren eines Kontrolistabes (bis zu 0,4 3} Teile des
Cores schmelzen, es aber zu keinen Leistungsexkursionen kommt. Die Spannbreite der un-
tersuchten Reaktoren umfalt in [5.8] 4 heterogene IFR-Kemauslegungen mut 900 MWy,
und H/D Verhiltnissen von 0,5 bis 0,06 mit im Natrium tber den Voidkoeffizienten gebun-
denen Reaktivititen von 3,4 $ bis -2,2 $ und Uberschufireaktivititen von 0,45 $ bis 12,36 $.
Die Griinde fiir die oben beschriebene relativ gutmiitige Systemantwort liegen wesentlich in
der Eigenschaft des Brennstoffs begrindet, bei noch intakter Hille innen aufzuschmelzen
und sich aufgrund des im Corebereich héheren Drucks der Spaltgase axial auszudehnen
(schnell wirkende aber nicht prompte negative Riickkopplung). Bei emem spéter einsetzen-
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den Versagen der Hiille ist der Brennstoff aufgrund des niedrigen Temperaturunterschieds
mit dem Kiihimittel Natrium kompatibel. Mit sekundiren chemischen Reaktionen ist nicht
zu rechnen. Der geschmolzene Brennstoff kann somit aus dem Core ausgetragen werden, so
daf die eingangs angesprochenen Kompaktienmgen mit katastrophalen Folgen ausbletben.
Diese Eigenschaften des metallischen Brennstoffs konnten im wesentlichen experimentell
verifiziert werden [5.9, 5.10}.

Aufgrund der Wertigkeit eines Kontrollstabes und wegen der Begrenzung der vereinfachten
Programmversion, die ein Sieden des Natriums nicht mehr expliziert modelliert, ist es fur
den hier beabsichtigten Vergleich zwischen unterkritischer Anlage und Reaktor sinnvoll, die
Gesamtreaktivitatszufuhr auf groBenordnungsmifig 1 $ zu beschrinken. Sie wird gleich-
mifig verteilt auf einen Zeitraum von 50 s zugefithrt, so dafi ein teilweises Schmelzen der
Brennelemente unterbleibt. Trotzdem sind diese Werte aber charakteristisch fir die Stor-
fallanalyse kritischer Reaktoren mit metallischem Brennstoff.

Ein Vergleich der Leistungstransienten (Abb. 5.4) zeigt, da8 es im unterkritischen System
zu einer Leistungsiiberhohung von weniger als 10 % kommt, wihrend im kritischen System
kurzzeitig das 21/,-fache der Nennleistung erreicht wird. Dieses unterschiedliche Verhalten
14Bt sich direkt auf die Existenz einer stationdren Losung der punktkinetischen Gleichungen
im unterkritischen Fall zurickfihren.

Leistung (normiert)

a5 i 9 ; : i i ; i
4] &80 120 180 240 300 360 420 480

Zeit /s

Abb. 5.4: Vergleich der Leistungstransienten von unterkritischer Anlage und Reaktor bei
Zufiigen von 1 § gleichmaBig verteilt iiber 50 s; eine sekundarseitige Abfuhr der
produzierten Energie wird unterstelit

Dementsprechend gering fallen auch im unterkritischen System die Temperaturerhdhungen
aus. Sie stabilisieren sich auf einem um etwa 20 K héheren Niveau im Vergleich zu den ur-
spriinglichen Betriebstemperaturen (siche Abb. 5.5}.
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Abb. 5.5: Temperaturen in dem thermisch am hichsten belasteten Strémungskanal der
unterkritischen Anlage nach Zufiigen von 1 § gleichméfig verteilt dber 50 s;
eine sekundérseitige Abfubr der produzierten Warme wird unterstelit

Da die punktkinetischen Gleichungen fiir unterkntische Anlagen sich direkt zum spéteren
Gleichgewicht auflosen lassen (siche Kap. 5.3.2), ist dieses auch i der Praxis von der Ge-
schwindigkeit der Reaktivititszufuhr weitgehend unabhingig. Erwdhnenswert ist, dafl be:
den oben gerechneten Transienten der Gesamttemperaturkoeffizient der unterkritischen
Anlage positiv ist. Dieses beeinflut jedoch den Storfallverlauf im Gegensatz zu emnem
vergleichbaren Reaktor, bel dem der negative Temperaturkoeffizient essentiell fiir die nu-
kleare Stabilitit der Anlage 1st, nur unerheblich.

Voraussetzung fiir das sich einsteliende Temperaturgleichgewicht ist, daB der Sekundir-
kreislauf in der Lage ist, die gestiegene thermische Leistung abzufiihren. Andernfalls werden
sich bei einem positiven Gesamttemperaturkoeffizienten der unterkritischen Anlage die
Temperaturen nicht stabilisieren. Fiir einen IFR ausgelegte Sekundérkreisléufe konnen etwa
bis zu 120 % der Nominalleistung tiber lingere Zeitriume abfilbren. Hohere thermische
Leistungen, und hierzu braucht die Anlage nicht tiberkritisch zu sein, wiirden zum Turbinen-
schnellschiuB und zum zusitzlichen Ausfall der sekundiren Wirmesenke fithren.

Die Systemantwort fiir den Fall, dafi der Sekundarkreis trotz erhohten Leistungsangebotes
nur die Nominalleistung abfithrt, ist in Abb. 5.6 dargestellt. Zu diesem Zweck wird der ur-
spriinglich positive Reaktvititsbeitrag des Natriums zu Null gesetzt, so dal insgesamt ein
negativer Temperaturkoeffizient resultiert. Es zeigt sich, dall noch nach 1000 s simtliche
Temperaturen im Primirkreis ansteigen, da ein MiBverhiltnis zwischen produzierter und
abgefiihrter Leistung besteht. Ein Gleichgewicht wird sich erst auf bedeutend héherem
Temperaturniveau einstellen. Gema8 einer iberschligigen Abschitzung mit dem gesamten
Temperaturkoefiizienten ohne den Natriumanteil braucht man zum Ausgleich von 1 § etwa
einen Temperaturanstieg von 250 K.
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Abb. 5.6: Zufuhr von 1 § gleichmaBig verteilt iiber einen Zeitraum von 50 s in die unterkritische
Anlage; der Natriumkoeffizient wurde zu 0 $/K gesetzt, so dal der Gesamttemperatur-
koeffizient (siche Tab. 5.3) negativ wird; sekundirseitig wird nur die Nominalleistung
abgefithrt.

In der Literatur wird ebenfalls diskutiert, das Sicherheitsverhalten von schnellen natriumge-

kithiten fiir die Transmutation ausgelegten Systemen dadurch zu verbessem, daf die Syste-

me nur leicht unterkritisch sind - typischerweise spricht man iiber Multiplikationsfaktoren £
von 0,99. In diesem Zusammenhang ist die unter [5.11] aufgefiibrte Studie zu nennen, die
das Sicherheitsverhalten ebensolcher Systeme mit kritischen Reaktoren vergleicht. Das Er-
gebnis der vorgenommenen Simulationen, die sich auf Kritikalitatsstorfille beschranken, ist,
dal} bei extremen Storfillen (Zugabe von 247 $/s Uber 15 ms) im unterkritischen System
bedeutend weniger Energie freigesetzt wird als im kritischen. Allerdings weisen die unter-
kritischen Systeme - die Rechnung wurde nach etwa 0,02 Sekunden abgebrochen - Lei-
stungsiiberhthungen von einem Mehrfachen der Nennleistung auf, der durch Abschalten des

Beschleunigers - also einer aktiven Mafinahme - begegnet wird. Ohne eine Wertung solcher

Hybridanlagen hier vorzunehmen, macht dieses Ergebnis deutlich, dafl fiir eine Sicherheits-

betrachtung Storungen der Wirmeabfuhr, sei es durch Ausfall der Pumpen des Primirkrei-

ses oder durch Ausfall der Warmesenke im Sekundirkreislauf zu diskutieren sind. Dieses
soll im folgenden zuntchst unter der Annahme geschehen, daB es fir unbestimmte Zeit nicht
gelingt, den Beschleuniger abzuschalten.

5.3.3 Storungen der Wirmeabfuhr

Storungen der Wirmeabfuhr kénnen auf Ausfille in Priméar- oder Sekundirkreislauf zu-
riickzufithren sein. Die Griinde hierfiir sind duflerst vielfiltig, aber im Rahmen dieser Arbeit,
die ja nur das Gefihrdungspotential dieser Storfille aufzeigen will, von sekunddrem Inter-
esse. Trotzdem soll auf einen wesentlichen Unterschied hingewiesen werden. Wahrend
Storfallursachen fiir den Ausfall der Wirmesenke (LOHS) sowohl in itberhéhten Leistungs-
produktionen im Core (vorhergehender Kritikalitatsstorfall) aber auch im Ausfall einer
Vielzahl von Komponenten des Sekundirkreislaufs zu finden sind, erfordert der Totalausfall
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des Primirkreislaufs als Verlust des Kihimittelmassenstroms durch das Core (LOF) den
gleichzeitigen Ausfall aller Priméarkihimittelpumpen. Die mit Abstand wahrscheinhichste,
aber nicht alleinige, Ursache hierfiir ist die Unterbrechung der Stromversorgung zu den
Pumpen aufgrund eines Totalausfalls des ZuBeren Netzes nach vorher erfolgten inneren
Netzausfall. In diesem Fall wiirde ein vom dufleren Netz mit Strom versorgter Beschieuni-
ger - dieses wird aus Anfahrgriinden erforderlich sein - keine Quellneutronen mehr bereit-
stellen, bevor sich der Massenstrom im Core wegen der zu unterstellenden Trigheit der

[ 5 ORISR [ | S e
Fumnpen mersHacn reauziert.

Die Systemantwort unterkritischer Anlagen bei eingeschaltetem Beschleuniger auf Stirun-
gen der Wirmeabfuhr ist grundsitzlich schlechter als die von krtischen Systemen. Der
Grund hierfiir liegt darin, daB der Temperaturkoeffizient, sofern er negativ ist, zwar die
Moglichkeit hat, im Verlauf des Storfalls die Leistungsproduktion auf ein niedngeres
Niveau zu drosseln, aber die Leistung gréBenordnungsmiBig konstant bleibt und kemesfalls
gegen Null geht. Diese Tendenz ist umso ausgepragter je unterkritischer das System ist, da
gleichzeitig die Wirkung eines negativen Termperaturkoeffizienten sinkt. Selbst kleine
Leistungen konnen jedoch zu katastrophalen Storfallen fithren, falls die Wiarmeabfuhr nicht
gesichert ist. Dieses ist aus der Behandlung von Kihimittelverluststorfallen beim LWR und
der nachfolgenden Problematik der Nachwirmeabfuhr hinldnglich bekannt.

5.3.3.1 Verlust der Wirmesenke im Sekundirkreis

Das Verhalten des hier untersuchten unterkritischen Systems im Vergleich zum kritischen
Referenzsystem bei Ausfillen der Wirmesenke (LOHS) ist auf den folgenden drei Abbildun-
gen dargestellt. Aufgrund des grofien positiven Kihlmittelkoeffizienten gemdli Abb. 5.7
steigt die Leistung exponentiell mit fortschreitendem Stérfallverlauf (Abb. 5.8).
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Abb. 5.7: Reaktivititsbeitrage fiir die unterkritische Hybridanlage bei Ausfall der Warmeabfuhr im
Sekundarkreislauf (LOHS); fitr t = 0 betrigt der Multiphikationsfaktor £ 0,943
entsprechend einer programmierten Reaktivitit p von -183 §
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Das Natrium im Primérkreisiauf erreicht in weniger als 350 s bei etwa 3-facher Nennleistung
Siedetemperatur (Abb. 5.8). An dieser Stelle werden alle Rechnungen abgebrochen, es ist
jedoch zuletzt auch aufgrund des nun einsetzenden positiven Voideinflusses mit einem parti-
ellen Schmelzen der Brennelemente zu rechnen. Fir schnelle natriumgekihite Systeme
denkbare negative Temperaturkoeffizienten lassen sich Gber ein zu Nullsetzen des positiven
Natriumeinflusses simulieren. Die gestrichelten Kurven in Abb. 5.8 und Abb. 5.9 zeigen den
berechneten Storfallverlauf. In diesem Fall erreicht Natrium seine Verdampfungstemperatur

nach etwa 1000 s,

2.5

B Hybridsystern BOEC —— |
Natriumkoeff. =8 ~~—
Reaktor

Leistung (normiert)
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Abb. 5.8: Leistungstransienten der Hybridanlage fiir den Beginn des Gleichgewichtszyklus
(BOEC) (positiver Gesamttemperaturkoeffizient) und bei einem Natriumkoeffizienten
von 0 $/K im Vergleich zum [FR-Core; ein Ausfall der sekundarsertigen
Warmeabfuhr (LOHS) wird unterstelit.

Der zam Vergleich eingezeichnete kritische Reaktor zeigt ein bedeutend gutmitigeres Ver-
halten. GemaB der dhnlichen negativen Temperaturkoeffizienten (siehe Tab. 5.3) wird das
System aufgrund der hoheren Temperaturen unterkritisch und die Leistung reduziert sich
auf das Nachwirmeniveau.
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Abb. 5.9: Temperaturtransienten der Hybridanlage fiir den Beginn des Gleichgewichtszyklus
(BOECQ) (positiver Gesamttemperaturkoeffizient) und bei einern Natriumkoeffizienten
von 0 $/K im Vergleich zum IFR-Core; ein Ausfall der sekumdérseitigen
Wirmeabfuhr (LOHS) wird unterstellt. '

5.3.3.2 Ausfall der Primérkiihimittelpumpen

Der Ausfall der Primirkiihimittelpumpen fithrt zu einer niherungsweise exponentiellen Re-
duktion der Kahlmittelstréme durch das Core (LOF). Im allgemeinen darf man annehmen,
daB die tragen Massen der Pumpen und des Kiihimittels noch einige Zeit fiir einen Massen-
durchsatz durch das Core sorgen. Fir die hier vorgenommenen Simulationen wird eine
Halbierung der Massenstréme alle 6 s angesetzt. Ein Vergleich der Temperaturtransienten
fiir zwei verschiedene Hybridsysteme und das IFR-Core ist in Abb. 5.10 dargestellt.

Es zeigt sich, dal} es in beiden unterkritischen Systemen (dem explizit ausgelegten und dem
gestrichelt gezeichneten mit einem negativen Temperaturkoeffizienten) in weniger als 20 s
zum Sieden des Natriums im Primérkreis kommt. Die im Vergleich zum Verlust der Wir-
mesenke bedeutend steileren Transienten erkléren sich aus der geringeren Masse der wir-
mespeichernden Medien, die sich natirlich auch entsprechend schreller aufheizen Im
Regelfall wird zu erwarten sein, wie schon oben ausgefiihrt, dafl der Beschleuniger entwe-
der selbsttatig oder durch entsprechende Regelvorrichtungen abgeschaltet wird. Der ent-
sprechende Temperaturverlauf, fiir den Fall, dafl der Beschleuniger gleichzeitig mit den
Pumpen vom Netz geht, ist ebenfalls in Abb. 5.10 dargestellt. '
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Abb. 5.10: Temperaturtransienten der Hybridanlage fiir den Beginn des Gleichgewichtszyklus
(BOEC) (positiver Gesamttemperaturkoeffizient), bei einem Natriumkoeffizienten
von 0 $/K und bei Abschalten des Beschleunigers im Vergleich zum IFR-Core;
ein Ausfall der Prmarkithimittelpumpen (LOF) wird untersteilt.

ErwartungsgeméB reduziert sich in diesem Fall die produzierte Leistung innerhaib kirzester
Zeit auf das Nachwirmeniveau. Die Nachwirmeleistung ist auch fiir den erneuten Anstieg
der Temperaturen verantwortlich, die sich letzlich nur bei ausreichend kleinen Leistungen
(Reaktor mit 900 MW ,,,) selbsttitig abfithren 1aBt. Dieses geschieht tiber Naturkonvektions-
stromungen im Natriumpool und iiber freie Konvektion an der AuBenwandung des Systems.

Abb. 5.10 macht auch deutlich, daB} das kritische System sich selbsttatig aufgrund des nega-
tiven Temperaturkoeffizienten abschaltet. Da zum Verdampfen des Natriums ein Sicher-
heitsabstand von etwa 300 K verbleibt, sind Beschadigungen des Cores ausgeschiossen.
Dieser giinstige Storfallverlauf ist hauptsichlich auf die hohe Wirmeleitfihigkeit me-
tallischer Brennstoffe zurickzufiilhren, welche zu niedrigen Brennstoffiemperaturen und
damit zu einer geringen Reaktivitatsbindung durch den Dopplereffekt fithrt. Bei Abnahme
der Brennstofftemperaturen wihrend des Storfallverlaufes aufgrund der Reduktion der Leis-
tung kann somit der Dopplereffekt nicht stark positiv gegensteuern. Dementsprechend gel-
ten fiir oxidische Brennstoffe!, die deutlich hohere mittlere Brennstofftemperaturen aufwei-
sen, unginstigere Verldufe.

i0xidische Brennstoffe haben eine 2-3 fach hohere negative Doppler-Ritckkopplung. Dieses ist in Kritikali-
titsstorfillen solange vorteifhaft, bis es zum Schmelzen des Brennstoffs kommt. Danach sind bei oxidischen
Brennstoffen Blockagen und entsprechend reduzierte Kithimittelmassenstrome durch das Core zu erwarten.
I_etztlich kinnen zwei Storfille kombindert auftreten, nimlich ein Kritikalitdtsstdrfall (TOP) und ein folgen-
der Verhust der Durchstrémung des Cores (LOF) aufgrund von Blockagen




5.3 Dynamik von Reaktor und Hybridanlage 93

GemaB [5.8] sind IFR-Cores verschiedener Geometrien sogar dazu in der Lage bemm plotz-
lichen Aussetzen der Pumpen (Halbierung des Kithimitteldurchsatzes innerhalb von 0,25 s)
Leistungsexkursionen zu vermeiden. Die rechnerisch ermittelten und teilweise experimentel!
bestitigten Folgen sind primér ein Aufschmelzen des Brennstoffs bei noch intakten Brenn-
stofthitllen verbunden mit einer starken axialen Ausdehnung im Inneren des Brennstabs.
Ebenfalls kommt es zu einem partiellen Versagen und Schmelzen der Brennstdbe. Wie
schon in Kap. 5.3.2 analog fiir den Kritikalitatsstorfall ausgefithrt, kann der Brennstoff aber

I DN PR NI 3 JRPI 5 1 el T onboms -~ 'S
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5.4 Schiuftfolgerungen

Far das hier unterstellte unterkritische schnelle System wurde gezeigt, dafB3 es micht das ge-
samte Spektrum der Storfille besser beherrscht als der kritische Reaktor. Grundsitzliche
Vorteile sind bei Kntikalitatsstorfillen auszumachen; ber verschiedenen Storungen der
Warmeabfuhr weist allerdings der Reaktor das gunstigere Verhalten auf. Diese Schiufifolge-
rung a8t sich sicherlich auch auf andere unterkritische Systeme insoweit ibertragen, als dal}
bei Sicherheitsanalysen den Stdrungen der Warmeabfuhr erhdhte Aufmerksamkent zu
schenken sein wird. Die Parameter, die in die kinetischen Gleichungen eingehen, kénnen je-
doch stark von dem hier untersuchten schnellen System abweichen. Die grofiten Unter-
schiede sind bei thermischen extern gekihlten Systemen mit flissigem Brennstoff zu erwar-
ten, da bei Ausfall der Pumpen des Primirkreises sogar die Mutterkernkonzentrationen als
Quelle verzdgerter Neutronen nicht mehr konstant sind, sondern steigen.

Das unterkritische System ist dem Reaktor weitestgehend angepalfit worden, um den Ver-
gleich so konsistent wie moglich zu fihren. Ein fiir die Transmutation optimiertes schnelles
unterkritisches System sollte jedoch einige Veranderungen aufweisen. An erster Stelle 1st
die Einstellung eines negativen Temperaturkoeffizienten zu nennen. Dieser dndert zwar
picht den prinzipiellen Ausgang der verschiedenen Storfille zur Wiarmeabfuhr, doch er ver-
schafft Zeit, um die notwendigen aktiven Malinahmen wie etwa das Abschalten des Be-
schleunigers zu initialisieren und ein Schmelzen des Kems zu verhindern. Die konstruktive
MaBnahme hierzu wire die Reduktion des H/D-Verhiltnisses auf etwa 0,5, was den positi-
ven Temperaturkoeffizienten des Natriums stark reduziert. Ein entsprechend gedndertes
Targetdesign wiirde in dem Austausch des Wolfram-Targets durch ein Bleitarget ber Beibe-
haltung der 1600 MeV-Protonen bestehen Noch geringere Hohen miillten mut einer
Senkung der Protonenenergie kombiniert werden, um die durch Spallation produzierten
Neutronen weiterhin moglichst vollstandig zu nutzen,

Die Wirkung des negativen Temperaturkoeffizienten sinkt mit zunehmendem Abstand von
der Kritikalitatsbedingung. Hier ist abzuwigen, inwieweit sich der Multiplikationsfaktor £ in
Richtung 1 steigern lafit. Negativ zu vermerken ist, daB damit gleichzeitig das Risiko bet
unbeabsichtigten Kritikalitdtszugaben ansteigt. Diese kénnen Kemschmelzen zur Folge ha-
ben, selbst wenn das System die ganze Zeit unterkritisch bleibt.

Im Rahmen der Sicherheitsanforderungen an eme unterkritische Anlage ist von héchster
Wichtigkeit, dafl unterkritische Systeme durch 2 k-Werte gekennzeichnet sind. Der Eigen-
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wert, als Ergebnis einer £,p-Rechnung gibt den Abstand zur Kritikalitidtsbedingung. Hiermit
lassen sich unter Finbeziehung der neutronischen Unsicherheiten Vorschriften fur das
Handling der Spaltstoffe im Wartungsbetrieb oder vor der Inbetriebnahme entwickein. Der
Multiplikationsfaktor &, als Ergebnis einer Fixed-Source Rechnung, dagegen bestunmt wie
effektiv die Kombination aus Target und Blanket die aus der Spallationsreaktion zur Verfi-
gung gesteliten Neutronen nutzt. Dieser Faktor ist deshalb auch fir Leistungsinderungen
und Sicherheitsanalysen heranzuziehen. Genauere Aussagen konnen nur noch durch Be-
riicksichiigung der fluBgewichteten Reaktivitit p, beispielsweise im Rahmen einer veralige-

meinerten Punktkinetik, gewonnen werden.

