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Kurzfassung

In Leichtwasserreaktoren (LWR) entstehen langlebige und radiologisch toxische Nuklide,
wie z.B. Plutonium und Minore Aktinide (Neptunium, Americium, Curium, ...), die
nach der Brennelemententnahme fiir lange Zeit sicher verwahrt werden miissen. Zur
Reduzierung des hochradioaktiven, langlebigen Materials wird unter anderem an der
Umwandlung mittels Transmutation und Kernspaltung in kurzlebige Nuklide geforscht.
Als Transmutationssyteme werden Generation-IV-Reaktoren und beschleunigergetriebene
Systeme untersucht. Einer der Generation-IV-Reaktoren ist der grafitmoderierte, Helium
gekiihlte Hochtemperatur-Kugelhaufen-Reaktor (HTR). Die Vorteile des HTR ist zum
einen die Brennelementstruktur, durch die hohe Abbrinde mdglich sind. Auflerdem die
inhérente Sicherheit, d.h. es ist moglich, den Reaktor ohne aktive Systeme in einen
sicheren Zustand zu bringen, ohne dabei die Strukturen zu zerstoren oder radioaktive
Substanzen freizusetzen.

In dieser Arbeit werden die aus den abgebrannten LWR-Brennelementen extrahierten
Nuklide Plutonium, Neptunium und Americium zu neuem Brennstoff verarbeitet und in
einen HTR eingesetzt. Das Ziel ist es, den Grofteil der langlebigen Nuklide umzuwandeln,
um damit die Menge langlebiger Nuklide und Toxizitdten im abgebrannten Brennelement
zu reduzieren. Dafiir wird der hochstmogliche Abbrand bestimmt. Die Grundidee stammt
aus dem Projekt ,Plutonium and Minor Actinides Waste Management (PuMA) der
Européischen Union. Die Definition der Brennelement- und Reaktorgeometrie werden
aus diesem Projekt entnommen.

Der Referenzreaktor ist nahezu identisch zum siidafrikanischen Hochtemperaturreaktor
mit 400 MWy, Leistung und fester Grafitinnensiule (Pebble Bed Modular Reactor
PBMR-400). Es zeigt sich, dass der maximale mittlere Entladeabbrand unterhalb
von 700 MWd/kg SM liegt und nicht wesentlich von der geometrischen Form der
Kugelschiittung beeinflusst wird. Untersucht wird aufserdem das Verhalten des mit
Plutonium- und Minoren Aktiniden-Brennstoff gefiillten stationdren HTR im Vergleich
zu dem mit Uran-Brennstoff betriebenen. Durch den verdnderten Spaltstoff ist das
Verhalten des Reaktors unterschiedlich, z. B. bei Temperaturdnderung oder im Storfall.
Die Temperaturen in den Plutonium- und Minoren Aktiniden-Brennelementen sind weit
iiber den erlaubten Grenztemperaturen. Dies resultiert aus der verdnderten Abbrand-
und Leistungsverteilung im Vergleich zum Uran beladenen Reaktor. Eine Anderung

des Reaktorkonzepts zu dem vorgegebenen Referenzsystem ist daher notwendig. Mittels
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verschiedener Variationen wird nach Verbesserungen gesucht.

Die  verdnderte  Nuklidzusammensetzung, deren  Radiotoxizititen und  die
Wiérmefreisetzung der abgebrannten Brennelemente werden ebenfalls