Man muf} weiterhin feststellen, daff natriumgekiibite Systeme ob unterkritisch oder kntisch
nicht katastrophenfrei sind, da die oben durchgefiihrte Sicherheitsanalyse - die m diesem
Umfang wohi aber mit erhdhtem Rechenaufwand weltweit fur schnelle Systeme durchge-
fihrt wird - sich in keinster Weise mit der chemischen Stabilitidt der Anordnung auseinan-
dersetzt. Sicherlich ist es bis heute gliicklicherweise geltende Erfahrungstatsache, dal} Pro-
bleme mit dem Kihimittel Natrium und dessen Neigung zu exothermen Reaktionen aus-
schliefilich den Sekundirkreisiauf betroffen haben. Grundsitzlich existiert jedoch das Pro-
blem der Dichtigkeit der doppelten Behilterwandung des Pools. In Zusammenhang mit der
an der Poolwandung zur passiven Nachwirmeabfuhr entlangstrémenden Luft (freie Kon-
vektion beim PRISM-Design) konnten durch externe Explosionen induzierte Undichtigkei-
ten zu groBeren Branden und zu grofBen Reaktivitatszugaben fuhren [5. 12}

In diesem Zusammenhang ist die grundsatzliche Frage zu stellen, ob npicht die gednderte
Aufgabenstellung an schnelle Reaktoren - namlich die der Transmutation - auch zu einer
neuen Reaktorlinie mit nicht brennbaren Kihimitteln und moglichst negativen Kithlmittel-
koeffizienten fiithren sollte. Als méglicher Kandidat wiirde sich hierfiir Blei bzw. dessen Le-
gierungen anbieten. Als positiv einzustufende Konzeptiiberlegungen wurden hierzu sowohl
am ANL [5.7] als auch in Rufland gemacht [5.13]. Durch die Verwendung von Blet als
Kithimittel in Verbindung mit einer unterkritischen Anordnung wiirden sich weitere Frei-
heitsgrade im Design ergeben, die auch der als zusitzlich anzusehenden Aufgabe einer
Spaltprodukttransmutation gerecht werden konnten.
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Bleischmelzen

Tein e
Bie Transmutation !ang‘ebz”er Actimidan nnter ?\Tnf'nrng thermiccher Neutronenfliigee ist in

verschiedenen Anordnungen denkbar. Hier soll alternativ zu den in den vorhenigen Kapiteln
vorgestellten Anlagen ein Konzept prasentiert werden, das auf einem unterkritischen gra-
phitmoderierten Bleiblanket basiert. Fliissiges Blei wird in der Doppelfunktion als Triger-
material fir die Actiniden und Wirmetriger eingesetzt. Die in Abb. 6.1 dargestellte Refe-
renzanordnung sieht vor, die flisssige Bleischmelze, in der die Actiniden geldst sind, durch
in Dreiecksform senkrecht angeordnete Zirkaloy-Rohre des Blankets zu pumpen. Nach ei-
ner geeigneten Zusammenfithrung der Rohre jeweils am oberen und unteren Ende wird die
Schmelze in externen Wirmeaustauschern gekiihlt.

Protonen-Beschleuniger
B
Actinidenzuspeisung
s06°¢
Ph- Schmelze »
+ Graphit- 2
Moderator n
Spaltprodukis
7 7o o
Blanket Pb- Target 375TC o
<3

Abb. 6.1:  Referenzanordmung einer unterkritischen Transmutationsanlage mit externer Kithlung
auf der Basis einer Blei-Actiniden Suspension

Abb. 6.2 zeigt die einzelnen Regionen der zugehorigen Einheitszelle. Das Zirkaloy-Rohr ist
aus Sicherheitsgriinden analog zu dem in Kap. 4 beschriebenen LANL-Suspensionsreaktor
als Doppelrohr konzipiert. Graphit umgibt die Rohre und wirkt als Moderator.

Erste neutronische Berechnungen von Lizana hatten zum Ergebnis [6.1], daBl bei emnem
Protonenstrom von 25 mA und einer Beladung der Schmelze mit Actiniden von 0,5 Gew-%,
entsprechend 30 g/l, thermische Fliisse von 4-10M n/em?/s méglich sind. Durch Absenkung
der schnellen FluBanteile und Anhebung der Beladung auf bis zu 2 Gew-% kann, wie neuere
Rechnungen zeigen, eine Mindestlebensdauer der Strukturmaterialien und des Graphitmode-
rators im gesamten Blanket von 4 Jahren erreicht werden. Der Abstand von Eigenwert und
Multiplikationsfaktor (siehe Kap. 4 und 5) fillt durch die Verwendung eines Bleitargets be-
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deutend geringer als ip anderen thermischen Systemen aus. Da auflerdem Blei hohere Neu-
tronenproduktionsraten als Wolfram aufweist, wird jedes aufireffende Proton energetisch
besser genutzt. Dementsprechend reduziert sich der Energieverbrauch des Beschleunigers.
Weiterhin erméglichen Austrittstemperaturen von bis zu 600 °C Wirkungsgrade n,; von
groBenordnungsméBig 40 % bel nahezu drucklosem Betrieb, was aus Sicherheitsgriinden
vortetlhaft ist. Der Gesamtwirkungsgrad g unter Abzug des Eigenverbrauchs des Be-
schleumgers betrigt bei diesem Design bis zu 30 % (siehe hierza auch Gl 5.1).

Wihrend Lizana in seiner Arbeit neu-
Bh + Actiniden tromtsche Optimierungen inclusive der
Spaltprodukttransmutation untersucht,
sollen im folgenden hauptsichlich
technische Fragestellungen angespro-
chen werden Hierzu fillt erginzend
zu der in Kap. 3 vorgenommenen ge-
nerellen Darstellung von Lésungen
und Suspensionen zundchst die Cha-
raktenisierung der Schmelze. Die Kon-
struktion geeigneter Behiltnisse (Roh-
re etc.) verlangt im Rabmen der Aus-
wahl der Strukturmatenalien die
Quantifizierung der Korrosionsab-
trige. Zentrale Bedeutung kommt der
Wirmeabfihr aus dem Core zu, die
dber das sich ausbildende Temperatur-
et profil alle genannten Punkte been-
/Jﬁbgg/ fluflit. Weiterhin ist an die m dem
S Kap. 4 dargestellte Problematik zu er-
Pb + Actiniden innern, daB abhingig von der Art der

— : Kihiung Anlagen gleicher Leistung
Abb. 6.2: 5;3;:1333}13 mit 3 mm Zr und 3 mm und Konversionsrate vollig unter-
um

» Graphit
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schiedliche Inventare haben koénnen.
Vorteile weist hier genauso wie bei Wartung und Abschirmung eine interne Kihlung auf.
Hierbei erfolgt der erste Wirmetbergang im Core, so dafl nur noch das spaltproduktfreie
Kihlmittel in den Wirmetauschern zu kiithlen 1st.

6.1 Eigenschaften der Schmelze

6.1.1 Fliissiges Blei als Kiithlmittel

Fliissiges Blei verfugt tiber einen vergleichsweise hohen Schmelzpunkt von 327 °C, dessen
Drruckabhingigkeit mit +7,8 K/kbar vemachlissigbar ist [6.2]. Der Phaseniibergang
fliissig—>fest zieht im Gegensatz zum Wismut eine fiir techmsche Systeme giinstige Volu-
menreduktion nach sich. Trotzdem mul3 auch im Stillstandsbetrieb das Blei von Primér- und
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Sekundirkreis iiber eine Zusatzheizung in fliissigemn Zustand gehalten werden konnen. Hier
sind aufgrund der hoheren Schmelztemperatur sicherlich héhere Isolationsverluste als in ei-
nem natriumgekithlten System mit einem Schmelzpunkt von 7 = 98 °C, das in folgendem
zur technologischen Bewertung flitssigen Bleis vergleichend herangezogen werden soll, zu
erwarten. Die Betriebstemperaturen sind jedoch in beiden Systemen dhnlich.

Anhand der in Tab. 6.1 aus Anhang C und [6.4]
niedergeschriebenen Stoffwerte 148t sich ablesen,
daf} das Produkt aus Wirmekapazitat ¢ und Dichte [Jfir 7=500°9C} Blei | Natrium
p in Blei um den Faktor 1,4 hoher ist. Somut p/ (kg/m’) 10.480 832
reagiert das Bleisystem triger auf Warmeverluste. |5 ; cw/m/K) 18.6 67.3
FormelmaBig begriindet sich diese Feststellung aus |77 (ke/K) 145 1260
dem Zusammenhang

Tah. 6.1: Stoffwerte von Natrium und Blex

Q”“Vvk»md-ln(TBIeiWTU)zp-c'V-gngi. (Gl 6.1)
k  Wirmedurchgangskoeffizient
¥ Volumen

! Hohe des betrachteien Volumens
T Temperatur

Sollte in der Flissigkeitssiule der konvektive Wirmetransport ausfallen (LOF), so folgt aus
Gl. 6.1 eine flachere Temperaturtransiente bei der Verwendung von Blei als Kithinmuttel.
Hinzu kommt der sehr hohe Siedepunkt von 1743 °C bet Normaldruck, der den Zeitpunkt
bis zur Bildung von reaktivititsverindernden Dampfblasen hinausschieben wird.

Fir die Pumpfihigkeit gilt genauso aufgrund des hoheren Produktes von Dichte und
Warmekapazitat, dafl bei gegebener Temperaturspreize Al geringere Geschwindigkeiten
(= 70 % der von Natrium) notwendig sind, um eine bestimmte Wirmemenge

O=p-v-A-c AT (Gl. 6.2)

bei gleicher Querschnittsfliche 4 aus dem Core zu transportieren. Dieser Vorteil beruht
allerdings auf der mehr als 10-fach htheren Dichte des Bleis was sich beim Druckverlust Ap

Ap=K-~§wv2 (Gl 6.3)

in einen Nachteil umkehrt. Halt man K vereinfacht konstant - die genngere Geschwindigkeit
des Bleis wird durch seine ebenfalls geringere kinematische Viskositit beziiglich der
Reynoldszahl kompensiert - so errechnet sich im Bleisystem ein Druckverlust, der etwa um
einen Faktor 6 hoher ist. Dieser Wert reduziert sich gemif} der geringeren Geschwindigkert
auf ca. 4 beziiglich der Pumpleistung P, da hierfir gilt:

P=V Ap=v A-Ap. (Gl 6.4)
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Fiir die Konstruktion bedeutet dieses, dafl der stromungsgerechten Kreislauffihrung beson-
deres Augenmerk zu schenken ist, um Druckverluste, Pumpleistung und Systemdruck zu
begrenzen.

Verglichen mit einem dhnlichen natumgekihiten System werden zusitzlich sowoh! in den
Rohren des Wirmetauschers als auch bei den verschiedenen Formen der internen Wirmeab-
fihr aus dem Core in den Strukturmaterialien héhere Temperaturen zu erwarten sein. Der
Grund hierfiir ist in den tendenziell niedrigeren Wirmetbergangszahien « des Bleis zu su-
chen, die fur Flissigmetalle im allgemeinen aus einer Beziehung des Typs:

a-D v-Da -pe &
Nu=—L <K +K, (Re-Pr)" =K, +&, (w—fﬁ’;————) (Gl 6.5)
A Warmelerntfahigkeit
Dgr effektiver Durchmesser, allgemem 4-A/U
K; Konstante je nach Anordnung 2 5
K, Konstante je nach Anordnung 0,0155...0,025
K3 Konstante = 0.8

folgen (siche Anhang C). Fiir den Abtransport einer gewissen Warmemenge bei gegebener
Temperaturspreize A7 bendtigt man in einem bleigekihiten System eine geringere Ge-
schwindigkeit aufgrand des um den Faktor 1,4 hoheren Produktes aus Wirmekapazitat ¢
und Dichte p (G 6.2). Dieses fithrt zu gleichen Zahlenwerte im natriumgekiihlten und blei-
gekiihlten System, wenn man den Zihler des 2. Summanden von Gl 6.5 betrachtet. Nach
Muitipiikation mit der im natriumgekihiten System bedeutend hoheren Wiarmeleitfahigkeit
(Faktor 3,7) zur Ermittlung der Wirmeiibergangszahl o wird im natriumgekithlten System
ein um ca. 30 % hoherer Zahlenwert aus der Verinderung des zweiten Summanden resultie-
ren. Der abgeanderte 1. Summand dagegen besteht in beiden Systemen aus einem Produkt
von Konstante K| und der Wirmeleitfihigkeit, so daB sich hier die Unterschiede der War-
meleitfihigkeiten ungedampft auswirken werden. Zunehmende Geschwindigkeiten verlagern
das Gewicht auf den zweiten Summanden, was zu einer gewissen Angleichung der Warme-
{ibergangszahlen und somit der Wandtemperaturen fihrt.

Die Festlegung der Geschwindigkeit ist nicht nur an die temperatur- und geschwindigkeits-
abhiingigen Korrosionserscheinungen gekniipft, sondemn auch an die abzufuhrenden Rohr-
haltekrifte. Drucktransienten, die beispielsweise durch sich plotzlich schlieBende Ventile
ausgelost werden, werden aufgrund der boheren Dichte des Bleis zu hoheren Belastungen
an den Halterungen fiihren. Gleiches 146t sich fiir den stationdren Fall feststellen, da simth-
che Umlenkkrifte, direkt ableitbar aus dem Impulssatz, der Dichte proportional sind.

Zusammenfassend kann man konstatieren, daf vom thermohydraulischen und mechamschen
Verhalten her Bleikreislaufe im Normalbetrieb eine aufwendigere Konstruktion als Natrium-
kreisiaufe erfordern. Viele sicherheitstechnische Aspekte diirften sich jedoch bei Verwen-
dung von Blei als Kihimittel giinstiger darstellen, da Bleidampfe zwar giftig sind, Blei aber
nicht zu starken exothermen chemischen Reaktionen neigt und erst bei deutlich hoberen
Temperaturen siedet.
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6.1.2 Actiniden in fliissigem Blei

Die Schmelze wird primér durch die Form der Verteilung der Actiniden im fliissigen Bles
charakterisiert. Wie in Kap. 3.3.4 ausgefithrt, sind sowoh! direkte Lésungen als auch Sus-
pensionen denkbar. Da experimentell ermittelte Loslichkeitskurven fiir Transurane in Blei
nicht vorliegen, soil an dieser Stelle das dem Plutonium direkt benachbarte Uran herangezo-
gen werden, um zumindest eine Gré8enordnung der Loshichkeit abzuschitzen.

Es zeigt sich, dal} bei einer Eintrittstemperatur von ca. 400 9C die Loslichkeit weniger als
1073 at-% betrigt. Damit liegt man mehr als 2 GroBenordnungen unterhalb den von Lizana
fiir die Einheitszelle fiir notwendig gehaltenen Konzentrationswerten der Actiniden. Fiir Plu-
tonium wird die Laslichkeit zwar vermutlich grofler sein, da aus vergleichenden Messungen
von Pu und U in Wismut bekannt ist, dafl bei dhnlichem Temperaturverhalten die Loslichkeit
von Pu etwa doppelt so hoch wie die des Urans ist. Trotzdem lassen sich aber nur durch eine
Suspension ausreichend hohe Konzentrationen an Transuranen in Bler einstellen.

Die prinzipiell einfachste Moglichkeit, eine

000 aao%?:é’”g;gm m;;% wo  Suspension herzustellen, 1468t sich den Phasen-
o T - T diagrammen fir die Systeme U-Pb bzw. Pu-Pb
= s "+ entnehmen. Hohere Actinidenanteile als bei
= einer direkten Losung werden durch die gleich-
. .\ zeitige Existenz der fliissigen Bleiphase und
0= BN der festen Bleiverbindung U-Pbj, respektive
N \ o o Pu-Pb; moglich [6.5]. Fur die in Kap. 3.3.4.3

beschriebenen Reaktoren mit flissigem Wismut
als Tragermittel der Actimiden wurde analog fiir
den Ubergang zum Th-Brennstoffkreislauf auf-
S grund der geringen L&slichkest von Thormum an
o die Verwendung von Partikeln aus Th-Bi
153— : (257" : : gedacht [6.6]. Im Versuchsbetrieb wurden Be-
- 522}3 i \e_ ladungen bis zu 10 Gew.-% umgepumpt. Als
" ' nachteilig machte sich jedoch bemerkbar, dafl
. ; gemif dem Phasendiagramm sich die Menge
20'50.8 | 150 ) 14 der festen Phase mit der Temperatur dndert.
10%T (Tin K) Kleinere Teilchen der festen Phase zeigien die
Tendenz zu verschwinden, wihrend gréBere
Partikeln zunehmend wuchsen. Letzlich negativ
ist auch, dafl die gebildete Bleiverbindung der
Actiniden mit Wismut bzw. Blei chemisch instabil gegenitber G, ist. Um die Gefahr von
Brinden zu begrenzen, wird also das umgebende Gasvolumen zu inertisieren sein. Wegen
der chemischen Ahnlichkeit von Wismut und Blei ist die Ubertragbarkeit dieser Ergebnisse
sicherlich als gegeben anzusehen.

1072

at el

12011

Abb. 6.3: Laslichkeit von Uran in Blei [6.3]

Aus ionischen Verbindungen lassen sich gegeniiber der Schmelze und gegentiber dem Behil-
termaterial inerte Suspensionen herstellen (Oxide, Carbide etc.). Die chemische Stabilitat der
Verbindung in der Schmelze 4Bt sich anhand der Verdnderung der freien Enthalpien fir ty-
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pische Reaktionen zur Reduktion der Oxide oder Carbide nachweisen. Tab. 6.2 weist aus,
daB aufgrund der positiven Differenz der freien Energien AG das umgebende Blei Oxide der
Actiniden nicht reduzieren kann, und beide betrachteten Reaktionen mur von rechts nach
links ablaufen. Untersucht man auf die gleiche Art mégliche Reaktionen des Urans bzw. Plu-
toniums in der Bleischmelze zu PbO,, so ergeben sich aufgrund des dhnlichen chemischen
Potentials bei 298 K von -304.988 J/mol dhnliche positive Differenzen der freien Energien.

Tab. 6.2: Betrachtung der Verinderung der freien Energien fir Reduktionsreaktionen der Oxide
von Plutontum und Uran in flisssigem Blei [6.7]

Reaktion: Heron Hpp My HPbo AG
U0, +2Pb—U+2Pb0 J(¥mol) | /(¥moly | /(J/mol) / {(¥/mol) /3
T=298K -1107.960 | -19.315 -14.994 -239.530 652.536
T=1000 K -1.199.645 | -82.397 -66.785 -312.100 673.454
Reaktion Hpuo2 Hpb Hex Hpbo aG
PuOy +2Pb— Pu+2Pb0 | /(ymoly | /(Jmol) | /(J/mol) / (Jmob) /3
T=298K .1.675.548 | -19.315 -15.343 -239.530 619.775
T=1000K -1.162.323 | -82.397 -76.383 312,100 626.534

Ein weiterer Vorteil inerter Systeme ist die konstante Grofe der Partikeln wihrend des Be-
triebs. Nachteilig ist die oft fehlende Benetzbarkeit der Partikeln - die weiter oben angespro-
chenen ThBi,-Partikeln wurden in Wismut sehr gut benetzt - , was zu einer raschen Ent-
mischung filhren kann. Am BNL wurden ebenfalls ThO,-Partikeln in Wismut untersucht.
Aufgrund der zunichst fehlenden Benetzbarkeit wurde Zirkenium zugesetzt, wodurch sich
die Losung stabilisieren lieB. Am KAPL wurde das Verhalten von UQ,-Partikeln charakteri-
siert. Die Benetzung durch Wismut lieB sich hier durch Zugabe von Titan verbessern [6.6].
Eine direkte Ubertragbarkeit dieser Versuchsergebnisse auf Biei und die hier gemél dem zu-
nehmenden Abbrand sich verindernde TRU-Mischung ist vermutlich nicht gegeben. Hier
werden geeignete experimentelle Untersuchungen fiir fliissiges Blei notwendig sein 6.8 und
6.9].

Die Frage nach der Wah! der ionischen Verbindung wird zusitzlich durch die angestrebte
GroBe der Teilchen kompliziert. Mit Hinblick auf die Experimente der KEMA mit Actiniden-
suspensionen in Wasser (Kap. 3.3.4.1) scheint es sinnvoll zu sein, Oxidpartikeln von ca.
S um Durchmesser einzusetzen. Die Spaltprodukte wiirden dann erst in der Bleischmelze ab-
gebremst. Dort zeigen sie aufgrund des Dichteunterschiedes die Neigung aufzuschwimmen,
was eine Abtrennung beglinstigt.

Verglichen mit der Wassersuspension werden auBerdem die Sedimentationsgeschwindigkei-
ten der Oxidpartikeln in Blei bedeutend geringer ausfallen. Nach Gl. 3.16 resultiert dieses
aus dem geringen Dichteunterschied und der um mehr als eine GréBenordnung hoheren Vis-
kositit von flissigem Blei (fir p = 200bar und T = 300°C ng o = 9 - 1073 Pas;
fiir Normaldruck und T = 450 9C npy,; = 2 - 1073 Pas). Beziglich der Nachteile kleiner Par-
tikeln sei auf die in Kap. 3 gemachten Aussagen verwiesen.
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6.2 Mogliche Moderatoren

Grundsitzlich eignen sich fiir den hier verfolgten Zweck einer Transmutation von Actiniden
mit hohen thermischen FluBanteilen feste und flisssige Moderatoren. Bei den festen Modera-
toren ist an Beryllium und Graphit zu denken, bei den flussigen hauptsidchlich an schweres
Wasser wegen der geringen Absorption. Bei Beryllium reizt zusitzlich die ab ca. 2,5 MeV
einsetzends {n 2n)-Reaktion, deren Wirkungsquerschnitt bei ca. 0,5 barn liegt. Beryllium
wird in der Targetauslegung von [6.10] in Granulatform als umschlielende Region des Bler-
targets und Grenze zum Blanket eingesetzt. Wegen der besseren Verarbeitbarkeit und hohe-
ren Verfiigbarkeit sollen jedoch in folgendem alternativ nur Graphit und Wasser diskutiert
werden. Graphit wird in der in Abb. 6.1 dargestellten Referenzanordnung bevorzugt, da es
sich gegentiber Blei chemisch inert verhalt.

6.2.1 Wasser

Da Wasser bet Kontakt mit einer Schmelze schlagartig verdampft, was ggfs. zu untolerier-
baren Drucktransienten fiir die Gesamtanordnung im Falle emnes Versagens fithren wiirde,
ist die Bleischmelze durch Doppelrohre vom Wasser zu trennen. Die Doppelrohranordnung
sorgt gleichzeitig fiir die notwendige thermische Isolation. Strablungsverluste lassen sich bei
einer mittleren Rohrwandtemperatur 7 des inneren Rohres (d; = 30 mm, [ = 2500 mm) von
450 °C und einer Temperatur T, des Mantelrohres (d; = 40 mm, | = 2500 mm) von weniger
als 100 °C durch:

0=Cpy-oomd-I-{L'-L') mitCp = : (Gl 6.6)

MLL@&

g \& 4,

g Emissionszahl {fiir Niob und polierte Stahle = 0,2)
o Stefan-Boltzmann Konstante 3,6703-10°8 W/m2/K*
C;, Strahlungsaustauschzahl flir koaxiale Rohre der Flachen 4;

rechnerisch ermitteln [6.11]. Die innerhalb des Rolres produzierte Leistung betrigt bet ei-
ner Leistungsdichte von 170 MW/m? - dieses entspricht neueren neutronischen Auslegun-
gen - 300 kW. Die nach Gl 6.6 abgestrablte Verlustleistung betrdgt demgentiber 0,33 kW,
also etwa 0,1 %. Bedeutender sind jedoch Aufheizungen des Wassers durch die Moderation
der Neutronen und durch Abbremsung der sekundaren y-Strahlung. In Vorgnff auf
Kap. 6.2.2 konnen diese groBenordnungsmiBig zu etwa 5 % angegeben werden. Wegen der
niedrigen Temperatur und Exergie des drucklos zu betreibenden, extern gekihlten fliissigen
Moderators mindert sich hierdurch der Gesamtwirkungsgrad der Anlage.

Wasser, insbesondere schweres Wasser, hat aber auch erhebliche Vorteile. So lassen sich
neutronisch gesehen thermischere Spektren einstellen. Aufgrund des intensiven Neutronen-
flusses wird das Wasser durch Tritiumproduktion aktiviert. Letzteres stellt jedoch kein un-
Gberwindbares Problem dar, wenn man an die Betriebserfahrung mit der Tntumabtrennung
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bei den CANDU-Reaktoren denkt. Dadurch reduzieren sich die sekundéren Abfallstrome
und das Wasser 148t sich zeitlich unbegrenzt als Moderator verwenden.

6.2.2 Graphit

Die Ausiegung des Cores, insbesondere fiir die in Abb. 6.1 dargestellte externe Kiihlung,
lieBe sich bedeutend vereinfachen, wenn man auf die umgebenden Rohre verzichten kénnte.
Die Grundiage einer solchen Uberlegung ist, dafl Blei Graphit weder korrodiert noch be-
netzt. Das Eindringen der fliissigen Schmelze in die Poren ist abhangig vom Druck p und un-
terliegt dem Zusammenhang [6.12]

_2-o-cosd

P = (GL.6.7)
r

G Oberflachenspannung (0,400 N/m fuir Blei [6.13])
) Benetzungswinkel (130 © fur Blei [6.13])
r Porenradius

Mit dieser Formel 148t sich aus bekannten Verldufen der PorengréBenverteilung verschiede-
ner Graphitsorten (Abb. 6.4) das gefiillte Porenvolumen berechnen.
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Abb. 6.4: Porengrobenverteilung nach der Quecksilberporosimetrie fiir verschiedene Graphite.
Auf der Abzisse ist der Durchmesser der Poren und auf der Ordinate der jeweilige
Volumenanteil im Graphit aufgetragen, wenn Porendurchmesser bis hinunter zu dem
Abzissenwert einbezogen werden [6.12].

Will man etwa fiir die hier betrachtete Anlage bei dem in Abb. 6.4 dargestellten Gilsonit-
koksgraphit, einem typischen Reflektorgraphit, eine Fillung des offenen Porenvolumens von
10 % tolerieren, so ist dieses gleichbedeutend mit dem Eindringen der Schmelze in alle offe-
nen Poren mit einem Radius von mehr als 7 = 0,5 pum. Der zugehorige nach Gl 6.7 berech-
nete Druck betrigt 10 bar. Diese Beziehung gilt allerdings nur fiir eine chemisch reine Blei-
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schmelze. Schon geldster Sauerstoff dndert das Benetzungsverhalten, nicht zu reden von
ebenfalls in der Schmelze gelosten Spaltprodukten oder Zusitzen zur Verbesserung des Be-
netzungsverhaltens von Blei fiir Actinidenoxidpartikeln. Die Spaltprodukte konnen sich be-
vorzugt an dem Graphit anlagern und die Neutronik nachhaltig beeinflussen.

Wihrend des FEinsatzes in einer kerntechnischen Anlage wird sich auch die GréBe der Poren
entsprechend der Volumenveranderung des Graphits aufgrund von Neutronenbestrahlung
indern. Eine Abhilfe kdnnte in der Beschichtung des Elektrographits mit SiC oder PyC be-
stehen. Eine weitere Méglichkeit zur Zurickhaltung der Schmelze besteht in der Impragnie-
rung des Graphits.

Alle diese Mafinahmen resultieren aber in einem mhomogenen Matenal, dessen Strahlen-

schadigung ungleich schwerer zu quantifizieren ist. Fiir einen typischen Reflektorgraphit 1463t
sich die durch Bestrahlung induzierte GréBendnderung gemaf Abb. 6.5 darstellen,

. RSR-IRS (1373) o) ASR-1RS (1379}
& with grain
| © across grain

Dimensional Changes (%)

Young's Modulus Ratio E/Eg
[At)

- L : ] o] 2 z - A - %
8 3 18 is 28 2s 34 2 S e 15 28 25 3B

Heutron Fluence {181 /em? (EDN)) Neutron Fluence (182} o {EDND)

Abb. 6.5: Bestrahlungsverhalten von ASR-1RS bei 500°C [6.15], links GroBeninderung, rechts
Elastizititsmodul Fluenz in EDN, EDN - 1,52 = Fluenz 2 0,18 MeV

Postuliert man typischerweise einen Einsatz in der kerntechnischen Anlage bis zum Beginn
des verstdrkten Wachsens bei einem akkumulierten schnellen FluB (E > 0,18 MeV) von
2.28 - 1022 nfem? (Nulldurchgang im Diagramm), so 46t sich eine Lebensdauer von 4 Jahren
aur erreichen, wenn der schnelle Flul3 im Mittel 1,8 1014 n/cm?/s nicht tiberschreitet. Diese
Zahl mag als erster Richtwert gelten, obwohl nach heutigem Kenntnisstand auch Graphite
mit einer um etwa 20 % vergréferten Lebensdauer herstellbar sind {6.14 u. 6.15]. Gepauere
Betrachtungen erfordern die Kenntnis der Temperaturverteilung, da das Wachstum umso
frither einsetzt je hoher die Temperaturen sind (siehe hierzu auch [6.12]).

Die Temperaturverteilung ist natiirlich eng an die Warmeproduktion im Graphit gekniipft.
Hauptursache hierfiir ist, daf ein Teil der Spaltenergie nicht im Blei sondern im Graphit
durch Moderation der schnellen Primarneutronen und durch Absorption von v-Strablen
deponiert wird. Die y-Strahlen werden prompt aus dem Spaltprozef3, verzogert aus den
Spaltprodukten und daneben aus n-y Prozessen freigesetzt. Fir die in Abb. 6.2 dargesteilte
Einheitszelle wird die im Graphit deponierte Energie berechnet. Die durchschnittliche
Beladung der Zelle, inclusive der aufgebauten Spaltprodukte, sind einer Zellrechnung von
Lizana entnommen worden [6.11
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Die Autheizung durch die Neutronen I4ft sich direkt aus der eindimensionalen
Transportrechnung als Differenz aus den in die Graphitzone ein- und austretenden
Neutronenstromen ermitteln {XSDRN-Rechnung siehe Anhang A). Ein Wert von 2,5 % der
Spaltenergie entspricht dabei erwartungsgemal der wibrend einer Spaltung an die Neutro-
nen abgegebenen Energie von 5 MeV.

Der EinfluB der Gamma-Strahlen 1aft sich aus einer dhnlichen Bilanzierung abschitzen. Es
wurden drei Verfahren erginzend verwendet. Eine eindimensionale n-y-Transportrechnung
fithrt zu einer Quantifizierung des Einflusses der prompten y-Quanten und der sekundir
erzeugten n-y Prozesse. Der zu 1,25 % der Spaltenergie ermittelte Wert stellt jedoch eine
untere Abschitzung dar, da fiir die zu hohen Anteilen im Nuklidvektor vorhandenen Am-
und Cm-Isotope keine entsprechenden Wirkungsquerschnitte angegeben und benutzt wer-
den. Da ein Ergebnis einer Abbrandrechnung mit ORIGEN (Anbang A) neben den erzeugten
Spaltprodukten deren y-Strahlung, diskretisiert nach den Energiegruppen, darstellt, wurde
dieses als Ausgangspunkt fiir eine Fixed-Source Rechnung mit XSDRN verwendet. Hieraus
folgt ein zusitzlicher Anteil von 0,2 % der Spaltenergie. Aus der Summierung aller drei
Faktoren ergibt sich, daB mindestens 4 % der Spaltenergie im Graphit deponiert werden.

Der additive EinfluB der Cm- und Am-Isotope laBt sich durch eine separate Fixed-Source
Rechnung mit prompten Gammas aus der Spaltung und verzigerten Gammas aus den
Spaltprodukten durchfithren. Fiir die prompten Gammas werden dabei nach [6.16] die ca. 7
bei der Spaltung erzeugten v-Quanten mit der dort angegebenen Energieverteilung
angesetzt. Es errechnet sich ein Wert von 0,8 %. Subtrahiert man hiervon den Anteil der
Spaltprodukte, so folgt der Anteil der prompten y-Quanten zu etwa 0,6 %. Aus der
mengenmiBigen Zusammensetzung der Transurane a8t sich der Anteil der im Graphit
deponierten Spaltenergie nun nach oben hin eingrenzen, wenn man den n-y Anteil
verdoppelt. Abweichend von den urspriinglich ermittelten 1,25 % erhélt man daraus einen
Wert von 1,9 % der Spaltenergie. Eine erneute Addition fiihrt nun als obere Grenze zu etwa
4,6 % der Spaltenergie. Diese nicht unerhebliche Wirmemenge ist aus dem Graphit
abzufithren.

In folgendem soll durch ein einfaches Rechenmodell die im Graphit sich einstellende Tempe-
raturdifferenz abgeschitzt werden. Setzt man eine Kithlung des Graphits ausschheBlich Gber
die innere den Doppelrohren zugewandte Seite voraus (r; ~ 20 mm), so lafit sich am
AuBlenradius (r, = 35 mm) eine adiabate Randbedingung aufstellen. Allgemein gilt

1 d [ CiT) ) . dr
T a8 v e YLory=0 Gl 63
- F o g" mi dr(}‘ ra) { )

Als Lésung der unbestimmten Differentialgleichung ergibt sich

__'.U" "'f’_ 2
d7_-g"r ¢"7 1 | (GL 6.9)
¥
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Eine nochmalige Integration zwischen den Grenzen r, und #; hat dann
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Et 2 2
gl =1t} g
AT = - ( )+‘3 i .1n(5&) (GL 6.10)
4.2 2-A Nz

AT maximale Temaperaturdifferenz im Graphit
A Warmeleitfahigkeit (hier 15 W/m/K fur bestrahlten Graphat)
g’ Warmequelldichte im Graphit

zum Ergebnis. Bei einer Leistungsdichte im Brennstoff von 170 MW/m?> foigt bei den ange-
gebenen Geometrieverhiltnissen und aus der Annahme einer Absorption von 4,6 % der
Spaltenergie eine Wiarmequelidichte im Graphit von 2,1 MW/m?. Hieraus resultiert eine
maximale Temperaturdifferenz im Graphit von weniger als 20 K.

Sollte der Graphit sich in direktem Kontakt mit der Actinidenschmelze befinden (kein Zwi-
schenrohr), so sind Risse und Spalten im Graphit sorgfaltigst zu vermeiden. In diesem Fall
namlich wiirde durch das Eindringen der Schmelze eine ca. 100-fach héhere Warmedichte
lokal im Graphit freigesetzt, was auch zu 100-mal hoheren Temperaturdifferenzen und
deutlich verringerten Standzeiten mit verfriihtem Wachsen des Graphits fiihren wiirde.

Aufgrund des Temperaturgradienten AT wird der Graphit proportional zum linearen War-
meausdehnungskoeffizienten o wachsen. Sofern der Graphitmoderator aus koaxialen um die
Zr-Rohre angeordneten Rohren besteht, wird die Warmeausdehnung analog zu den Ver-
hiiltnissen im Hiillrohr eines Leichtwasserreaktors behindert. Die sich relativ zur neutralen
Faser an den heilen Stellen maximal aufbauvenden Druck- und an den kilteren Stellen
aufbauenden Zugspannungen lassen sich nach [6.17] zu:
o=—2E AT (Gl 6.11)
2-(1-v)

o Wimmeausdehnungskoeffizient (4,4-1070/K)

E  Elastizititsmodul (unbestrahit = 10 kN/mm?2)

v Querkontraktionszahl (= 0,25)

abschitzen, Fir ein AT von 20 K folgt mit diesem einfachen Modell eine maximale Zug-
spanmung von 0,6 N/mm?. Da sich der Elastizitdtsmodul durch Bestrahlung mit bis zu
1,5-1022 EDN in etwa verdreifacht {Abb. 6.5), wird das gleiche auch fiir die Warmespan-
nung gelten. Auch dieser Wert liegt aber weit unterhalb der Zugfestigkeit des Graphits von
etwa 18 N/mm?. Fir etwaige Einschhisse der Schmelze im Graphit gilt diese Feststellung
wiederum nicht. Hier ist etwa im Bereich der Fiigespalte der Graphitkérper oder im Bereich
der Poren eine komplexere Modellierung des Eindringens der Schmelze und der resultieren-
den Wirmespannungen angezeigt. Dieses Problem soll aber in folgendem umgangen
werden, indem ein direkter Kontakt der Blei-Actindensupension mit dem Graphit durch
mindestens ein metallisches Zwischenrohr vermeden wird.

In Abschnitt 6.4 wird die Wirmeabfuhr aus dem Core naher diskutiert. An dieser Stelle sei
jedoch im Vorgnff ausgefiihrt, daB die Wahl von Graphit im Gegensatz zu der Verwendung
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eines Wassermoderators gestattet, die gesamte im Core entstehende Wiarme auf einem ho-
hen Temperatumiveau zur Erzeugung von elektrischer Energie auszukoppeln.

6.3 Strukturmaterialien

Die Strukturmaterialien im Primdrkreis der Anlage lassen sich sinnvoll nach denjenige
ufy

............ Ao lafrtars botmar infanoroen MNeontronenih 3
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gesetzt sind. Die Auswahl eines geeigneten Rohrwerkstoffs im Core muf:

im
A ]

[l
3

« die Verinderung der mechanischen Eigenschaften wie Festigkeit und Bruchdehnung,
« die Formstabilitat (Volumenanderung durch strahleninduziertes Kriechen),

« die Verinderung der thermischen Eigenschaften (Abnahme der Warmeleitfahigkeit),
» die Langzeitaktivierung als Quelle spiterer Betriebsabfille,

und die parasitire Absorption

gemiB den zu erwartenden FluBverhéltnissen und der thermischen und mechanischen Belas-
tung beriicksichtigen. Bei Verwendung eines thermischen Neutronenspektrums schrénkt ins-
besondere der letzte Punkt die Anzahl moglicher Wandmaterialien stark ein. Tab. 6.3 gibt
eine Ubersicht verschiedener moglicher Strukturmaterialien mit ihren Absorptionsquer-
schnitten bei 0,0253 eV,

Tah. 6.3: Mikroskopische und makroskopische Absorptionsquerschnitte verschiedender
Wandmaterialien bei 0,0253 eV [6.18]

Element o, /bam My | Puom/ (gom3) | T, /(l/cm) T, /K
Zr 0.185 9122 6.5 0.007938 1850
Nb 115 82,9 B.57 0.063878 2773
Mo 2,65 05,94 107 0,17798 2863
Fe 2,535 55,85 7.87 0216388 1808
Be(Q (,0947 25 2,86 $.000652 2520

MgO {,0633 40 3,538 G,00341 2780
210, 0,1885 123 5,35 0,00486 2620

AlO3 ,4608 102 3,79 0.0103 2020

SiC 0,1634 40 2.3 (,0069 2200

Es zeigt sich, daB nur die Keramiken ahnlich niedrige makroskopische Absorptionsquer-
schnitte wie Zirkonium haben. Zellrechnungen fiir die Einheitszelle gemdB Abb. 6.2 haben
dementsprechend zum Ergebnis, dal der Austausch des insgesamt 3 mm dicken Zr-Doppel-
rohrs der Referenzanordnung durch 0,5 mm Niob, den Eigenwert von 1,02 auf 0,93 absenkt.
0.4 mm Molybdan filhren gar zu einem Eigenwert von 0,78, Somit schrénkt sich die Materi-
alauswahl der Basiswerkstoffe im Core auf Zirkonium, Niob und verschiedene Keramiken
eln.




6.3 Strukmrmaterialien 107

Die Eigenschaften von Zirkonium sind aus dem Einsatz vielfaltiger Legierungen (hauptsich-
lich Zirkaloy = Zr mit ca. 1,5 % Sn als Hauptlegierungselement} in Leichtwasserreaktoren
wohlbekannt. Umfassende Informationen kénnen beispielsweise [6.19] oder {6.20] entnom-
men werden. Bei allen anderen Materialien stellt sich jedoch zunéchst die Frage, ob Rohre
der geforderten Spezifikationen tiberhaupt herstellbar sind. Dieses ist beziiglich der Kerami-
ken zu bezweifeln, da beispieisweise nach [6.21] nur SiC-Rohre mit einer Lénge von maxi-
mal 80 cm bei der als sehr diinn empfundenen Wandstirke von 3 mm und einer auf Innen-
und Aulendurchmesser anzuwendenden Toleranz von = 1 % heferbar sind. Niob dagegen
ist bei einem Dhurchmesser von 30 mm bis zu einer Mindestwandstirke von ca. 0,6 mm n
Reaktorqualitat verfiugbar [6.22]

Reziiglich der Verschlechterung der mechanischen Eigenschaften durch Strahlenschidi-
gung ist zu konstatieren, dafl verschiedene Niob-Legierungen bis zu einer akkumulierten
Fluenz von 3,7 - 1022 n/em? ( E > 0,1 MeV) bestrahlt wurden. Obwohl sich beim Niob und
verstarkt beim Nb-1% Zr eine Abnahme der Bruchdehnung zeigt, bleibt der Werkstoff fur
den Einsatz im Reaktor hinreichend duktil {6.23]. Von Keramiken ist demgegeniiber be-
kannt, daB sie schon im unbestrahlten Zustand sprode sind; die vorliegenden Bestrahlungs-
daten sind sehr unvollstindig.

Vorteile weisen die Keramiken jedoch beziiglich der Langzeitaktivierung auf. In [6.24]
und [6.25] ist eine Untersuchung zu dem in Kap. 4 vorgesteliten Suspensionsreaktor des
LANL (modifizierte Anordnung) dokumentiert. Wie sich herausstellt, wird in langen Zeit-
raumen die Aktiviat von Target und Blanket dominiert von den 3,3 mm starken Doppelrob-
ren aus Zr-2,5% Nb. Beziiglich des Zirkons ist der Aufbau von Zr-93 (Tyy, = 1,5-10° Jahre)
und mit Hinblick auf das Niob der von Nb-94 (T = 2-10% Jahre) wichtig. Alternativ wer-
den deshalb andere Metallwerkstoffe (Al, Ti) aber auch C-C Verbundwerkstoffe und Rohre
ans SiC untersucht. Die Wandstirken sind gemill den Werkstoffkennwerten und dem zu
erwartenden Innendruck zu 0,075 cm bzw. 0,55 cm angesetzt worden. Es stellt sich heraus,
daf} der C-C Werkstoff nach 104 Jahren eine um 4 Grofenordnungen geringere Aktivitit als
die Rohre aus Zr-2,5% Nb aufweist. Ahnliches gilt fiir SiC. Die Ergebnisse dieser Arbeit
lassen sich sicherlich auch auf die hier diskutierte Pb-Suspensionsanlage iibertragen, zumal
die ausgewiesenen Wandstirken bei den hier diskutierten Konzepten neutronisch keine Be-
schrinkungen erwarten lassen.

Die Dicke des Rohrwerkstoffs wird neben der Neutronik und der Festigkeitsmechnanik von
den Zugaben fir den Korrosionsabtrag bestimmt. Die Kerrosionsneigung ist sicherlich
auch fiir die Materialien des Primarkreises auBerhalb des Cores das wichtigste Auswahlkri-
terfum. Die Ergebnisse verschiedener zumeist statischer Versuche gegeniiber der stehenden
Bleischmelze sind in Tab. 6.4 in Erginzung zu den in [6.27] aufgefithrien Daten der Korro-
sionseigenschaften verschiedener Metalle zusammengetragen. Auch hier schneiden die mei-
sten Keramiken hervorragend ab. Ebenfalls sehr gute Korrosionseigenschaften zeichnen die
hochschmelzenden aber bei hohen Temperaturen mit dem Lufsauerstoff reagierenden Edel-
metalle Tantal, Niocb und Molybdén aus. Die preislich giinstigeren Stihle scheinen nach die-
ser Ubersicht um mehr als einen Faktor 10 hohere Abtragraten aufzuweisen.
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Tabh. 6.4: Korrosionsbestindigkeit verschiedener Materialien gegeniiber Blei, 1 mil = 25,4 um; das
zumeist gewihlte Vergleichsmetall Bi ist dem Pb dhnlich, im allgemeinen aber korrosiver

Werkstoff Vergleichsmetall § Pb Bemerkangen
Croloy 2-1/4 593 °C 10 mil/a, aber Passivierung durch Oxid-
Lashichkeit von Fe schicht méglich bei
1 ppm bei 560 °C Cr-Gehalten > 18% [6.26]
410 stain!. steel 635 ¢C 13 mil/a
. 10006 °C 27 mil/a Andere Stahlsorten haben cinen Ab-
430 stainl. steel Penetration trag von 100 bis 393 mil/a.
Ni-Legierungen, || erstere gegentiber | nicht geeignet wegen
austenitische Na: < 1 miifa hoher Lashchkeit der Ni-
Stihle Atome in Pb
REFEL-SiC Bi: 660 6C bestindig bei 660 ¢C Der Rest-Si Anteil reagiert mit vie-
KT-5iC 0.8 mm/a Testdauer 20 h len Metallen, die Verbindung SiC ist
jedoch stabil [6.28 und 6.30].
Sic bestindig bei 815 8C siehe auch [6,28]
Testdaver 100 b
AL O Bi: 1408 ¢C bestandig 1166 9C Der Werkstoff wird als Behilterma-
bestindig terial eingesetzt [6.30].
BeQ bestindig 809 °C [6.30]
750, Bi: 1680 0C Der Werkstoff wird als Behilterma-
Dauer: 167 h terial eingesetzt [6.30].
¢ BI: 850 ¢C bestindig 860 ¢C Graphit ist sehr widerstandsfihig
bestindig Korrosion bei ca. gegeniiber Benetzung, aber Carbid-
18000 C bildung und Pordsitit sind za beach-
ten [6.30],
Ta Bi: 1800 0C 1606 9C
1000 h bestindig, | < 0.08 mil/a Penetration
488 9C , & fps <
0,01 mil/a
b Bi: bis 550°C 1006 °C 0,1 miYmonth [6.256.31]
766 ©C 5280 h bestindig
bei AT =222 °C
456 0C 0,5 pn/a
Mo Bi: bis 1427 ¢C; | 1200 °C Die Zugabe von O,-Spuren fithrt
kein Angriff bei zam Aufbau einer PoMoQ, Schutz-
1680 0C 100 h schicht.

71 T > 816 8C in Reinmetall | Zr kann zusammen mit Mg zor
nicht bestindig, Passivierung von Stihlen i Pb, Bi-
bei 1000 ®C 410 mil/a Schmelzen verwendet werden. Eine
Penetration, Loshichkeit Passiviernng der Zr-Cherfliche
12 ppm aus Extrapolation | durch Oxidbildung scheint méglich
auf 560 9C bis T = 600 C 16.26].

Fine nochmals deutlich reduzierte Korrosionsbestindigkeit in fhissigem Blei weist Zirkoni-
um auf Hier ist jedoch auf zwei Entwicklungsmoglichkeiten hinzuweisen, die zumindest
den Einsatz von Zirkon als Basiswerkstoff erlauben konnten. So Jassen sich in Siedewasser-
rezktoren durch das Aufbringen eines weichen Zr-Innenliners auf das Zirkaloy Spannungs-
riRkorrosionerscheinungen ausgelést durch Spaltprodukte und plétzliche Leistungsanderun-
gen vermeiden. Die Herstellung dieses Verbundes mit unterschiedlichen Materialeigenschaf-
ten erfolgt durch die gemeinsame Extrusion zweier zuvor genau eingepaliter Rohre. Der
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Liner kann dabei ebenfalls aus Zr-Nb oder Zr-Fe, bei geringen Anteilen der Fremdelemente
und Dicken von etwa 0,1 mm bestehen [6.32]. Das Verfahren der Koextrusion ist ebenfalls
aus der Herstellung technischer Supraleiter bekannt. Dort werden so unterschiedliche Me-
talle wie Nb-Ti Drihte in einer Cu-Matrix oder NbySn in der Cu-Sn-Matrix bei im Zentrum
angeordneten Stabilisierungskupfer, welches durch eine Ta-Barriere von der Cu-Sn-Matrix
getrennt ist, bei Stirken unterhalb von 0,1 mm miteinander kombiniert [6.33]. Somit scheint
also im Gegensatz zu einer Beschichtung - die Moghchketten ein 2,50 m langes Rohr bei e1-

v Tevmmm At ersbhrmaccar van 30 mm mnean 71 heerbicrhtoan “rar-ria-ﬁ al vy
nem Innendurchmesser von 30 mm mnen zu beschichten w allzemein als gening einge-

schitzt - durch die Koextrusion die Kombination von Zr als Basiswerkstoff mit einer korro-
sionsbestdndigeren Legierung technisch méglich.

Eine weitere bedenkenswerte Moglichkeit besteht in der Passivierung der Zr-Oberfldche
durch in der fliissigen Bleischmelze, beispielsweise als PbO eingebrachten Sauerstoff. Dieses
wird bei den Stihlen von [6.37] fur bleigekiihlte schnelle Reaktoren gefordert. Nach [6.26]
[4Bt sich das Verfahren wahrscheinlich auch auf Zirkonium iibertragen, so dafl ein Emsatz
bis 600 °C moglich wird. Die erfolgreiche Anwendung dieses Verfahrens hétte jedoch zur
Voraussetzung, dafl die Bleioxide das Verhalten der Suspension nicht negativ beeinflussen.

Tab. 6.4 gibt nur in statischen Korrosionstests gemessene Abtragraten wieder, die noch da-
zu in vielen Fillen (Metalle) aus vor einigen Jahrzehnten durchgefiihrten Experimenten
stammen. Strémt die Schmelze dagegen, so erhéhen sich die Korrostonsraten. Ebenfalls
steigen die Abtragraten mit der Temperaturspreize im Kreislauf, da das im heiflen Teil ge-
{6ste Material in kalten Bereichen wieder ausfallen kann, was dort zu Verstopfungen fithrt.
Fiir den martensitischen Stahl (Werkstoff Nr. 1.4914) gibt es neuere Korrosionsmessungen
gegenitber der Legierung Pb-17L1 aus der Fusionsforschung. So wurde bel 550 °C, einer
Geschwindigkeit von 0,3 m/s und Temperaturspreizen bis 250 K ein Abtrag von 0,37 mm/a
gemessen. Nach Aussage der Autoren steigt jedoch bei dieser Geschwindigkeit der Abtrag
noch linear mit der Geschwindigkeit. Da sich im kalten Teil Verstopfungen eingestellt ha-
ben, wird der Gesamtabtrag fiir die Auslegung emnes flissigen Fusionsbrutblankets als zu
hoch empfunden [6.34].

Demgegeniiber konnten fiir Niob in verschiedenen Naturkonvektionskreisldufen mit reinem
Biei bis zu 700 °C bei einer Temperaturspreize von 152 K kemne signifikanten Korrosionser-
scheinungen festgestelit werden [6.35]. An dieser Stelle sind sicherlich weitere Experimente
erforderlich, um die einzelnen Materialien weiter gegeneinander abzugrenzen und die best-
mégliche Materialkombination fiir den Primérkreis zu bestimmen. Ein Zirkonmum-Basis-
werkstoff bei Wandstirken von 3 mm bzw. die Nb-1%Zr-Legierung mit einer Stirke von
etwa 0,5 mm scheinen nach derzeitigem Kenntnisstand einen geeigneten Rohrwerkstoff fiir
das Core zu markieren. Fur den Rest des Primarkreises bieten sich bei den hier angestrebten
Temperaturen eine Vielzahl von Materialien an. Die Auswahl ist sicherlich auch durch die
Gesamtgestaltung des Primirkreises bedingt, der in verschiedenen Ausfithrungen im
nichsten Abschnitt beschrieben werden soll.
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6.4 Gestaltung des Primiirkreises

Eine anschauliche Vorstellung von der Funktionsweise emer unterkritischen Anlage mit ei-
nem flissigen Brennsioff auf der Basis emner Actinidensuspension in Blei 148t sich nur ge-
winnen, wenn man versucht, die Komponenten fiir den Primiarkreis zu dimensionieren und
relativ zueinander anzuordnen Primire Komponente ist das graphitmoderierte Blanket,
welches extern oder intern gekiihit werden kann. Im folgenden sollen sowohl die externe
Kihlung als auch fir zwei Spielarten der internen Kihlung der Wirmetransport und eine
mogliche konstruktive Gestaltung niher besprochen werden.

6.4.1 Externe Kiihlung
6.4.1.1 Die modifizierte Einheitszelle

Ein von Abb. 6.2 geringfigig abweichender Vorschlag fiir die Gestaltung der Einheitszelle
des Blankets ist in Abb. 6.6 dargestelit.

Blei
stehend

Blei +
TRU-Partikel +
Benetzungs

Zusatz L-\,

Nb-Wand Graphit geteift

lﬂll‘lllll!ﬁl'l.!; L

Abb. 6.6: Aufbay ener modifizierten Einhentszelle zur Redoktion der Graphittemperaturen
hinks: Axialschaatt, rechts: Draufsicht

Wesentlicher Unterschied ist, dafl das Doppelrohr durch nur ein Rohr, das aus Zirkon oder
Niob bestehen kann, ersetzt wird. Die Fillung des Spaltes mit reinem Blei bietet eine effek-
tive Méglichkeit, die im Graphit deponierte Warmemenge auf die zentral gefiihrte Bleisus-
pension durch reine Wiarmeleitung zu Ubertragen. Um axiale Warmespannungen bzw. Span-
nungen aufgrund der ortlichen Volumeninderung des Graphits abzubauen, solite der Gra-
phit tiber die Hohe von 2,5 m mehrfach geteilt werden. Die in in Abb. 6.6 gezeigte "Brick-
and-Tile" Anordnung lehnt sich dabei an die gasgekithlten AGR-Reaktoren an. Das Blei im
Spalt steht unter einem geringfiigig héheren Druck als die Bleisuspension im Rohr. Hier-
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durch lassen sich sowohi die Spannungen 1m Rohr als auch bei moglichen Leckagen die
Kontamination benachbarter Strukturen mintmieren.

Da die Wiarmeleitfihigkeit des Bleis genauso wie die des Rohrwerkstoffs eher hoher als die
des Graphits ist, stellt Gl 6.10 mit einem X von 15 W/nv/K (r; = 15 mm, r, = 35 mm) eine
konservative Abschitzung der Maximaltemperaturen im Graphit dar. Diese betragt hiernach
bei einer Austrittsternperatur der Suspension von 600 °C etwa 640 °C. Unterstellt man
weiterhin eine Eintrittstemperatur vor 375 ¢C, so folgt bei emmer Leistungsdichte von
170 MW/m?3 nach Gl. 6.2 eine Geschwindigkeit in den Rohren von 1,24 m/s (Verwendung
der Stoffwerte nach Anhang C fir T = 488 °(C). Diese Parameter entsprechen gréflenord-
nungsmiflig einem aus Ruflland stammenden Konzeptvorschlag fiir einen bleigekiihlten
schnellen Reaktor mit Ty, = 440 °C, Ty, = 560 °C und v, = 1,8 m/s. Die Maximal-
temperatur der Hillrohre wird in diesem Fall zu 650 °C angegeben [6.36 u. 6.37],

6.4.1.2 Auslegung des Primirkreises

Die Gesamtanordnung des Primirkreises wird, abgesehen vom Core, wesenthch durch die
Kreislauffithrung der Bleisuspension bestimmt. Fir die hier vorzunehmende Grobauslegung
wird analog zu dem Molten-Salt Konzept des LANL (Kap. 3.3.4.2) eine Anzahl von 6
externen Wirmetauschern vorgeschlagen, die méglichst nahe neben dem Core fixiert
werden sollen. Dieses filhrt zu einer weitgehend kompakten Bauweise mit dem Ziel der
Minimierung des Gesamtinventars. Die hochaktive Suspension 1st zur Vermeidung von
Totriumen mit moglichst wenigen Umlenkungen zu fibren. Im Rohrwirmetauscher wird
die Suspension innerhalb der vertikalen Rohre gefithrt. Das umgebende Medum des
Sekundérkreises leistet damit direkt einen Beitrag zur Abschirmung.

Die Wirmeaustauscher werden als einfache Gegenstromwirmetauscher berechnet, wobei
die in Anhang C.1 aufgefiihrien Nusselt-Beziehungen zur Anwendung kommen. Insbeson-
dere fir den AuBenraum stellt dieses jedoch eine ldealisierung dar, da zumindest der Ab-
stand der Rohre untereinander durch Abstandshaiter zu fixieren ist. Dadurch wird die An-
strémung gestort, bzw. Querstromung und Lingsstromung entlang der Rohre werden sich
abwechseln. Eine experimentelle Erfassung der Warmetibergangszahlen an emem verklei-
nerten Modell des Wiarmetauschers mit dem Kiihlmittel Blei wird deshalb fiir eine genaue
Auslegung notwendig sein.

Die Wirmeiibertragung in einem Wirmetauscher folgt allgemein der Beziehung

ATGraﬁ - ATKlem

Q=k Ay AT, =k A, (Gl 6.12)
i [ AT, Grof )
I
AT, Klein
k Wirmedurchgangskoeffizient
Ay Mantelflache samtlicher Rohre
AT Temperaturdifferenzen von Sekundér- und Primédrmedum

an Aus- oder Eintritt eines der Medien
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Je groBer also die logarithmische Temperaturdifferenz wird, umso kleiner kann man bei
konstanter Ubertragerleistung die Wiarmetbertragungsflachen dimensionteren. Da die Ein-
trittstemperatur in das Core mit 375 °C nur etwa 50 K tber dem Schmelzpunkt des Bleis
liegt, soll das Eutektikum Pb83-Mgl7 wegen seines erniedrigten Schmelzpunktes von
248 7 oC als Sekundirmedium gewihlt werden Nach {6.26] kann eine geringe chemische
Aktivitat des Magnesiums erwartet werden, so dafl die Korrosionseigenschaften der Legie-
rung dhnlich denen des reinen Bleis sein sollten. Entsprechende Versuche hierzu stehen je-
doch momentan noch aus. Durch die Temperaturvorgabe im Sekundérkreis von gy, =
300 °C und 74, = 550 9C bleiben somit sowohl Primér- als auch Sekundédrmedium 50 K
iber dem Schmelzpunkt, und es sind konventionelle Dampfzustinde mit Wirkungsgraden

bis zu 40 Y moglich.

Weiterhin werden fir die Auslegung des Wiarmetauschers iibliche Innendurchmesser der
Rohre von 15 mm bei Wandstirken von 1,5 mm angenommen. Die Geschwindigkeit im Gb-
rigen Primirkreis soll gegeniiber dem Core auf 2 m/s gesteigert werden, wobei in den War-
metauschern 1,5 nv/s angesetzt wird. Der Grund hierflir besteht darin, daBl das Inventar mi-
nimiert werden soll, indem der im Core verbrachte Zeitanteil maximiert wird. Die im An-
hang C in Tabellenform fiir Variante a (Geschwindigkeiten auBerhalb des Cores: 2 m/s in
den Rohren, 1,5 m/s im Wirmetauscher) und Variante b (Geschwindigkeit auBlerhalb des
Cores: 1,3 m/s) gegebenen Systemparameter verdeutlichen dieses. Alle Stoffdaten sind fiir
die Mitteltemperatur im jeweiligen Kreislauf angesetzt worden. Die Viskositat des Bleis
wird allerdings nach der Einstein'schen Formel (Gl 3.16) gemiB einer Beladung von 1 %
korrigiert. Viskositat und Dichte der Pb-Mg Legierung im Sekundérkreislauf werden nach
16.38] auf etwa 90 % der Werte von reinem Blei reduziert.

Fiir Variante 2 und b resultieren daraus Wirmedurchgangskoeffizienten & von 6800 bzw.
6443 W/m?/K. Bekanntlich berechnet sich k& zu

1

(GL 6.13)
L da, da ln(dAj+1

k=

I H

ap;g  Wirmeitbergangszahl auf Primar- und Sekundirseite
d,;  Auben- und Innendurchmesser
by Warmeleitfahigkert des Wandmaterials

Die kleineren Werte von Variante b sind in den geringeren Geschwindigkeiten und
Reynoldszahien begriindet. Weiterhin zeigt sich, da der Kehrwert des zweiten Summanden
mit 30,000 W/m2/K deutlich groBer ist als die Wiarmetbergangszahlen an Priméir und Se-
kundirseite (ca 19.000 W/m2/K). Aus Sicherheitsgriinden kénnten also Doppelrohre mit ei-
ner Sperrfliissigkeit erwogen werden, ohne die Warmeibertragung wesentlich zu ver-
schlechtern.
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Die Hohe H des Wirmetauschers 148t sich aus

{k.ﬁ.dﬂ. 1 H}
Togn = Toses = (Togus = Tegm ) el {in-c)s (Gl 6.14)
PEin Sdus Pdus SEin o
Tp; Primérkreistemperaturen an Ein- und Austritt
T Sekundarkreistemperaturen an Ein- und Austrift
¢ Warmekapazitit
m Massenstrom von Primdr- und Selunddmmedium

zt 3,84 m bzw. 3,51 m ermittein. Beide Hohen tubertreffen deutlich das Core. Vanante b
baut kleiner, da der durch ein Rohr gepumpte Enthalpiestrom aufgrund der geningeren Ge-
schwindigkeit ebenfalls geringer ausfillt. Die Gesamtanzahl der Rohre betrigt fiir Variante
a 15.500 und fiir Variante b 17.884, da kleinere Wirmedurchgangskoeffizienten & bei glei-
cher zu Gbertragender Leistung eine vergréferte Wirmetbertragungsfliche 4 4 erforderlich
machen.

Fiir die Berechnung des Verhéltnisses der im Core verbrachten Zeit /¢ zu der Gesamtzeit
fiir einen Umlauf #¢ wird zusitzlich zu den Héhen von Wiarmetauscher und Core die Sum-
me aus Ein- und Auslauf in das Core zu 2 m angenommen. Diese Werte werden genauso
wie der errechnete Durchmesser des Wirmetauschers und der einfache Radius des Cores
durch die vorherrschende Geschwindigkeit dividiert und dann zu emer Gesamtzeit f;
addiert. Finen weiteren Beitrag zu der auBlerhalb des Cores verbrachten Zeit hiefert die Dif-
ferenz der Hohen von Wirmetauscher und Core. Mit diesem Modell errechnet sich 7., /7;
bzw. das Verhaltnis der Inventare /. //, fiir Variante a zu 0,29 und fiir Variante b zu
0,23. Das vom LANL fiir verschiedene Anordnungen postulierte Verhéltnis von 0,5 (siche
Kap. 4) scheint also nicht erreichbar.

Die Berechnung des Druckverlustes unter Einbeziehung von Core, Warmetauscher und ei-
nem Zuschlag von 1 bar fiir weitere Umlenkungen fiihrt auf einen Gesamtdruckabfall von
2,5 bar. Setzt man einen Pumpenwirkungsgrad von 80 % an, so folgt, dafl nur 0,24 % der
erzeugten elektrischen Leistung als Eigenbedarf fiir die Primérkreispumpe abzuziehen sind.
Da der Pumpenwirkungsgrad in diesem Fall von relativ geringer Bedeutung ist, sollte man
ebenfalls erwigen, aus Sicherheitsgriinden elektromagnetische Pumpen (n = 10 % [6.26])
einzusetzen, da hier die Gefahr von Undichtigkeiten bedeutend geringer ist. Da keine dre-
henden Teile in Kontakt mit der Schmelze sind, bietet es sich an, die Pumpe im heillen Be-
reich direkt hinter dem Austritt aus dem Core anzuordnen. Hierdurch wird der Arbeitsdruck
im Core - dieser sollte nach den obigen Rechnungen zwischen 5 und 10 bar betragen - um
die Druckverluste von ca. 2 bar verkleinert. Der Zahlenwerte der kompletten Berechnung
sind in Tabellenform in Anhang C.3 Ubersichtlich dargestelit.
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6.4.1.3 Konstrukfive Ausfiihrung

Fine an die Primiarkreisauslegung von Variante a angepalte mogliche konstruktive Ausfiib-
rung zeigt Abb. 6.7. Die Anlage ist im Vertikalschnitt dargestelit mit zweien der 6 vorgese-
henen externen Warmetauscher.

Die Suspension wird von oben nach unten durch das Core gepumpt. Diese Strémungsrich-
tung ist keinesfalls zwingend vorgeschrieben, obwohl daraus gewisse Unterschiede der Ge-
samteigenschaften folgen. Ausschlaggebend fiir die Wahi der Strémungsnichtung sind 1n die-
sem Fall die in Kap. 5 diskutierten Stérungen der Warmeabfuhr bei eingeschaltetem Be-
schieuniger. Hierunter fallen der Ausfall der Wirmeabfuhr im Sekundarkreis (LOHS) und
das gleichzeitige Versagen aller Primérkiihimittelpumpen (LOF). Der letztgenannte Storfall
ist sicherlich durch die hier vorgesehene Anzah! von 18 Pumpen extrem unwahrscheinlich,
jedoch prinzipiell nicht auszuschlieBen. Durch die Tragheit des gepumpten Bleis wird der
Bleimassenstrom durch das Core jedoch nicht schlagartig auf Null sinken. Stattdessen wird
eine einer Exponentialfunktion folgende Reduktion des Massenstroms bei konstanter nu-
klearer Leistungsproduktion eine Anhebung der Austrittstemperaturen zur Folge haben.
Somit ist es vorstellbar, einen passiven Abschaltmechanismus durch eine moglichst nahe am
Coreaustritt angeordneten Schmelzsicherung zu realisieren. Die hoheren Temperaturen
werden zu einem Durchschmelzen der Sicherung und einer gravitationsbedingten Entlee-
rung des Cores in einen unterhalb angeordneten Tank fiihren. Da der Wirmetauscheraustritt
auf einer Hohe mit dem Coreeintritt liegt, erfolgt die Entleerung des Cores mit maximal
moglicher Geschwindigkeit. Der gleiche Mechanismus a6t sich auch fir den Ausfall der
Wirmesenke (LOHS) nutzen, zumal der Temperaturanstieg der Primirkreisaustrittstempe-
ratur langsamer erfolgen wird bei gleichzeitig storungsfreien Betrieb des Primirkreises. Da
sich die Geschwindigkeit des Bleis im Primirkreis nicht andert, bletben die vorteilhaften
Wirmeiibertragungseigenschafien fiir eine frithzeitige Auslosung der Sicherung erhalten.
Die vorgestellte passive Form der Coreentleerung hat zusatzlich das Potential bei geeigneter
Auslegung, die Nachwirmeproblematik zufriedenstellend zu 16sen.

Eine Durchstromung des Cores entgegen der Richtung der Schwerkraft kénnte dagegen bei
einem Ausfall der Pumpen und einer funktionsfihigen Wiarmeabfuhr im Sekundarkreis fur
einen Naturumlauf der Suspension im Primérkreis sorgen. Die Stromungsgeschwindigkeit
lieBe sich steigern, wenn die Wirmezufuhr deutlich unterhalb der Wirmeabfuhr erfolgen
wiirde. Dieses hitte hochliegende Wirmetauscher und eine weniger kompakte Bauweise mit
den bekannten Nachteilen fir das Inventar zur Folge.

Welche Bauweise fiir die externe Kithlung einer Bleisuspension vorzuziehen ist, muf} an die-
ser Stelle offen bleiben. Eine Entscheidung kann sicherlich nur aufgrund einer sorgfiltigen
Abwigung samtlicher sicherheitsrelevanter Fragen getroffen werden. Die fiir kerntechnische
Anlagen ungewdohnliche Form der Anordnung von externen Wirmetauschern inclusive der
notwendigen Verbindungsrohre 1aBt jedoch gravierende Betriebsprobleme im Normalbetrieb
erwarten, da die Dichtigkeit im gesamten Primirkreis zu gewdahrleisten ist. Von daber sollen
in den folgenden Abschnitten Formen der internen Kihlung diskutiert werden, bei der die
Spaltwirme der Suspension im Core auf ein nicht kontaminiertes Kuhimittel ibertragen

wird
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Abb. 6.7: Anordnung von Target, Blanket und Wirmetauscher fiir die unterkritische Transmu-

tationsanlage mit einer Actinidensuspension in flissigem Blei als Kembrennstoff
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6.4.2 Interne Kithlung mit Zwangskonvektion

Die einfachste Form, einen entscheidenden Nachteil der externen Kithlung, namlich den des
fiir die Transmutation ungiinstigen Verhdltnisses von I, /f;, zu reduzieren, besteht in
einer internen Kithlung mit Zwangskonvektion. Dieses bedeutet, daB nur die Pumpen au-
Berhalb des Cores angeordnet werden. Sie erzeugen eine Geschwindigkeit, die gerade grof

genug ist, um eine turbulente Strémung in den Rohren aufrechtzuerhalten. Abb. 6.8 zeigt
das von oben nach unten durchstramte Niob-Rohr, das im Gegenstrom von reinem Blei

RACES VRILE SFRFDALE LECIAWER CARRLRAL CALEE Wedldnd LR TLEELW 4 eSS S elsann o S s A e LY wrER Tk

gekiihit wird. Dieses Blei heizt sich vom unteren Sammeibecken nach oben hin von 375 °C
auf etwa 550 °C auf. Hiermit sind wiederum konventionelle Dampfzrustande moglich, da ein
Zwischenkreisiauf entfallen darf.

Richtung WT

Blei-Pool x=25m

/
QJ\
NN

Pb AN ~
Graphitbié

A 5) beeo

R

i J—

Blei-Actiniden Suspension

Abb. 6.8: Anordnung des FEinzelrohres im Gesamtsystem bei interner Kithlung der
Actinidensuspension durch Zwangskonvektion mit externen Pumpen

Die sich einstellenden Temperaturen lassen sich leicht aus der Bilanzierung der Strémungs-
kanile im Core berechnen. Das zentrale Niob-Rohr mit einer Dicke 7 von I mm und einem
Durchmesser von 30 mm wird von der Suspension mit einer Geschwindigkeit von 1 m/s
durchstrémt. Die spaltproduktfreie Bleischmelze im Ringspalt (Spaltbreite s = 6 mmy} stromt
mit einer Geschwindigkeit von 1,56 m/s aufwarts.

Die Ermittlung des Wirmedurchgangskoeffizienten erfolgt analog zu Kap. 6.4.1 mit den in
Anhang C dargesteliten Beziehungen. Alle Einzelergebnisse sind in Anhang C.4 in Tabellen-
form festgehalten. Sowohl im Zentrum als auch im Ringspalt ist die Stromung mit emer
Reynolds-Zahl von 2,14-10° bzw. 1,1- 105 turbulent. Die Warmetbertragungszahlen sind 1m
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AuBenraum mit 17.444 W/mZ/K geringfiigig héher als im Innenraum. Somit kénnte die
GrobBe des Ringspaltes noch vergrofiert werden, sollte dieses aus Fertigungsgriinden bzw.
Dimensionsinderungen durch Strahlenschidigung nétig werden. So fithrt die Anhebung des
Innendurchmessers der Graphitblocke von 44 mm auf 48 mm zu einer Abnahme des Wir-
medurchgangskoeffizienten k von 5829 W/m2/K auf 5200 W/m?/K.

Fiir die Modellierung wird eme iber der Héhe von 2,5 m konstante Wirmequelldichte
vorausgesetzt {siche Abb. 6.8). Die Wirmeproduktion aus der Nachwérme auflerhalb des
Cores soll in einem ersten Ansatz vernachlissigt werden. Als Randbedingung folgt daraus
fiir die Temperaturen des Primdrmediums (im Zentralrohr gefiilhrte Suspension), daf
Tp(0) = Tp(2,5 my) ist. Es 1aBt sich analog zum Gegenstromwirmetauscher ansetzen:

- dT rrr dlz
nec)p SE =g Tk Uy (T - T @
) d7.
(m'C)S’ﬁ*k'UA'(TPWQ) (Im
n 7 S I 4
M -T) | L 1 g -1)-2md am (Gleis)
dx (m~c)P (- c), 4-(m-c),

Die sich aus homogener und partikuldrer Losung zusammensetzende Funktion hat die Form

TmegzK-e(A‘x)+§_ mit
Am{ L ]k-U and (GL 6.16)
(o), (o), | ° -6
_qmd]
4-(m'c)P

K folgt daraus, da3 fiir x = 0 die Temperaturdifferenz an der gleichen Stelle die Funktion
identisch 16sen mufl. Fiir x = 2,5 m kann man Gl 6.16 dann nach 7p(0) = Tp(2,5 mj
auflésen. Setzt man die so erhaltene Gleichung fiir die Temperaturdifferenz in Gleichung I
bzw. II ein, so folgt durch einfache Integration

Tp(x) = ﬁﬁ(%(@)“ T3 (0) - "ié") -(e(ﬂ-x} - l) +
[(—Z%%_ }-mfp(o) (Gl 6.17)

kU, B\ [ e o KU, B
TS(x)ZW[TP(O)_TS(O}Mz}"(e( LI)*m“"“%@
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Die mit diesem Modell errechneten Temperaturen sind in Abb. 6.9 beispielhaft dargestelit.
Bei miBigen Geschwindigkeiten von 1 m/s werden im zentralen Kreislauf an keiner Stelle
700 °C tberschritten. Bei diesen Werten sind an der Niob-Innenwand nach Kap. 6.3 noch
keine Korrosionserscheinungen zu erwarten, zamal im Kreislauf eine duflerst niedrige Tem-
peraturdifferenz von weniger als 50 K herrscht.

700 :
650 /W\I Auslegungsdaten:
g =170 MW / m’
T vp=1m/s
ve=156m/s
*0 I d =30 mm
o /= 1mm
- 500 - - - 5= 6 mm
= -
-~
450 - ~
e
<
400 +
.
50 -
300

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5
Liange/m

Abb. 6.9: Temperaturverlauf bei interner Kithlung der Actinidensuspension unter Zwangskon-
vektion; Primarmedium = Suspension im Zentralrohr, Sekundarmedium = Blet

Mit der hier berechneten Anordnung wird sich jedoch 7.,,./f; nur auf maximal 0,5 steigern
lassen. Prinzipiell muB zwar die SchlieBung des Kreises nicht durch eine externe Aufwérts-
stromung erfolgen, sondern kann wiederum im Blanket, diesmal im Gleichstrom mit dem
reinen Kithimittel, erfolgen. Es ist allerdings abzusehen, daB die Realisierung einer solchen
Anordnung eine Vielzahl von Pumpen und eine sehr komptizierte Kreislauffuhrung erfor-
dern wiirde.

6.4.3 Interne Kiiblung mit Naturkonvektion

Die Kreislauffihrung liefie sich bedeutend vereinfachen, wenn es geldnge, die Suspension
die ganze Zeit im Core zu halten. Randbedingung hierbei ist jedoch, dafl ausreichende
Stromungsgeschwindigkeiten herrschen, um ein Absinken der Suspension zu verhindern.
Gleichzeitig solite die Warme effektiv aus dem Core abgefiihrt werden. Beide Forderungen
kénnen nur durch Naturkonvektionsvorginge erfilllt werden, da der Betrieb von Pumpen mm
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Core aufgrund der Strahlenbelastung nicht méghch erscheint. Die produzierte Wiarme Jaft
sich jedoch ebenfalls iber reine Wirmeleitung abflihren, wie die folgende Betrachtung
zeigen soll.

6.4.3.1 Temperaturverteilung in einer ruhenden Flissigkeitssdule

Der Grenzfall einer reinen Warmeleitung 188t sich auf einfache Weise analytisch 16sen. Der

Eamdh 2 A 1 Eterfle " 4
Emnflul der axalen | xuuvvfthiung, uuf die ineare Stab!eigtdng g ("\‘ fOEg* g“m""ﬂ

g'(z) = ¢(0)- COS(Z*Z ) » (Gl, 6.18)

H* stellt einen die aktuelle Hohe des Cores H von hier 2.5 m iibersteigenden Wert dar, der
die Reflektorwirkung bzw. den endlichen Flu vor dem Reflektor beriicksichtigen soll. Ins-
besondere fiir graphitmoderierte Systeme stellt eine Cosinusfunktion jedoch eine sehr grobe
Niherung dar, da es in der Umgebung des Reflektors durch die hier bessere Moderation zu

einer FluBtberhéhung kommt.

Da der axiale Wirmetransport im fliissigen Brennstab bei reiner Wirmelertung ohne Kon-
vektionsvorgénge (Vayia = 0) vernachidssigbar ist, 1aBt sich fir die Temperaturen des
Kiihimittels direkt anschreiben

g'(zy-dz=m-c-dT (GL 6.19)

Die Kiihimitteltemperaturen folgen daraus durch einfache Integration zwischen -H/2 und
+H/2. Die Hilllwandtemperaturen ergeben sich in einem nachsten Schritt aus der in Anhang
C fiir uiberstrémte Rohre im Ringspalt angegebenen Nusselt-Beziehung und den daraus di-
rekt abzuleitenden Wirmetibergangszahlen . Der weitere radiale Temperaturverlauf und
insbesondere die Zentraltemperatur folgt aus Integration von Gl. 6.8. Eine explizite Losung
der obigen Gleichungen fiir den Brennstab eines Leichtwasserreaktors kann {6.39] entnom-
men werden.

Fir eine Leistungdichte von 170 MW/m3, eine verlingerte Hohe H* von 273 cm und der
Eintrittstemperatur von 375 °C sind alle drei oben diskutierten Temperaturverldufe in Abb.
6.10 dargestellt. Man sieht, daf} sich die Hullrohrtemperatur - die Wand wird nicht explizit
modelliert - aufgrund der fir Fliissigmetalle hohen Wirmetibergangszahlen eng an den Ver-
lauf der Kiihimitteltemperatur anschmiegt. Die Suspension im Zentralrohr hat bei einem Ra-
dius von 1,5 cm und einer radialen Gleichverteilung der Leistungsdichte im Zentrum eine
Temperatur von maximal 1050 °C, so daf} die Gefahr des Verdampfens von Bler micht be-

steht.
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Abb. 6.10: Temperaturverlauf einer als stehend angenommener Flissigkeitssaule fur
g™ =170 MW / m’, d;= 30 mm, v = 1,56 m/s, Spaltbreite s = 6 mm

6.4.3.2 Vereinfachte Modellierung der Naturkonvektionsvorgiinge

Die in Abb. 6.10 dargesteliten Temperaturdifferenzen von der Mitte zom Rand hin werden
in der Praxis durch Naturkonvektionsvorginge bedeutend abgeschwicht. Antriebskraft hier-
fiir ist der aus den Temperaturunterschieden folgende Dichteunterschied zwischen dem Zen-
trum und den wandnahen Bereichen, der dazu fithren wird, daBl das Fluid (eventuell Suspen-
sion) gemiB Abb. 6.11 in der Mitte aufsteigt, wihrend es an der gekithiten Wand wieder zu-
risckfliefit. Da das Temperaturniveau insbesondere im vereinfachten Fall einer konstanten
Lingenleistung bei reiner Warmeleitung nach oben hin linear ansteigen wiirde, ist die Auf-
bzw. Abwirtsbewegung auch an keiner Stelle behindert. In ihrer einfachsten Form - und
dieses mag an dieser Stelle postuliert sein und ist ggfs. nachzuweisen - besteht die Strémung
aus einer Naturkonvektionszelie.

Entscheidend fiir die mathematische Beschreibung ist, dafl das Verhéltnis aus Durchmesser
71 Hohe deutlich kleiner als 1 ist (hier: h = 250 cm, d = 3 cm). Unter dieser Bedingung las-
sen sich Randeffekte, die die Umkehrung der Strémung am oberen und unteren Ende be-
schreiben, zugunsten einer eindimensionalen Betrachtungsweise vernachldssigen. Es wird im
folgenden eine ausgebildete Strémung in z-Richtung postuliert (w = w(r}), bei der Kompres-
sion bzw. Expansion ebenso wie Dissipation keine Rolle spielen. Der hier vertretene Ansatz
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ist bei der Behandlung von Naturkonvektionsvorgangen durchaus iiblich und ist beispiels-
weise in [6.40] ndher begriindet.

Strémungsumkehrung

’/""W

Kithimittelaustritt bei T = 550°C
Ebene 1 _| ?

z=25m

=

Bilanzhiile

NN

. ] Graphit
Suspension  ~—. 1
mit 170 MW/m® re ;
Ebene 2 //j %ES
s g Lo z=0m
\ reines Biei

Kiihimitteleintritt bei T = 375°C

Abb. 6.11: Postulierter Strémungsverlauf in der Einheitszelle aufgrund von
Naturkenvektionsvorgdngen

Die eindimensionale Betrachtungsweise bedingt, daB sich die allgemeine Impulsgleichung
auf eine Komponente in z-Richtung reduziert (siehe z. B. [6.41]). Die linke Seite darf um
den zeitabhingigen Term und den Konvektionsterm gekiirzt werden, da sich das Geschwin-
digkeitprofil stationiir gerechnet wird und sich axial nicht andert. Es gilt:

Sp 1 & ow
0=-po B L O Wl Gl. 6.20
P8 dz r é,?[ﬂ” 5?} ( )

Dichte

Drack

Erdbeschlenmigung (9,81 m/s2)

dynamische Viskositit

Radius

Geschwindigkettskomponente in z-Richtung /7

¥ T4 3w o

In dieser Gleichung muB p eine lineare Funktion von z sein, um obige Gleichung mathema-
tisch zu losen. Allgemein 1af3t sich ansetzen

py=p )+ (p~p, 8 2) (Gl 6.21)

Hydrostatiseher Druck
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Durch Variation des Druckdifferentials a6t sich die Massenerbaltung erfiillen, da der ab-
strémende Massenstrom dem aufstrémenden entsprechen mufl. Die Energieerhaltung 146t
sich vereinfacht durch folgende Beziehung zum Ausdruck bringen:

ar 1 2 ar
W= G | AP — |, Gl 6.22
R { é’r} ( )
w Geschwindigkeitskompenente in z-Richtung 77}
r Temperatur f{r)
c Warmekapazist
A Wirmeleitfilgkert

g"" Warmedichte

in der der Gradient der Temperatur nach z als Konstante zu behandeln ist. Diese Einschrén-
kung folgt mathematisch gesehen aus den bis jetzt getroffenen Vereinfachungen in Gl. 6.20
und Gl 6.22 und wird in [6.40] fiir ein kartesisches Koordinatensystem hergeleitet. An-
schaulich gesprochen kommt hierin jedoch nur zum Ausdruck, dafl der axiale Gradient der
Temperatur an der Wand demjenigen im Zentram entspricht, was ja auch schon in den Ein-
gangsbemerkungen angesprochen wurde.

Bei der Behandlung von Naturkonvektionsvorgingen darf man in dem aus Gl 6.20 und
Gl. 6.22 gebildeten Gleichungssystem die Anderung der Stoffdaten bis auf die Anderung der
Dichte in der Impulsgleichung nach Gl 6.20 vernachldssigen. Dieses bezeichnet man als
Boussinesg-Overbeck Approximation und setzt fiir die Temperaturabhéngigkeit der Dichte
linear an

p=p,-(1-5(T-T)) - (GL.6.23)

Die Linearisierung der Dichtefunktion bedingt fiir fliissiges Blei einen vernachldssigbaren
Fehler, wenn man die dhnliche Stoffdatenfunktion im Anhang mit dem Ansatz nach Gl. 6.23
vergleicht.

Da aufgrund der hohen Leistungsdichten auch der Fall turbulenter Strémungen untersucht
werden soll, miissen wegen der Abhingigkeit der turbulenten Warmeleitfahigkeit und Vis-
kositit vom lokalen Geschwindigkeitsgradienten diese Stoffwerte diskretisiert werden.
Temperaturabhingigkeiten werden in diesem Rahmen direkt mitberticksichtigt. Aus Gl. 6.20
und Gl 6.22 folgt somit das Gleichungssystem

00 i 1; ’
1. d W.R.QEK __ 0 ”(W).q>+5p C
R dR 64 az

d & 4- ATy
‘_[’%'R”{L}’O'C'1009-;)(2";)-);:(%)‘%‘W%%(TW)

(Gl 6.24)
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mit den normierten Variablen fiir Radius, Geschwindigkeit und Temperatur

R=Fa, w004 00, @=L
d V'NH konv

und den dimensionsiosen Kennzahlen bei der Bezugstemperatur - hier wird die Wandtempe-
ratur Ty gewihlt -

Z.pgdtpe 3" Bog-d’
A

RT3
Iconv 1 d
16-4

Die numerische Behandlung obiger Gleichungen erfordert eine Diskretisierung. Unterteiit
man den Rohrradius in » dquidistante Maschen mit dem Abstand A K so ergibt sich

R I & _
2 AR R, :“100%4'@';‘7?('1"‘51)4“(:'
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Diese Gleichung fithrt zu einer nicht symmetrischen Matrix, bei der nur die Hauptdiagonale
und jeweils zwei Nebendiagonalen besetzt sind, Als Randbedingung ergibt sich sowohl flir
die dimensionslosen Geschwindigkeiten als auch fiir die Temperaturen, daf} diese am Rand
zu Null werden. Das Gleiche gilt fiir die jeweiligen Gradienten in der Rohrmitte.

In dem besonders einfachen Fall konstanter Stoffwerte (Boussinesq-Overbeck Approxima-
tion) erhalt man die Losung des Temperatur- und Geschwindigkeitsfeldes nach einer Uber-
fithrung der Matrix in Dreiecksform und durch konsekutive Auflésung des resultierenden
Gleichungssystems. Dieser vereinfachte Fall bietet flir laminare Strémungen den Vorteil,
daf3 die dimensionslosen Temperaturen und Geschwindigkeiten nur von der dimensionsicsen
GroBe N abhingig sind. Somit lassen sich alle Losungen in zwei Abbildungen fir das Ge-
schwindigkeits- und Temperaturprofil (Abb. 6.13 und Abb. 6.12) zusammenfassend darstel-
len. Die hier fiir ein Rohr errechneten Werte entsprechen grofenordnungsmilig den in
[6.42] fiir parallele Platten im kartesischen Koordinatensystem angegebenen Temperatur-
und Geschwindigkeitsprofilen. Die im wesentlichen ahnliche Analyse fiir Plattensysteme
wurde in [6.43] experimentell fiir kleine Leistungsdichten, die mehrere GréBenordnungen
unterhalb den hier aufiretenden liegen, validiert.

Die Temperaturfunktionen nach Abb. 6.12 weisen eine Besonderheit auf. Ihr Gradient ent-
spricht am dufReren Rand dem Fall der reinen Wirmeleitung ohne Konvektionsstrémungen.
Somit wird die gesamte in einem Kontrollraum (siehe hierzu Abb. 6.11) produzierte Wérme
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{iber die Rohrwinde abgefithrt, und das Geschwindigkeitsprofil beeinfludt nicht die Warme-
bilanz. FormelmaBig 1aBt sich dieser Sachverhalt durch Bilanzierung der konvekiiven
Enthalpiestréme H dber die Ebenen 1 und 2 in Abb. 611 verstehen Da die
Massenerhaltung im betrachteten Kontrollvolumen gegeben sein muB, folgt, wenn man
vereinfacht konstante Stoffwerte unterstellt:

4,

2
AH =p-c-2-7 | rov)[H)- L)) dr
iT ; f% e 0 . (Gl. 6.26)
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Abb. 6.12: Dimensionslose Temperaturprofile in Abhangigkeit von Ny und dem Radius R
fiir die Naturkonvektionszelle nach Abb. 6.11

Trotz der Tatsache, daB somit in der Summe iiber die Ebenen ! und 2 keine Wérme kon-
vektiv transportiert wird, stellt sich jedoch die Frage nach der Bedeutung der Randbereiche
oberhalb und unterhalb des angedeuteten Kontrollraums fir die Warmebilanz. Setzt man
etwa in Ebene 1 im Zentrum eine Aufwirtsstrémung mit einer mittleren Geschwindigkert
von 1 m/s bei einer typischen Dichte von 10.000 kg/m® (= 3,5 kg/s mit d = 3 cm), einer
Warmekapazitat von 140 J/kg/K und einer mittleren Temperaturdifferenz zwischen Auf-
und Abwirtsstrémung von 200 K an, so mufl in der nicht beracksichtigten oberhalb des
Kontrollraumes liegenden Querstrémung eine Energie von nahezu 100 kW abgefuihrt und
unterhalb von Ebene 1 zugefithrt werden. Dieser Wert ist zu vergleichen mit den in der
Flissigkeitssaule bei einer Leistungdichte von 170 MW/m? und einer Héhe von 2,5 m

erzeugten 300 kW. Umgekehrt 146t sich an dieser Stelle aber auch direkt folgern, daf3 bes
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Geschwindigkeiten von einigen cm/s die Gesamtenergiebilanz auch bei expliziter Bertick-
sichtigung der Randzonen nur geningfiigig beeinflufit wird.

~{.1 4| N = 1-10°
&4 N = 5108
lje-e N = 1-10
-0 N = 4-10¢
~0.2 - ; , . , i - l ,
0.0 0.2 0.4 0.8 0.8 1.0

R S S

Abb. 6.13: Dimensionsloses Geschwindigkeitsprofil in Abhangigkeit von Ny und dem Radius R
fiir die Naturkonvektionszelle nach Abb. 6.11

Fir die hier betrachtete Zelle errechnet sich bei einer Eintrittstemperatur von 375 °C und ei-
ner Austrittstemperatur von 550 °C des Kithlmittels ein Temperaturgradient von 70 K/m.
Der Volumenausdehnungskoeffizient 8 betragt fiir fliissiges Blet in dem betrachteten Tem-
peraturbereich bei ca. 600 °C etwa 1,1-10" 1/K so daB sich eine dimensionslose Kennzahl
Ny von 3-104 errechnet. Dieses entspricht nahezu dem flachsten Geschwindigkeitsprofil in
Abb. 6.13. Absolut gesehen folgt aus einer dimensionslosen Kennzahl Ny von 8,8-10° und
einer dimensionslosen Geschwindigkeit von ca. 0,05 im Zentrum eine dimensionsbehaftete
Geschwindigkeit von groBenordnungsmillig 2 m/s. Diese hohen Geschwindigkeiten lassen
gemal der Uberlegung im vorherigen Abschnitt zum einen Zweife] an der eindimensionalen
Modellierung aufkommen (Energiebilanz). Zum anderen sind turbulente Stromungsverhiit-
nisse zu erwarten, so dafl das oben beschriebene Strémungsmodell erweitert werden muf.
Die dargestelite Lésung bleibt jedoch von Bedeutung fiir den Fall, dafl die Anlage nuklear
abgeschaltet wird und nur noch die Nachwarme die nukleare Wirmequelle bildet. Bei 1 %
Nachwirmeleistung - die kontinuierliche Reinigung der Schmelze von den Spaltprodukten
wird zu einer reduzierten Nachwirmeleistung fiihren - sind Geschwindigkeiten von etwa 2
cm/s im Zentrum zu erwarten. Hierbei konnte die Stromung durchaus noch laminar sein.

Die Aufstellung eines auf die Anordmung und spezifische Problemstellung abgestimmten
Turbulenzmodells ist mit erheblichem Aufwand verbunden. Da sich in der Literatur kein
unmittelbar zutreffendes Modell findet, soll die Turbulenz im folgenden vereinfacht iber
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eine effektive Zahigkeit n.¢ und einer effektive Warmeleitfahigkeit A4 in der Energie- und
Impulsgleichung beriicksichtigt werden [6.44 und 6.45]. Diese GroBen werden anstelle der
laminaren Groflen auf der linken Seite von Gl. 6.25 verwendet. Die Form und der Ldsungs-
algorithmus des Gleichungssystems sind von dieser Anderung unberihrt,

Die effektiven GroBen folgen sowohl fir Wiarmeleitfahigkeit als auch Zahigkeit aus einer
einfachen Addition von turbulenten und laminaren Anteil. Die turbulente Zihigkeit folgt
gemil dem Prandtl'schen Mischungswegansatz durch Auflésung von:

ow 2

cwl ow
TTurb = TTurb ";,;‘m Pl _;“g; (G 6.27)

or

In dieser Gleichung 148t sich nach [6.45] die Mischungslinge /,, die am Rand aufgrund der
laminaren Grenzschicht gegen Null strebt, durch die van Driest'sche Dampfungsfunktion
ausdriicken:

M(R—r)-ﬁ#rw P

!L 2611 am

I =04-(R—-r)|l-e (Gl. 6.28)

Ty Schubspammung an der Wand aus dem
dortigen Geschwindigkeiteradienten

R Radius des Rohres

r Radius des betrachteten Volumens im
Inmeren des Rohres

Turbulente Zahigkeit und turbulente Wirmeleitfahigkeit werden bei Gasen und Wasser mit
gutem Erfolg Gber die laminare Prandtl-Zahl Pry,,, gemil

c

My (Gl. 6.29)
.

A Turb =

verkniipft. Da fliissiges Blei jedoch im Gegensatz zu den zovor genannten Medien nicht
ber Prandtl-Zahlen von gréfBenordnungsmiBig 1 sondern von etwa 1072 verfiigt, bedeutet
die Umrechnung mit Pr=1 eine konservative Abschitzung der effektiven Warmeleitfahig-
keit. Beide Vorgehensweisen sind in den nachfolgenden Rechnungen bei Wandtemperaturen
von 600 °C - diese sind nach Abb. 610 im oberen Dnttel des Rohres zu erwarten - ange-
wendet worden. Da die Ergebnisse tiber die Schubspannung 1ty an der Wand stark vom
dortigen Geschwindigkeitsgradienten abhingen, wurde durchweg eine duflerst feine Diskre-
tisierung von 1000 radialen Maschen gewshit.

Abb. 6.14 zeigt die auf die jeweilige maximale Geschwindigkeit normuerten Geschwindig-
keitsprofile flir die laminare Stromung und die mit unterschiedlichen effektiven Wirmeleit-
fahigkeiten berechneten turbulenten Stromungen. Die laminare Strommng erreicht ihr be-
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tragsmaBiges Maximum im Zentrum mit 2,09 m/s. Der Maxmalwert der turbulenten Stro-
mung dagegen befindet sich nahe der Wand in der Abwirtsstromung. Das starke Absinken
der Geschwindigkeiten am Rand beruht auf den dort sinkenden Zihigkeiten durch die
Existenz einer laminaren Grenzschicht. Die turbulente Zihigkert Gbertnfft die laminare Za-
higkeit im Rohr um bis zu zwet GroBenordnungen. Sieht man die Aufwirtsstrémung in der
Mitte als eine Rohrstromung an, so 146t sich hier eine flichengewichtete mittlere Stro-
mungsgeschwindigkeit und auch eine Reynoldszahl bilden. Letztere betrigt in Fall a nahezu
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Abb. 6.14: Vergleich der radialen Geschwindigkeitsverteilung fiir den turbulenten und laminaren

Ansatz; Leistungsdichte 170 MW/m3, aufgeprigter Temperaturgradient 70 K/m,

a: Pr=Pry,,, mit v, = -1,99 cm/s; b: Pr=1 mit v, .. = -5,63 cm/s;

faminar: v, = 2,09 m/s
Die hier berechneten Geschwindigkeiten sind mit der Sedimentationsgeschwindigkeit der
Suspension zu vergleichen. Setzt man hierzo konservativ Teilchendurchmesser von 10 pm
bei einem Dichteunterschied zwischen Suspension (beispielsweise Oxide) und flissigem Blei
von 2 g/em> bei einer Viskositit (laminar 1,6-10°3 Pas) an, so ergibt sich nach Gl 3.16 eine
Sinkgeschwindigkeit von 0,07 mnvs, die mehr als 2 Groflenordnungen unterhalb der auf-
grund der Naturkonvektion zu erwartenden Geschwindigkeiten liegt.

Abb. 6.15 stellt die resultierenden Temperaturprofile dar. Es zeigt sich, dafi die Tempera-
turdifferenzen von 450 K im Fall der reinen Warmeleitung um mehr als die Hilfte namlich
200 K sowohl nach dem Rechenmodell der laminaren als auch der turbulenten Strémung




128 6 Transmutation in graphitmoderierten Bleischmelzen

sinken. Verwendet man fiir Pr die laminare Prandtl-Zahl (Modell a}, so sinkt die Tempera-
turdifferenz sogar auf nahezu 50 K.

800

0 0.5 1 1.5
Radius / cm

Abb. 6.15: radiale Temperaturverteitung fiir den turbulenten und laminaren Ansatz;
Leistungsdichte 170 MW/m?, aufgepragter Temperaturgradient 70 K/m,
a: Pr = Pry,, mit vy, = - 1,99 cm/s
b Pri,p=1 mit vy, = -5.63 cm/s
laminar: vy, = +2,09 m/s

6.4.3.3 Konstruktive Ausfithrung

Die konstruktive Ausfithrung kann sich an der internen Kithlung mit Naturkonvektion orien-
tieren. Die Moglichkeit eine Naturkonvektionszelle aufzubauen, minimiert das Inventar der
Gesamtanordnung, da extern, abgesehen von Tanks fiir die Aufbereitung keine Suspension
umzupumpen oder zu kithlen ist. Den prinzipiellen Aufbau einer Anlage mit Naturkonvek-
tionszellen kann man sich etwa gemill Abb. 6.16 vorstellen.

Jede Naturkonvektionszelle ist zwar mit einem Vorratstank Uber entsprechende Rohsleitun-
gen nach oben hin verbunden; diese sind aber im Normalbetrieb evakuiert bzw. mit Helium
unter Normaldruck gefiillt. Es ist ebenfalls sinnvoil, die Rohrleitungen zum Ablafitank hin
im Normalbetrieb mit Helium, diesmal allerdings unter einem Druck von einigen bar, zu fil-
ien. Der Druck sollte ausreichend bemessen sein, um beispielsweise ein schwebekorperdhn-
fiches Gebilde und die dartiber sich befindende Bleiftiissigkeitssauie (2,5 m = p = 2,5 bar)
zu tragen. Im Falle einer Schnellabschaltung sinkt der Heliumdruck, der Schwebekorper be-
wegt sich in eine tieferliegende Position und gibt tiber einen jetzt frei werdenden Bypass den
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Weg fiir die Suspension zum AblaBbehilter hin frei. Anstelle des Schwebekérpers sind
ebenfalls verschiedene Klappenformen denkbar.

Es kann weiterhin sinnvoll sein, Helium wihrend des Betriebs durch die Flissigkeitssaule
hindurchperien zu lassen. Hierdurch liefle sich zum emen fiir eine zusitzliche Durchmi-
schung und somit fiir die Homogenitat der Suspension sorgen. Weiterhin bietet aber Helium
auch das Potential, das Spaltprodukt Xenon aus der Bleisuspension zu entfernen. Entspre-
chende qualitative und quantitative Analysen unter Einbeziehung der Reaktivitatskoeffizien-
ten wurden von Lizana in {6.1] vorgenommen.

Vorratsbehalter fir Suspension

Heliumpolster —p
Y weitare Naturkonvektionszelien
Richtung Wirmetauscher
Niobeahr g ““*“’_j
Biei-Pool |
J
!
. /
Naturkonvekiionszeile ;
mit
Graphithidcke

Blei-Actiniden Suspension

M

\
!
4 "'""} Helium-Druckhatter

Ablafitank fOr Suspension

Umschiielltender

Behdglter von Core

und Primarkihlmittel Schwebekarper

Abb. 6.16: Prinzipieller Aufbau eines Blankets mmt Naturkonvektionszellen

6.5 Zusammenfassende Bewertung und offene Fragen

Kerntechnische unterkritische Anlagen mit fhiissigern Brennstoff werden eine génzhich ande-
re Anlagentechnik als heutige Kernreaktoren bendtigen. Dieses gilt insbesondere fiir das hier
beschriebene Konzept auf der Basis einer Blei-Actiniden Suspension, bei dem das grund-
satzliche chemische Verhalten der Suspension zuvor zu kldren ist. Laft man diesen Punkt
bei der Betrachtung auflen vor, so konnte jedoch gezeigt werden, daf3 fir sdmtliche techni-
sche Fragestellungen vielversprechende Losungsansitze vorliegen. Insbesondere stellt fliis-
siges Blei ein neutronenphysikalisch hervorragendes, nicht brennbares und gut zu handha-
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bendes metallisches Kithimittel dar, dessen vorteilhafter Gebrauch an vielen Stellen in der
Kerntechnik vorstellbar 1st.

Fiir die hier beschriebene unterkritische Suspensionsaniage sind sowohl die externe als auch
die interne Kiihlungsform grundsitzlich konzipierbar auf der Basis einer weitgehend passi-
ven Sicherheitstechnik. Aus Grinden der Minimierung des Schwermetallinventars und der
storungsfreien Handhabung im Betrieb wird man prinzipiell zur internen Kiihlung mit Na-
turkonvektion neigen. Hier werden jedoch detaillierte Untersuchungen ergénzt durch expe-
rimentelle Untersuchungen notwendig, um die Wirksamkeit der Naturkonvektionsvorginge
zuverlassig zu beschreiben.

Experimentelle Analysen werden ebenfalls zur genauen Quantifizierung der Kerrosionsvor-
ginge notig sein. Die im Blanket als Rohrwerkstoff vorgeschiagenen Materialien Zirkon
bzw. Niob sind zwar grundsitzlich mit fliissigem Blei kompatibel; jedoch wird das erstere
bei den angestrebten Temperaturen Schutzschichten beispielsweise auf oxidischer Basis be-
nétigen. Niobrohre dagegen sind in der Wandstirke auf Werte deutlich unterhalb von 1 mm
zu begrenzen, um die parasitiren Absorptionen einzuschrinken. Fur samtliche Kompo-
nenten auBerhalb des Blankets sind hochschmelzende Metalle wie Niob, Tantal und
Molybdén aber auch keramische Werkstoffe gut geeignet.

Das chemische Verhalten der Suspension war nicht Gegenstand dieser Arbeit und wird
nach heutigem Kenntnisstand vom Transuraninstitut in Karlsruhe als weitgehend unbekannt
eingestuft. Hier sind Fragen wie die einer geeigneten chemischen Zusammensetzung der
Partikeln ebenso wie Form und GroBe derselben zu kldren unter besonderer Berticksichti-
gung der Agglomerationsneigung und des Sedimentationsverhaltens. Weiterhin sehen die
neutronischen Auslegungen eine quasikontinuierliche Abtrennung der Spaltprodukte vor.
Die Entwicklung geeigneter Abtrennvorrichtungen und -verfahren wird vor dem Hinter-
grund einer weitgehenden Minimierung der Schwermetaliverluste durchzufiithren sein.

Zusammenfassend 138t sich insbesondere mit Hinblick auf die Arbeiten von Lizana [6.1]
konstatieren, daf3 die Transmutation in Anlagen dieser Art trotz der aufgezeigten Problem-
felder vielversprechend erscheint. Aus heutiger Sicht lassen sich trotz des enormen Entwick-
lungsbedarfs keine unitberwindbaren technischen Probleme ausmachen.
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Das wachsende Umwelthbewuftsein zwingt in zunehmenden Mafle Techniken zu entwickeln,
die nicht mur betriebs- und volkswirtschaftlichen sondern auch umweltbezogenen Gesichts-
punkten gerecht werden. Die Kerntechnik kann sicherhich fiir sich beanspruchen sowohl bei
den Edukten als auch Produkten Vorreiter einer umfangreichen Prifung der Umweltrisiken
zu sein. Bei insgesamt sehr geringen Stoffstromen entsteht das klimarelevante CO, an kei-
ner Stelle in dem gegeniiber anderen Technologien vom Mortalititsrisiko her gesehen be-
deutend sichereren nuklearen Brennstoffkreislauf, und ein technischer Einschiufl der Spalt-
produkte im Endlager ist auch gegentiber Salzlaugen fiir Zetrdume bis zu etwa 1000 Jahren
moglich.

Fiar Zeitraume von mehr als 1000 Jahren wird der Einschluf radioaktiver Spaltprodukte im
Endlager durch verschiedene geologische Mobilitatsbarrieren gewibrleistet. Die Modellie-
rung des Transports von radioaktiven Spaltprodukten unter verschiedenen Stérfallannabmen
zeigt libereinstimmend, dafl auch unter besonders ungiinstigen Storfallannahmen keine un-
zuldssig hohen Dosisbelastungen in der Umgebung des Endlagers aufireten werden. Die
Aussagefihigkeit der Simulationen ist jedoch bei Zeitprojektionen jenseits von 10.000 Jah-
ren zunehmend anfechtbar. Dieses gilt insbesondere deshalb, da das Gefihrdungspotential
des abgebrannten Brennstoffs erst nach etwa 10.000.000 Jahren auf das des urspriinglich
eingesetzten einer Uranmine entnommenen Brennstoffs abklingt. Da das Langzeitgefihr-
dungspotential wesentlich durch den mengenmiaBig geringen Teil der Actiniden und einiger
Spaltprodukte bestimmt wird, sind Verfahren zu untersuchen, die diese Elemente transmu-
tieren und in biologisch vertriglichere Stoffe umwandeln. Idealerweise erreicht die Summe
der Abfille aus einer Transmutationsanlage schon nach etwa 1000 Jahren das Gefihrdungs-
potential des eingesetzten Brennstoffs. Hierzu miissen die in den abgebrannten Brennele-
menten enthaltenen Transurane in einem ersten Schritt in der Wiederaufarbeitungsanlage auf
weniger als 0,1 % reduziert werden. Ein weiterer Vorteil dieser Strategie wire, dal eine
weitgehende Transmutation der Actiniden auch die Langzeitwdrmeentwicklung verningert.
Letztere bestimmt die absolute Menge der einzulagernden Stoffe, das festigkeitsmechani-
sche Verhalten der geologischen Formationen und die Korrosion der Behélter.

Prinzipiell konnen alle kerntechnischen Anlagen, also auch Leichtwasserreaktoren und
schnelle natriumgekiihlte Reaktoren, zur Transmutation herangezogen werden. Eme Uber-
sicht auf der Basis der Bilanzierung der in das Transmutationssystem ein- und austretenden
Stoffstrome zeigt jedoch, dafl der LWR weit hinter einer Reduktion auf 0,1 % zurickbleibt.
Die Transuranmengen in den Brennelementen akkumulieren sich stark mit zunehmender Be-
triebsdauer. Demgegeniiber kommen schnelle Reaktoren mit metallischem Brennstoff (IFR)
dem formulierten Transmutationsziel nahe. Sekundire Aufbauten aus dem U-238 verzbgern
jedoch hier die Umwandlungsrate. Verzichtet man dagegen auf das U-238 beispielsweise
durch den Ersatzstoff Hafnium, so erreicht man zwar die maximal mogliche Umwandiungs-
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rate von 1 g/(MWd); jedoch sind negative Auswirkungen auf das Gesamtsicherheitsverhal-
ten Zu erwatten.

Ein alternativer Weg, sowohl maximale Umwandlungsraten als auch zufriedenstellende Si-
cherheitseigenschaften bereitzustellen, konnte in der Entwicklung von unterkritischen spal-
lationsgetriebenen Anlagen mit flissigem Brennstoff bestehen. Fliissiger Brennstoff erfaubt
die quasikontinuierliche Reinigung von Spaltprodukten, was einen Reaktivititsgewinn aber
auch einen Sicherheitsgewinn in bezug auf die maximale Nachwirmeproduktion bedeutet.
In Anlehnung an die internationalen Vorschlige zur Transmutation und die bereits in den
Anfingen der Kerntechnik angedachten Reaktoren werden in Kap. 3 verschiedene Brenn-
stofformen diskutiert. Ebenfalls wird der technische Entwicklungsbedarf von Protonenbe-
schleuniger, Fenster, Target und Blanket zusammenfassend dargestellt. Eine Gesamtbe-
trachtung kommt zu dem Ergebnis, daf die Anforderungen an den Beschleuniger mcht, wie
vielfach behauptet, einer Entwicklung solcher Anlagen entgegensieht. Insbesondere produ-
zieren die hier diskutierten unterkritischen Anlagen bei einem Mindestmultiphkationsfaktor
von ca. 0,8 elektrische Energie, wenn auch zu einem hoheren Preis als heutige Kernreakto-

Ien.

Ein Konzept zur Transmutation, das in den letzten Jahren grofle Beachtung gefunden hat,
ist die unterkritische Suspensionsanlage des Los Alamos National Laboratory. In der wiss-
rigen Suspension wird dort mit Hilfe von schwerem Wasser ein thermisches Spektrum ein-
gestellt, Die Nachrechnung dieser vorgeschlagenen Anlage zeigt zwar, daf3 prinzipiell mit
thermischen Fliissen bei Protonenstromen von 65 mA 625 kg/a an Actimden vernichtet
werden konnen. Es stellen sich jedoch Transuraninventare ein, die mit bis zu 2,6 t unter
Einbeziehung der externen Kithlung der Suspension (1,5t TRU/GW,y,) deutlich oberhalb
der angegebenen 325 kg liegen Ein weiterer wesentlicher Nachteil ist die Tendenz zum
Aufbau von héheren Cm-Isotopen, die sich erst bei Konzentrationen von ca. 50 % dem
Gleichgewicht annihert. Dieses Gleichgewicht wird erst nach mehreren Jahrzehnten er-
reicht, was die Nutzungsdauer einer solchen Anlage ibersteigen kann. Weiterhin sinkt stetig
wihrend dieser Zeit der Multiplikationsfaktor, so daB im Gleichgewicht die simultane
Transmutation von Actiniden und den Spaltprodukten Tc-99 und J-129 nicht mehr méglich
scheint!, Die durchgefiibrten Rechnungen machen deutlich, daBl wesentlich fur das Gesamt-
verhalten der Anlage die Form der Kithlung ist. Eine externe Kithlung wird gegeniber inter-
nen Kithlungsformen zu bedeutend héheren Inventaren fithren.

Historisch gesehen werden gegenitber thermischen Systemen oft schnelle Reaktoren zur
Transmutation vorgezogen. Ein Beispiel hierfiir ist der Integral Fast Reactor (IFR), ein na-
triumgekithlter schneller Reaktor mit metallischem Brennstoff. Dieser Reaktor wurde fiir ei-
nen Vergleich der Sicherheitseigenschaften von unterkritischen Systemen zu kritischen Sy-
stemen herangezogen. Wie erwartet, zeigt das unterkritische System - zum besseren Ver-
gleich ebenfalls ausgestattet mit natriumgekithiten Brennelementen aus metallischem

IDie hohe Beladung und daraus resultierende technisch-sicherheitstechnische Problemsteltungen haben zur
Aufgabe dieses Konzeptes zugunsten des in Kap. 3 dargestellten mit Fiuoridsalzschmelzen betriebenen

imegrierten Konzeptes gefithrt,




Brennstoff - bei Kritikalititsstorfallen ein bedeutend gutmiitigeres Verhalten. Man mubB je-
doch feststellen, daBl Ausfille der Wiarmeabfuhr in dem unterkritischen System zu hoheren
Temperaturen und zum Schmelzen einzelner Brennelemente fithren, sofern man pessimi-
stisch annimmt, daf} es nicht gelingt, den Beschleuniger mnerhalb von Sekunden nach Stor-
falleintritt abzuschalten. Somit wird bei allen Sicherheitsbetrachtungen unterkrnitischer Sy-
steme dem moglichen Ausfall der Warmeabfuhr verstirkte Aufmerksamkeit zu schenken
sein. Unterknitische Systeme bieten zwar sicherheitstechnische Vorteile, sind aber mcht prin-
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Ein wesentliches Ergebnis der vorliegenden Arbeit ist, daB die Einsatzmoglichkeiten von
fliissigem Blei in der Kerntechnik nur unzureichend untersucht sind. Blei hat emnerseits das
Potential von Natrium, bei geringem Druck hohe Warmemengen aus HochfluBsystemen zu
transportieren, andererseits sind aber keine exothermen Reaktionen mit Wasser zu erwarten.
Diesen positiven Eigenschaften stehen ausschiiefilich technologisch beherrschbare Nachteile
gegeniiber, wie die hoéheren Rohrhaltekrafte, der etwas schiechtere Warmeiibergang und die
hoheren Korrosionsabtragraten gegentiber natriumgekiihlten Systemen. Geht man noch el-
nen Schritt weiter, so 16t sich ebenfalls daran depken, eine Blei-Actimden Suspension als
Grundlage fir ein System mit flissigem Brennstoff einzusetzen. Ein thermisches, graphit-
moderiertes unterkritisches System wird in Kap. 6 dieser Arbeit vorgestellt und hinsichtlich
seiner technischen Realisierbarkeit beurteilt. Grofiter Unsicherheitsfaktor ist das chemische
Verhalten der Suspension. Hier sind grundiegende Experimente notwendig um die chem:-
sche Form, die optimale GréBe der Partikeln und die Stabilitat der Suspension zu klaren.
Gleiches gilt fiir die Korrosionerscheinungen, obwohl die hochschmelzenden Metalle und
viele Keramiken gegentiber Blei hervorragende Korrosionseigenschafien aufweisen.

Mit Hinblick auf die #uBerst wichtige Art der Kithlung werden drei Vorschisge, namlich ei-
ne externe Kithlung, eine interne Kihtung mit Zwangskonvektion und eine Kithlung mit Na-
turkonvektion rechnerisch behandelt und konstruktiv vorgestellt. Die externe Kiihlung
verfiigt iiber ein ca. dreifach hoheres Inventar als die interne Kithiung mit Naturkonvektion.
Trotz der kompakten Anordnung sind gravierende Abschirmungs- und Wartungsprobleme
zu erwarten. Dieses gilt nicht fiir die interne Kilhlung mit Naturkonvektion, da quasi der
einzige Unterschied zum Reaktor darin besteht, dall Brennstibe mit fliissigem Inhalt und
nicht festen Verbindungen Verwendung finden. Da Blet aullerdem nicht brennt, kann vor-
aussichtlich auf einen Zwischenkreislauf verzichtet werden, so dafl ber Austritistemperatu-
ren von 550 9C Wirkungsgrade von ca. 40 % moglich werden. Bei allen Formen der inter-
nen Kihiung sind jedoch die Wandstiarken der Strukturmaterialien zum einen durch den
moglichst guten Wirmetbergang eingeschrankt, wihrend zum anderen die grundsitzlich
hoheren Temperaturen fiir verstarkte Korrosionsabtrige sorgen werden.

Zusammenfassend 1483t sich feststellen, dafl Anlagen mit flissigem Brennstoff sicherlich eine
interessante und bedenkenswerte Alternative zu Reaktoren mit festem Brennstoff, gerade
mit Hinblick auf die Transmutation darstellen. Der Einsatz eines Beschleunigers bietet eine
zusitzlichen neutronenphysikalischen Freiheitsgrad zur Optimierung kerntechnischer Anla-
gen. Eine detaillierte Konstruktion wird jedoch noch umfangreiche experimentelle Arbeiten
erforderlich machen.
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A Kurzbeschreibung der verwendeten Programme

A.1 HETC - ein Hochenergietransportcode

HETC modelliert die fiir die Berechnung einer unterkritischen Anlage wichtige Spallations-
reaktion, die zur Freisetzung von externen Quellneutronen fihrt. Ausgangspunkt der Be-
rechnungen ist dabei das auf das Target aufireffende Primarteilchen (Proton), welches bei
den hier untersuchten Konzepten Epergien von mehr als 1 GeV aufweist,

HETC arbeitet nach der Monte-Carlo Methode, so daff das Pnmérteilchen mit allen semen
induzierten atomaren Prozessen und den sekundir erzeugten Tochterteilchen bis zu einer
Cui-Off Energie von beispielsweise 15 MeV verfolgt wird. Der Umfang der von HETC
modellierten atomaren Prozesse ist in dem in Abb. 1 angefiihrten Schema vereinfacht darge-
stellt.

Incident Particle Beam
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- Coulomb Scatering
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Abb. 1: Schematische Darstellung der von einem Proton ausgeldsten Reaktionen {1]

Bevor ein Proton in den Kern eines Targetatoms eindringt, sind die Einflitsse von Ionisation
und Coulomb-Streuung auf die Bahn des Primérteilchens zu erfassen. Das eigentliche Auf-
treffen auf den Kern i6st eine INTRA-Nukleare Kaskade aus, die die Spallation, also das
Aufbrechen des Kerns in verschiedenste Hoch- und Niederenergieteilchen, zur Foige haben
kann. Dariiber hinaus kann es mit gewisser Wahrscheinlichkeit zur Hochenergiespaltung
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kommen. Alle sekundar erzeagten Hochenergieteilchen kénnen in weitere Keme eintreten.
Fiir diesen itbergeordneten Vorgang ist die Bezeichnung INTER-Nukleare Kaskade in Ge-
brauch.

Der beschriebene Berechnungsumfang 148t sich nur in zeitlich zufriedenstellendem Rahmen
numerisch durchfithren, falls einige wesentliche Vereinfachungen vorgenommen werden
(Abb. 2).
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Abb. 2: Basisannahmen im Intra-Nuklearen Kaskaden Modell von HETC {1]

Insbesondere Unterpunkt 5 verdient nzhere Erlauterung. HETC verwendet ausschiieBlich
Nukleon-Nukleon Wirkungsquerschnitte, die experimentell zufriedenstellend bekannt sind.
Dadurch wird die Anzahi der benétigten Daten stark verringert. Dieses Modell beschreibt
das Verhalten von Hochenergieteilchen fiir Energien von einigen 100 MeV sehr gut, da die
de-Broglie Wellenlange des stoflenden Teilchens kiirzer ist als der Abstand der Nukleonen
innerhalb des Kerns (ca. 10-13 cm). Als Konsequenz ist die Zeit der Wechselwirkung zwi-
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schen aufireffendem Proton und einem Nukleon bedeutend kiirzer als Stalle der Nukleonen
urtereinander.

Alle Teilchen, die innerhalb von HETC nicht weiterverfolgt werden, werden auf einer spezi-
ellen Datei (Submission File) abgelegt. Von dort kinnen andere Programme (beispielsweise
zum Neutralteilchentransport) die erzeugten Teilchen auslesen und selbstandig weiterver-
folgen. Innerhalb des Forschungszentrums Jilich wurde fiir diese Zwecke HETC als
HETC-KFAZ in das Programmsystem HERMES eingebunden, das im Niederenergiebereich
ausschlieBlich Monte-Carlo Methoden verwendet [2]. In der vorliegenden Arbeit jedoch
wird HETC-KFAZ als selbstdndiges Programm benutzt und stattdessen an die in Abschnitt
A.2 beschriebenen deterministischen Rechenverfahren fir den Neutralteilchentransport im
Niederenergiebereich gekoppelt.

HETC wurde in der Vergangenheit vielfach benutzt, um Kalorimeter in der Hochenergie-
physik auszulegen, Abschirmungen von Beschleunigern zu bemessen (COSY, KFA) und
verschiedene Spallationsneutronenquellen {(z. B. SINQ am Paul Scherrer Institut, Schweiz)
zu berechnen. In jiingster Zeit wurde von der NEA eine Benchmark-Rechnung fiir Diinn-
und Dicktargets in Aufirag gegeben, die zum Ziel hatte, die verschiedenen international
verwendeten Hochenergiecodes miteinander und ggfs. mit zuvor nicht bekannten MeBer-
gebnissen zu vergleichen. Die Auswertung der fiir die Auslegung von Target und Blanket
wichtigen Dicktargetrechnungen - hier wurden keine Experimente zum Vergleich herange-
zogen - wurde in der KFA zusammengestelit und ist in [3] dokumentiert. Gemif [4] darf
man aufgrund der Vielzahl von bekannten Anwendungen und Experimenten sowohl beziig-
lich der Neutronenproduktion als auch beziiglich der Warmeproduktion in Target und
Blanket davon ausgehen, dafi die mit HETC-KFAZ errechneten Werte im hier interessieren-
den Energiebereich bis 2 GeV eine Ungenauigkeit von weniger als + 10 % aufweisen.

A.2 XSDRN, DIF3D und DOT zur Neutronenfluliberechnung

Die genannten Programme verwenden deterministische Losungsverfahren zur Berechnung
der NeutronenfluBverteilung. Sie lassen sich sowohl zu Kntikalititsberechnungen als auch
zu den hier wichtigen Fixed-Source Rechnungen heranziehen. Grundsitzlich wird das be-
trachtete Reaktorvolumen in Teilvolumina (Maschen) eingeteilt, innerhalb derer man rdum-
liche Anderungen vernachldssigen darf. Fir jedes der Teilvolumina und jede betrachtete
Neutronengruppe wird eine Neutronenbilanz aufgestellt, die zum einen Quellen in Form von
externen Neutronenquellen (hier Spallationsneutronen aus HETC = Fixed Source), Auf-
oder Abwirtssstreuungen aus benachbarten Neutronengruppen und Neutronen aus Kernre-
aktionen (hauptsichlich Spaltung) beriicksichtigt. Den Quellen werden Senken in Form von
gber die Systemgrenzen ein- und austretenden Neutronenstrémen, Absorptionen und Streu-
verlusten in andere Neutronengruppen gegeniibergesteilt, unter der einschrinkenden Be-
dingung, dal} die Anzahl der Neutronen zeitlich konstant ist.

Eine solche Bilanz 148t sich in ihrer einfachsten Form im Rahmen der Diffusionstheorie auf-
stellen, was bedeutet, daB jede Richtung der an einem Kem gestreuten Neutronen gleichbe-
rechtigt ist. Das vom ANL fiir NeutronenfluBberechnungen in schnellen Reaktoren verwen-
detete dreidimensionalen Programm DIF3D verwendet diese Methode [5].
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Mit den im Forschungszentrum Hilich verfiigbaren Programmen XSDRN [6] und DOT {7]
kann die Winkelabhangigkeit von FiuB, Streuterm und Quellterm explizit durch Lésung der
Boltzmann-Gleichung beriicksichtigt werden. Zum Einsatz kommt die Py-Methode, die ent-
sprechende winkelabhingige Terme durch die Aufstellung von Legendre Polynomen bereit-
stellt. Die Entwicklung der Poiynome wird nach dem N. Term abgebrochen, wobei die Py-
Niherung als Grenzfall der Diffusionstheorie entspricht. Ein Vergleich der verschiedenen
Methoden und deren Anwendungsfille kann [8] entnommen werden,

XSDRN und DOT werden zur Berechnung der NeutronenfluBverteihung der unterkritischen
Transmutationsanlage, die mit einer Bleisuspension arbeitet, verwendet. Das eindimensiona-
le Programm XSDRN wird zur Abbildung der Einheitszelle und zu ersten berschiigigen
Berechnungen der Gesamtanlage benutzt, wihrend die axiale FluBverteilung in einer zwei-
dimensionalen DOT-Rechnung ermittelt wird. Ausschliefilich mit XSDRN dagegen sind die
in Kap. 4 beschrichenen Rechnungen zu dem Suspensionsreaktor des LANL durchgefiihrt
worden. Die Rechnungen zu dem in Kap. 5 dargestellten unterknitischen schnellen natrium-
gekiihiten System entstanden durch die Kombination von HETC und DIF3D.

Die Genauigkeit der Kopplung von determimstsichen Programmen an HETC-KFAZ ist
durch eine Vergleichsrechnung bestitigt worden. Zu diesem Zweck wurde das von Fraser
in den 60er Jahren zum ING-Target durchgefilhrte Experiment (Abb. 3) rechnerisch abge-
bildet [9].

Protonenstrahl
i Abb. 3: Versuchsanordnung zim

;\L R ING-Target ; Target:
| Wassertank 2 100 mm, | = 600 mm, Wasser

tank © & 1900 nem, [ = 1800 mun

- Targst

Die Versuchsanordnung bestand aus einem blockformigen Blertarget in einem Wassertani,
das mit Protonen einer Energie von 900 MeV beschossen wurde. Ein Vergleich der im
Wasser mefStechnisch ermittelten Neutronenflitsse und der mit HETC und DOT errechneten
FluB3verlaufe gibt Abb. 4. Die Abweichung zwischen Mef3- und Rechenergebnissen sind of-
fensichtlich sehr klein. Ebenfalls eine gute Ubereinstimmung zeigt ein Vergleich der mit den
Programmen MORSE (Monte-Carlo Neutralteilchentransport im HERMES-System) und
DOT gerechneten Ergebnisse.

Samtliche vom ISR durchgefithrten Neutronentransportrechnungen zur Transmutation wur-
den mit einer speziell geschaffenen 123-Gruppen Master Library mit 30 thermischen Grup-
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pen durchgefithrt. Diese wurde aus neuesten Daten im ENDF-5 (ENDF/B-V Band) bzw.
ENDF-6 Format (JEF-2.2 Band) generiert.

101

102
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10-9

NEUTRONENFLUSS §(1/(CM**#2#S)/(PROTON/S)}
10-8 10—+

H T H T 1 T ) 3 E
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RADIUS {CM)
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Abb. 4: Vergleich gemessener [9] und errechneter radialer FluBverlaufe fir die z = 11 cm und
z =61 cm; Kreuze: DOT-Rechnungen, Kreise und Dreiecke: MeBergebnisse von
Fraser, Quadrate: ditere Simulationen

A.3 ORIGEN, SAS2Z(H) und REBUS zur Abbrandberechnung

ORIGEN [10] und REBUS [2] kénnen komplette Brennstoffzyklen analysieren, was den ei-
gentlichen Reaktor und die verfahrenstechnischen Prozesse einer Wiederaufarbeitung
(WAA) einschlieBt. Kernstiick dabei ist die Bestimmung des zeittransienten Verhaltens des
Nuklidvektors N in einem Reaktor mit dem thermischen Neutronenflul ®. Zu diesem
Zweck ist fir jedes Nuklid »; die folgende Bilanz aufzustellen:

e X7 'gF',j.Nj'®+0-C,r"1.Ni—§“®+z’z’fa"Nk
: k (GL 1)

J
Aoc, +0p, ) N D=4, N,

In dieser Gleichung wird die Bildung des Nuklids i durch Spaltprozesse (Index F), n-y Re-
aktionen (Index C) und Zerfallsprozesse aus k anderen Nukliden mit der Zerfallskonstante
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Ag zugelassen. Parasitdre Absorptionen und Spaltungen von W, sowie Zerfallsprozesse
bilden die Senke Auf diese Art entsteht ein homogenes Gleichungssystem, das in ORIGEN
durch Rethenentwicklung gelsst wird. Besonders zu beachten 1st, daf3 fiir jedes Nuklid nur
eine Gleichung existiert. Somit missen samtliche Wirkungsquerschnitte in Kombination mit
dem im Programm verwendeten Flufl @ die mittleren Verhdltnisse (Reaktionsraten) im
Reaktor wiederspiegeln. Die in Abb. 5 angefithrte Isotopentafel der, msbesondere fur die
Transmutation wichtigen, Actiniden verdeutlicht die Komplexizitit des aufzustellenden ho-
mogenen Gleichungssystems. Dieses wird inhomogen, sofern zusitziich eine Speiserate
erginzt wird. Letzteres ist in Systemen mit fliissigen Brennstoffen und kontinuierlicher Zu-
speisung notwendig.

ORIGEN ist fur die korrekte Beschreibung des Abbrandverhaltens in einem Reaktor an an-
dere Programme zu koppeln, Diese Programme miissen die Flufiverhaitnisse in den zu be-
rechnenden Zonen bestimmen und ORIGEN den Zugriff auf die resultierenden in GI. 1 be-
nutzten Eingruppenquerschnitte erméglichen. Eine solche Kopplung wird in dem hier be-
mitzten Programmsystermn SCALE 4.0 {11} durch die Benutzung der Programme NITAWL
(Resonanzrechnung), XSDRN (Neutronentransportrechnung) und COUPLE erméglicht.
COUPLE bildet aus den in XSDRN auf 3 Gruppen kondensierten Wirkungsquerschnitten
mit Hilfe der Faktoren THERM, RES und FAST bei Konservierung der Reaktionsraten ei-
nen auf einen thermischen Fiull bezogenen Engruppenqguerschnitt. THERM gibt dabei den
Beitrag eines auf 1 barn normierten typischen 1/v-Absorbers fir thernusche Neutronen bis
0,5 eV in dem vorhandenen Spektrum an. RES und FAST bilden ein Maf3 fiir das Verhiltnis
von Neutronen im Resonanzbereich bzw. schnellen Neutronen zu thermischen Neutronen.

Durch die oben beschriebene Kopplung entstanden die in Kapitel 4 zum LANL-Suspensi-
onsreaktor durchgefithrten Rechnungen. Neben der Benutzung der Einzelmodule existiert
innerhalb von SCALE 4.0 auch das Programm SASZ(H) [12], das die oben beschriebenen
Module benutzt, aber in seiner Funktionalitidt auf kritische Reaktoren mit herkémmlichen
Brennelementen im unendlichen Gitter beschrénkt ist. SAS2(H) ermoglicht es, die Wir-
kungsquerschnitte wihrend einer Abbrandberechnung dem gednderten Nuklidvektor anzu-

passen.

Das vom ANL benutzte Programm REBUS [13 u.14] geht noch eine Stufe weiter, da es
sich um ein auf schnelle Reaktoren zugeschnittenes Reaktorauslegungsprogramm handelt.
Dieses bedeutet, daB in REBUS alle Optionen des mehrdimensionalen Diffusionsprogramms
DIF3D verhanden sind, so dafl FluBverhiltnisse und kondensierte Wirkungsquerschnitte
fortlaufend aktualistert werden konnen. REBUS 165t GL 1 fiir mehrere Zonen gleichzeitig,
so daB genaue Aussagen zum Verhalten einzelner Brennelemente méglich sind. Daraus
resultieren Angaben fiir Be- bzw. Umladung einzelner Brennelemente im Reaktor.
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Abb.5:  Isotopentafel der Actiniden mit ihren thermischen Querschnitten oy und ogy
(0,0233 eV) sowie den méglichen Zerfallswegen [15]

B Gefihrdungpotential radioaktiver Abfille

B.1 Zusammensetzung radioaktiver Abfille aus Reaktoren

Die Zusammensetzung der aus einem Reaktor entladenen Abfille wird mafigeblich vom ein-
gesetzten Brennstoff und vom Abbrand bestimmt. Fiir Druckwasserreaktoren verschiedener
Bauart ist wegen der langen Betriebsdaver der Nuklidvektor relativ gut aus Messungen be-
kannt. Variationen in der Beladung oder gednderte Brennstoffzyklen lassen sich aber am be-
sten programmtechnisch abschétzen Im allgemeinen muB hierfiir der gesamte Reaktorzy-
klus in einer mehrdimensionalen Abbildung des Reaktors simuliert werden. Die Simulation
schiief3t die sorgfiltige Nachbildung sdmtlicher Betriebsparameter wihrend des betrachteten
Zyklus ein. Dieses bedeutet, dal3 die Emstellung der richtigen FluB- und Leistungsverter-
lung, das Fuel-Management und die Erfiillung der Kritikalititsbedingung unter Einbezie-
hung der in Kontrollgiften gebundenen Reaktivititen unabdingbare Voraussetzungen fir die

Abbrandrechnung sind.

Daneben existiert die Moglichkeit eindimensionale Programme zu verwenden, die mit typi-
schen Mittelwerten des im Reaktor eingesetzten Brennstoffs operieren. Diese Vorgehens-
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weise wurde fiir die Berechnungen zum DWR durch die Verwendung des SAS2(H)-Pro-
gramms aus dem SCALE4 Programmpaket [12] verfolgt. Dieses Programm koppelt im we-
sentlichen die zuvor beschricbenen Programme X SDRN und ORIGEN in der in Kap. A2
beschriebenen Weise. Der komplette Zyklus eines Brennelements im Reaktor wird wesent-
lich durch die Kritikalitatsbedingung und den zeitlichen Verlauf der Borkonzentration im
Moderator beeinfluflt. Unterschiedliche Vorgehensweisen bei der Modelibildung wurden
von der KfK untersucht und mit gutem Erfolg mit den existierenden MeBwerten verglichen

[ I B s A £ Ateon “r gy
[16]. Tab. 1 zeigt die von der KFA fiir einen DWR vom Typ Biblis ermittelten Werte fiir

den Transuran-Vektor [17] im Vergleich zu den KfK-Werten und den Werten eines ameri-
kanischen DWR [18]. Die Neuberechnung war erforderlich, da der Nuklidvektor abge-
brannter Brennelemente in der Literatur meist nur unvollstindig angegeben wird und msbe-
sondere das fiir das Toxizititspotential der Uran-Fraktion wichtige und bei der Brennstoff-
herstellung iiberproportional angereicherte U-234 oft keine Berticksichtigung findet. Die
hier fitrr den DWR errechneten Zahlenwerte fiigen sich mit ausreichender Genauigkeit in den
auch von anderen Stellen fiir unterschiedliche Leichtwasserreaktoren berechneten TRU-
Vektor {TRU = Transurane) ein.

Tab. 1: Vergleich der relativen TRU-Anteile fiir Druckwasserreaktoren

Ouetle Amerikanischer KK KFA
Realdor DWR DWR DWR.
Lagerang 10a 7a 16a
Abbrand/ 33 MWd/kg |36 MWd/kg|35 MWd/kg
Anreicherung 3.2% 3.4 % 3.5 %
Np-237 0,04451 0,04628 £,04329
Pu-238 0,01398 0,01533 0,01428
Pu-239 0,51479 0,52642 6,53182
Pu-240 0,23719 0,22534 0,22086
Pu-241 0,07848 0,08602 6,08110
Pu-242 0,04807 0,05096 0,04664
Am-241 005134 0,03778 0,05230
Am-242m 0,00007 $,00004 0,00008
Am-243 0,00025 0,00944 0,00797
Cm-243 0,00003 0,00003 4,00002
Cm-244 0,00180 0,00225 0,60157
Cm-245 0,00010 0,00010 0,00009
g TRUkg 9,80 10,69 10,46

Zusitzlich zu den Actiniden werden je kg eingesetzten Brennstoffs 36 g Spaltprodukte er-
zeugt. Die vielfach diskutierten Spaltprodukte Tc-99 und J-129 werden nur zu 0,847 g bzw.
0,188 g je kg eingesetzten Brennstoffs aufgebaut.

Mit diesen Informationen 148t sich eine Mengenbilanz fiir die jahrlichen Abfille eines DWR
ableiten. Dieser DWR erzeugt bei einem Wirkungsgrad m von 33 % eine Leistung von
1300 MW, Unterstellt man eine Verfligbarkeit des Reaktors von ca. 7000 Vollaststunden,
entsprechend etwa 80 % Auslastung, so sind jahrlich 32,8 t SM zu entladen. Diese 32,8 ¢
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enthalten 1,18 t Spaltprodukte (FP). Weiterhin sind 343 kg TRU aufgebaut worden, die zu
89.5 %, entsprechend 307 kg, aus Pu bestehen. Diese Daten wurden in Abb. 2.2 unter zu-
sitzlicher Beriicksichtigung der Pu und U-Verluste von ca. 1 % 1m MAW und 1 % mm
HAW zugrunde gelegt.

B.2 Bestimmung der Gefihrdungspotentiale nach den ICRP-Richtlinien

Basis zur Berechnung des Gefihrdungspotentials radiotoxischer Stoffe ist im allgemeinen
die Aufnahme einzelner Isotope iiber den Ingestionspfad (Nahrungsaufnahme) oder den In-
halationspfad (Atmung). Die Konzentrationen werden in Form von maximal jahrlich zu in-
korporierenden Aktivititen [Bq] als sogenannte ALI-Werte (Annual Limit of Intake} ange-
geben. Die momentan aktuellen Werte, die im wesentlichen auf einer Auswertung der
Krebssterblichkeitsdaten der Uberlebenden von Hiroshima und Nagasaki bis 1985 und der
Anwendung eines neuen Dosimetriesystems basieren, finden sich in der ICRP-61 [19] Eine

gute allgemeinverstindliche Ubersicht der historischen Entwicklung wird in [20] gegeben.

Vielfach wurden und werden noch die im Code of Federal Regulations (10-CFR 20} [27]
aus dem Jahre 1971 festgelegten Aktivititskonzentrationen verwendet, die auf einer zuldssi-
gen Ganzkérperdosis von 5 mSv fur die Bevolkerung beruhen. Die ICRP-Publikation 30
[22,23,24] aus dem Jahre 1981 gibt basierend auf einer Dosis von 50 mSv pro Jahr Grenz-
werte der Jahresaktivititsaufhahme relevanter Nuklide fiir beruflich strahlenexponierte Per-
sonen an. Hierin findet eine Neubewertung der Actinidenelemente ibren Niederschiag, die
zu einer Verschirfung der Grenzwerte gegeniiber der CFR um rund eme GréBenordnung
fiithrt. Bei den Spaltprodukten sind fiir die mittelfristige Betrachtung die Verschicbungen der
Bewertungen von Sr-90 und Cs-137 hervorzuheben, die durch die Anhebung des Sr-90-
Grenzwertes nunmehr annihernd gleichwertig auf einem Niveau liegen. Fiir die Langzeitbe-
trachtung ist auch die um den Faktor 10 niedrigere Bewertung des I-129 hervorzuheben.
Tab. 2 gibt fir die bedeutendsten Spaltprodukte und Actiniden einen Uberblick iiber die hi-
storische Entwicklung der ALI-Werte fiir den Ingestionspfad; zum Vergleich sind die ALI-
Werte mit der jeweils zugrundeliegenden Referenzjahresdosis umgerechnet auf Bg/Sv; fir
die Umrechmmg der CFR-Konzentrationen wird dariiberhinaus eine Wasseraufnahme von
I m3/a unterstellt.

Neue Erkenntnisse tiber den Metabolismus der Transuranelemente fithrten im Jahre 1988 zu
einer teillweisen Revision der in ICRP-30 genannten ALIs [26] Der Grenzwert fiir Np-237
wurde um den Faktor 7 angehoben, wihrend Pu um ca. eine Gréfenordnung reduziert und
Am sowie Cm ungefiihr halbiert wurden. Die ALIs der ICRP-30 fanden Eingang in die der-
zeit giiltige Strahlenschutzverordnung der BRD aus dem Jahre 1989 [25].

Im Jahre 1990 erlieB die ICRP in der Publikation 60 [21] aktualisierte Empfehlungen, in de-
nen neben einer Reduktion der zulissigen Strahlendosen fiir beruflich strahlenexpomerte
Personen {20 mSv/a gemittelt iber 5 Jahre aber maximal 50 mSv in jedem einzelnen Jahr)
und fur die Bevolkerung (1 mSv/a) eine geanderte Gewichtung von Organen und Geweben
des menschlichen Korpers zur Bildung der effektiven Dosis eingeht. Der hier verwendete
schon in ICRP-30 als BezugsgroBe der ALIs benutzte Begriff einer effektiven Dosis bedeu-
tet dabei, daB ein Zahlenwert geschaffen wurde, der sich aus der Summe aller beziiglich ei-
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ner stochastischen Strahlenwirkung relevanten und daher mit entsprechenden Wichtungsfak-
toren beziiglich Mortalitat versehenen mittleren Organ- bzw. Gewebedosen zusammensetzt.
Obige Begrenzung geniigt nach ICRP um deterministische Wirkungen in den Korpergewe-
ben und Organen auszuschliefen, ausgenommen der Augenlinsen und der Haut. Fir diese
Organe wurden eigene Teilkorperdosisgrenzwerte festgelegt.

Tab. 2: Vergleichende Zusammenstellung der je Sv durch Ingestion aufzunchmenden Akftiviat
wichtigex Radionuklide zur Bewertung des Gefahrdmgspotsﬁtiais radicalniver Abfille. Es

wird jeweils der schirfste Grenzwent, entsprechend einer unbekannten chemischen Verbin-

dung verwendet.

Verordnung JCRP-61 | ICRP-30 | ICRP-30 | 10 CFR 20 |StrlSchV
(191 |[22.232411  [26] [27] [25])
Tahr 1551 1980 | Part 4 19881 1971 1989
Nuklid Halbwertszeit | / (Ba/Sv) | / (Bgsv) | / (By/SY) | / (Ba/Sv) |/ (Ba/Sv)
Sr-99 2852 3.0E+7 | 2.0E+7 - 2.0F+6 | 6,0E+6
Cs-135 2E+6 a S.O0E+E | 6,0E+8 - 7 4E+8 -
Cs-137 30,17 a SO0E+T | 80BE+7 . 1.56+8 | 8.0B+7
Te-99 7 1E+5 2 1.56+9 | 2.0B+0 - 1356+9 | 8,0E+8
129 1.57E+7 & 1.0E+7 | 4.0B+6 N A 4E+5 | 2.0B+6
Pb-210 273 a T.0E+6 | 4,0B+5 R TAE+S | 2.0E+5
Po-210 13838 d 13E+6 | 2,0B+6 - $IE+6 | 6,0E+5
Ra-226 1600 a 15E+6 | LAE+6 - 220E+5 | 8,0E+5
Pa-231 328E+4 a SO0E+5 | LAE+S - 6,76+6 | 8.0B+4
U-233 1,59E+5 a I5E+7 | 8,0E+6 X 22FE+8 | 6.0E+6
U-234 2 45E+5 3 T5E+7 | 8.0B+6 N 3 2E+8 | 6,06+6
U233 7 G4E4S a 3.5E47 | 1,0B+7 - 2IF+8 | 6.0E+6
U-236 2 342E+8 a 15E+7 | 1,0B+7 . 2.0FE+8 -
U-238 147E49 a 40E+7 | 1O0B+7 - 3.0B+8 | 6,0E+6
Np-237  |2.14E+6 a 15646 | 6OB+4 | 4,0E+5 29E+7 | 2,0B+5
Pu-238 87,74 a 20646 | 60E+6 | 6.0E+5 3.78+7 | 4.0B+3
Pu-239 741+ a 2 0E+6 | 4.0B+6 | 6,0B+5 39647 | 4.0E+5
Pu-240 63530 a 70B+6 | 4.0E+6 | 50E+5 37647 | 4,0B+5
Pu-241 14,42 TOE+8 | 20E+8 | 2,0E+7 1.5E+9 | 1.8E+7
Pu-242 3 76E+5 a T0E+6 | 6.0E+6 | 6,0E+5 3 TE+T R
Am-241 43262 1.5E+6 | 10B+6 | 6,0E+5 3.0E+7 | 4,0B+5
Am-243  |7370a 15646 | 10FE+6 | 6,0B+5 3.0E+7 -
Cm-243 128,54 T5E+6 | 14E+6 | 8,0E+5 37E4T | 4.0E+5
Cm-244  [18,1la 30E+6 | 1,88+6 | 1,0E+6 52E+7 | 6.0E+5

Fiir alle in der Arbeit dargesteliten Gefihrdungspotentiale wurden der jihrliche Trinkwas-
serverbrauch (0,8 m3/a), die jahrliche Atemrate und die maximale effektive Dosis fur die
Bevolkerung (0,3 mSv) von der derzeit giltigen StrlSchV ubernommen. Die
Toxizitatsaquivalente der StriSchV wurden, soweit vorhanden, durch die neuen Werte der
ICRP-61 aus dem Jahr 1991 ersetzt. Letztere enthilt die derzeit neuesten ALI-Werte auf
der Basis der Empfehlungen der ICRP-60.
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C Fliissiges Blei als Wirmetriger

C.1 Grundsitzliche Zusammenhiinge

Die Wirmeiibertragungseigenschafien eines Fluids sind wesentlich durch die Prandtl-Zahi
bestimmt. Diese Zahl ist fiir Flissigmetalle um 2 bis 3 Grofenordnungen kleiner als fur
Wasser, so daB hier grundsitzlich andere Beziehungen fiir die Wirmetibertragung zur An-
wendung kommen. So 1aBt sich bei turbulenter Durchstromung eines Rohirs in Flilssigmetal-
len ein bedeutend geringerer Temperaturgradient in Wandnihe als beispielsweise bei Wasser
beobachten. Nahe der Wand baut sich typischerweise eine laminaren Grenzschicht auf, in
der vertikale Geschwindigkeitskomponenten und ein entsprechender konvektiver Wirme-
transport gegen Null gehen, Wegen der hoheren Wirmelertfahigkeit der Fliissigmetalle, der
die turbulenten Anteile iberschatten kann, reduziert die Grenzschicht hier in geringerem
MabBe die effektive Warmeleitfshigkert.

Aus der Analogie von Wirme- und Strémungsprofil konnte Marfinelli den Warmetransport
in Flissigmetallen analytisch beschreiben. Fiir die Durchstromung von Rohren prisentierte
Lyon basierend auf der Arbeit von Martinelli fur einen konstanten Warmestrom die Bezie-

hung

Nu=7+0,025-(Pe)*® mit Pe=Re Pr. (GL 2)
Pe Peclet-Zahl
Re Reynolds-Zahl
Pr Prandtl-Zahl

Obige Gleichung wurde durch Variation der Konstanten an eine Vielzahl von experimentel-
len Ergebnissen und verfeinerten theoretischen Modellen angepalit [28]. In dieser Arbeit
sollen die aufgrund neuerer Auswertungen in Tab. 3 aufgefithrten Zusammenhénge benutzt

werden.

Es ist zu beachten, daB die umseitig aufgefiihrten Gleichungen hauptsichlich fir Natrium
gelten. Schwere Metalle wie Wismut und Blei unterscheiden sich grundsétzlich dahinge-
hend, daB sie metallische Oberflachen oft nicht oder nur unvolistindig durch die Bildung ei-
nes diinnen Oxidfilms benetzen. Nach [29] lassen sich aber die Nachteile daraus leicht um-
gehen, sofern die Schmelze entsprechend frei von eingeschlossenen Gasen gehalten wird,
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Tab. 3: Gleichungen zur Bestimmung der Wanmetibertragungskoeffizienten nach [29];
die angebenen Nusselt-Zahlen sind auf den effektiven Durchmesser als Quotient
aus dem 4-fachen der durchstromten Fliche und der benetzter Umfangsiinie zu beziehen

Anwendungsfall Gleichung

Durchstromtes Rohr Nu=5+0025-(Re- P],.)O;S (GL 3}

Krewsringspalt (ry, o) muit War- § 57 0.022-(w - Pe)’
mefibergang von der inneren

Wand mit o =482+0697 -2 1 Komekturfaktor (GL 4)
n
0,053
"
¥ =0758. (,_.}
]

Lings koaxial iiberstromtes Rohr- P Py o8

bitndel fir /D > 1.35 Nu = 6,66 +3,126-(——) + 1,184'(#) +0,0155c(w -Pe) i {GL 5)
P = Zentralrohrabstand D b

D = Rohrdurchmesser

C.2 Stoffdaten fiir fliissiges Blei

Die im folgenden aufgefithrten Stoffgesetze gelten bei Anwendung des SI-Einheitensystems.
Temperaturen sind in Kelvin einzusetzen.

Dichte giiltig fiir 600,6 K < T'< 1123,15 K [30]:

pz(113381—1,1653-10“3-TJ-IOOO (GL. 6)

. kg

Dache =

p  Dichte, [p]= %
T Temperatur

Wirmekapazitit giltig fiir 600,6 K < T< 1200 K [31]:
c=156,82-1,482.1072.7 (GL7)
¢ Wirmekapazitit, [C] = “';(—!;"‘E
T Temperator

Wirmeleitfihigkeit giltig fiir 600,6 K < 7< 1000 K {32}
1,52926-10%  2,366625-10°
+ T2
A Warmeleitfihigkeit, [1] = - %
I Temperatur

=34 407 — (GL 8)
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Dynamische Viskositit giltig fiir 623,15 <7< 1173,15 K [33]:

0(4,293&»———- “3‘;’93)
R owoum— Gl 9
7 1000 ( )
1 dynamische Viskositit, [r;} =Pa-s
T Temperatur

C.3 Datenbliitter zu den untersuchten Varianten der externen Kiihlung

In Kap. 6.4.1.2 ist die Auslegung des Primérkreises flir die Varianten a und b beschrieben,
die sich nur hinsichtlich der Strémungsgeschwindigkeiten im Primérkreis auBerhalb des
Cores unterscheiden. Die mit dem Tabellenkalkulationsprogramm EXCEL ermittelten
Daten sind im folgenden geschlossen dargestellt. Das Verhaltnis von Zentralabstand
(Pitch P) zu Durchmesser D im Wirmetauscher wurde auf Werte gréfer als 1,35 festgelegt,

so daf GL 5 fir die Bestimmung der Nusselt-Zahlen fiir tberstromte Rohrbindel
angewendet werden darf Die Zielgrofe ., /I, folgt aus der Division der mm Core

ore

verbrachten Zeit k., /Ve,y, zur Gesamtumlaufzeit » /v,

Variante a:

Leistung thermisch / MW 1410
vp im WT / (m/s) 1,5

Vigsen ! (1/5) 2,0

Degre / 10 6,3

Leistungsdichte / (MW/m>) 170

Geometrische Daten des Einzelrchres

D; /mm s / s D, / mm | Pitch /mm Dy 4 / mm
15 1.5 18 2448 |18,7105633

P/D, 1,36
Ay im? 0,000176715
Ay im? 0,000264514
Ay, /m° 0,000077754
Tpgin ! C 600 ATioe 61,66
Teaus/ C 375 AT 50
Tsgin / C 300 AT(0) 75
Topus / € 550
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Daten Primérkreisiaaf Sekundirkreisiauf
Temperaturspreize / K 225 230
Mittlere Temperatar / K 760,65 698
Steffdaten nach Kap. C.2
AWM 18,39 17,35
p / (kg/m?) 10494,61 9616,53
n / Pas 1,89E-03 1,91B-03
c / (Jkg/K) 145,55 146,48
m?/ms 1,12 Vg / (me) 0,98
Ahnlichkeitszahlen
Re 1,25E+03 9,22E8+04
Pr 1,48E-02 L61E-02
Pe 187E+03 1,49E+03
y = f(Re) 0,83
Nusselt-Zahlen I5 21
Alpha-Zahlen / (W/mZ/K) 18828 19821
Robrwand
Lambda {Wand) / (Whn/K) 50
Rohralpha / (W/m2/K) 30471
Ergebmnisse:
K/ (W/m2/K) 6802
Ayl m? 3367
o / ™ 3,84
Rohranzah! ng 15500
BPraten jedes der 6 erforderlichen Wirmetanscher
Lyt Aq /mz DWI /m HW{ /m
2583 1,34 1.31 3,84

Wirkungsgrad ¢ jedes Wirmetanschers

mp/ (kg/s) mg /(kgisy| po<1! K &

43116,99 38559,31 0,90 4,05 0,83
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Rohrranhigkeit k / mm 0,1
{Stahlrohre new)
D/ 150
Reibungswert f{Re) 0,04
Ap /Pa 1,21B+05
Bruckveriust im Core
D; /mm logre /M Voore /TS | Ap/ Pa Re
30 2,5 1,04 2.67TE+04 | 2,06E+05
Appess /Pa 1, 00E+03 Rohrbdgen im restlichen Primirkreis
Apg /Pa 2 48E+05 Gesamtdrackveriust
Vstrom / (m3/s) 4,11
Ppumpe / MW 1,02 Wirkg. Grad 80 %
Poip/PeiGes / % 0,24
Inventar
leore ! ¥eore IBsgen/VRogen| Bwt / Viut toarets IcordlG
2.02 2,56 2,56 0,28 0,28
Variante b:
Leistung themisch /MW 1410
vp im WT / (m/s) 1.3
VBgaen / (1/S) 1,3
ﬁcor& fm 6,3
Leistungsdichte / (MW/m3} 170
Geometrische Daten des Einzelrohres
D, /mm s/mm | D,/ mm] Pich /mm Dy, 4 /mm
15 1.5 18 24 48 18,7103653
PO, 1,36
Ay m? 0,000176713
A, /m? 0,000264514
Ape /m? 0,000077754
Trpin / € 600 ATjo 61,66
Tepus /€ 375 AT 50
Tspin /€ 360 AT0) 75
Tsaus / C 550
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Daten Primarkreisianf Sekundirkreisiant
Terperaturspreize / K 223 250
Mittlere Temperatr / K 760,65 698
Stoffdaten nach Kap. C.2
A (WVE) 18,39 17,35
p / kg/m® 10494 61 9616,53
n / Pas 1.89E-03 1,81E-03
¢/ Qfkg/k) 145,55 146,48
Mp/Mg 1,12 vy / (m/s) 0,85
Ahnlichkeitszahlen
Re 1,08E+05 7,99E+H04
Pr 1,49E-02 1,61E-02
Pe 1,62E+03 1,29E+(3
y = f(Re) 0,76
Nusselt-Zahlen 14 20
Alpha-Zahlen / (W/m2/K) 17454 18641
Robhrwand
Lambda (Wand} / (W/m/K) 56
Rohralpha / (W/m?/K) 30471
Ergebnisse:
K/ (W/m2/K) 6443
Ap/ m? 3554
bpone / M 3,51
Rohranzabl ng 17884
Dater jedes der 6 erforderlichen Wirmetauscher
BWT Al S m? | Dy /m Hyp /m
2981 1,55 1,40 3,51
Wirkungsgrad ¢ jedes Wirmetanschers
my / (kg/s) mg /ke/s3l opo<1! K €
43116,99 3855931 0,50 4,05 0,83
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Pruockveriust im Wirmetanscher

Rolrranhigkeit k / mm 0,1
{Stahirohre neu}
Dk 150
Retbungswert f{Re) 0,04
Ap /Pa 8,31E+04
Bruckverlust im Core

D; /mm rore /M Veere /TS | Ap/ Pa Re

3G 2.5 1,24 2,67E+04 | 2 06E+05
App.q /Pa 1 00E+05 Rohrbégen im restlichen Primizkyeis
Apg /Pa 2,10B+03 Gesamtdruckverhust
Vstrom / (m°/s) 4,11
Ppumpe / MW 0,86 Wirkg. Grad 80 %
PerpPeiges 1 % 0,20
Inventar
Icore / Veore InseenVBogen| Bt / Vui togre/tG Icorell

2.02 426 2,70 0,22 0,22
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C.4 Datenblitter zur internen Kiiklung mit Zwangskonvektion

Die folgende Datenzusammenstellung enthilt die mit dem Tabellenkalkulationsprogramm
EXCEL ermittelten Werte fiir die interne Kithlung mit Zwangskonvektion gemdil3
Kap. 6.4.2. Die Rechnungen modeilieren ein 2,5 m langes Robr mit | mm Wandstarke und
einem Innendurchmesser von 15 mm, das durch ein koaxiales Rohr mit einem Innendurch-
messer von 22 mm gekithlt wird. Die abzufiihrende Leistungsdichte betrdgt 170 MW/m>. In

Abb. 6.9 wurde das berechnete Temperaturprofil fiir den Ringspalt und das Zentralrohr
aufgetragen.
Primér- Sekundir-
seite seite
vp [/ {m/s) 1 vy 1,56
T/K 931 735,65
Dpygy / mm 30 12
Stoffdaten
A (Wm/K) 20,71 17,99
o / kg/m**3 1029611 10523,75
v / Pas 1 44E-03 1,93E-03
c / (3kg/K) 143,02 14592
Abhnlichkeitszahlen
Re 2, 14E+05 FO2E+05
Py 9. 97E-03 1,36B-02
Pe 2,13E+03 1,60E+03
= f(Re) 0,83
Nusseltbeziehungen
o 5,778375
¥ 0,770902135
MNusself nach GL. 3 17 nach GL 4 11
Alpha / (Wim2/K) 11399 17091
ARghy / CW/m/K) 50
Rohralpha / (W/m%/K) 48421
Ergebnisse
k / (Wim%/K) 5789
m / (kg/s) 7 11,76

Parameter zur analytischen Liésung des Temperaturprofils

A B |Tp0) / K D1 D2
0,220093244 115 1934,142037]0,559115582 | 0,339022338
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D Formelzeichen und Abkiirzungen
Formelzeichen
Erlduterung Einheit Erliuterung Einheit
A Atommasse - Druck Pa, torr
A Fliche m? I Leistmg W
< Warmekapazitit Ikg/K Pe Peclet-Zahi -
8 Konversionsrate . F Wahrscheintichkeit -
C Strahlungsaustauschzahl - Pr Prandtl-Zah! -
Ch{  parasitire Neutronenecinfinge - g extern. Quellnentronen
D Drerchmesser M, CIH, IR ¥ Radius 1
D Neutronenverbrauch - R dimensionsl. Radius -
E Energie MeV, ] R Neutronenverlaste -
E Verdampfungsrate kg/m2/s R Impedanz Q
E Elastizitdtsmodul N/m? ;2 Speiseratenvektor mol/s
g Erdbeschleunigung m/s? Re  Reynoldszahl -
G innere Energie ¥ 5 Spalibreite Fi131]
H Enthalpe ¥ S Formfunktion -
H Hoéhe o, O, I f Zeit s, b d
7 Stromstirtke A T Temperatur K, ?C
k Multiplikationsfaktor v Geschwindigkeit m/s
k Wirmedurchgangskoeffizient Wime/K U Umfang m
K Konstante versch. u Spannung v
! Lange m v Volumen m3/s
Leckageneutzonen - w Geschwindigkeit m/s
m Masse ke w dimensionsiose Ge- -
schwindigkeit
m Massenstrom ke/s W Gewichtsfonktion -
M Molekulargewicht kg/mol, x Laufindex m
gimol
N Kernzahldichte em? ¥ Vektor der Kernzahl-
dichten
N Zahlindex - Y Yield (Neutronenprod.) -
Nu Nusseltzahl - z Laufindex Im
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Griechische Formelzeichen

Erlduterung Einheit
o Wirmeitbergangszahl Win2/K
o Wiarmeausdehnungskoeffizient 17K
B Anteil verzdgerter Neutronen -
B VolumenausdehnungskoefBzienr -
A Difterenz -
g Emissionszahi -
& Neutronenfluf n/cm?/s
0y} dimensionslose Temperatur -
T Wirkungsgrad -
7 dynamische Viskositit Pas
@® Volamenanteil -
8 Winkel Grad
S Wirmeleitfahigkeit Wim/K
Py Zerfallsrate /s
A prompte Neatronenlebensdauner g
0 chemisches Potential Jmol
v Spaltneutronenanzahl -
v Querkontraktionszahl -
i Kreiszahl -
o Dichte kg/m’
p Reaktivitit -
o mikroskopischer Querschnitt bamn
o Stefan-Boltzmannkonstante W/im/K?
o4 Spannung N/m?
z makroskopischer Querschnitt Tiem
z Summe -
T Schubspannung N/m?




D Formelzeichen und Abkiirzungen

Indices
Erlanterung Erlduterung
a Absorption I Inventar
A Auflen i innen
Aus Austritt Log Logarithmisch
B Seschicuniger max maximal
< (n,y-Reaktion Normt Normzustand
{capture)
C Konversion P Primir
Cryo Kryostat = P Partikel
Kiltemaschine
b Dispersion R Hochfrequenz
(Radiofrequency)
e Einheit 5 Seloandar
Ein Einwrit S Schmelzpunkt
eff effektiv St statisch
el elektrisch turb turbulernt
f Fission, Spaltung th thermisch
F Fluid U Umgebung
F Spalmng Wand
G Gesamit Z Zykius
Abkiirzungen
Erlduterning
a Jahr
Am Americiom
ANL Argonne National Laboratory (Forschungszentrum Zweigeteilt: West in Idaho,
East in Hlinois, USA}
ALY maximale jahrliche berufsbedingte Aktivititsaufnahme eines radioaktiven
Nuklids (Annnal Limit of Intake)
ALMR Bezeichnung in den USA fiir schnelle natrivsngekiihlte Reaktoren mit
metzilischem Brennstoff {Advanced Liquid Metal Reactor)
AVM Atelier de Vitrification Marcoule
BE Brennelement
Bi Wismut

BNL Brookhaven National Laboratory, Forschungszentrom USA
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Erlduterung

BOC Beginn eines Zykius

BOEC Beginn des Gleichgewichtszykius (Beginning of Equilibrium Cycle)

CANDU kanadischer schwerwassermoderierter Druckwasserreaktor

CEA Commissariat a 'Engergie Atomique

Cm Curium

Cw Bezeichnung fiir Beschicuniger die weitgehend kontinuierlich und nicht gepulst
thre Teilchen freiseizen (Continnous Wave)

d Tage {(day)

DWR Druclowasserreaktor

EBR-2 Experimental Breeder Reactor, Standort Idaho ANL-West

EGC Ende cines Zykius

ECEC Ende des Gleichgewichtszyklus (End of Equilibrium Cycle)

Fp Spaltprodukie (fission products)

HAW Radioaktiver Abfall hoher Aktivitiit

HETC High Energy Transport Code (siehe Beschreibung tm Anhang)

Hf Hafnium

HRE Homogenous Reactor Experiment

HIR Hochtemperaturreaktor

HTGR amerik. Bezeichnung fiir einen HTR (High Temperature Gas-Cooled Reactor)

ICRP International Commission on Radiological Protection

IFR ALMR mit integriertem pyrometalturgischen Brennstoffkreislauf
(Integral Fast Reactor)

ISR Institit fiir Sicherheiisforschung und Reaktortechnik am
Forschungszentrum Jitlich

ITEP Institote for Theoretical and Experimental Physics, Moskau

JAERY Japan Atomic Energy Research Institute

KAPL Krnolls Atomic Power Laboratory, Forschungszentram USA

LANL Los Alamos National Laboratory, Forschustgszentrum USA

LAW Radicaktiver Abfall niedriger Aktivitit

LINAC Linearbeschleuniger (Linear Accelerator)

LOF Verlust des Primirkiihlmittelstroms durch das Core (Loss of Flow)

LOHS Verlust der Wirmesenke (Loss of Heat Sink}

LWR Leichtwasserreakior

MA Minor Actinides, im allgemeinen Np, Am, Cm
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Erlduterung

MAW
MOX
MSR
MERE

Np
OECD
ORNL

Pa

Pb
PRISM
PSl

PUREX

SBR

SM
SulSchV

Radioaktiver Abfall mirterer Akuivitat

Mischeoxid im allgemeinen U-Pu Mischung
Salzschmelzenreakior (Molten Salt Reactor)
Fhyoridschmelzenreaktor des ORNL (Molten Salt Reactor Experiment)
Neutron

Nuclear Energy Agency

Neptuniom

Organization for Econormic Cooperation and Development
Oak Ridge National Laboratory, Forschungszentrum USA
Proton

Protactipngm

Blei

Power Reactor Inherently Safe Module

Paul Scherrer Institat, Schweiz

Plotonium

Phrtonium-Urantum Separation by Extraction

Seltene Erden (Rare Earths)

Sammelbezeichmang fiir Reaktoren mit schnellen Newironenspekiren,

urspritnglich Schueller Brutreaktor im européischen Sprachgebrauch aber auch
anfgrand der historischen Entwicklung als Bezeichnung fiir Konverter iblich

Schwermetall

Strahlenschutzverordnung

Thorivm

Kritikalitstsstorfall (Transient Overpower)
Transurane

Uran

Wiederaufarbeitungsanlage
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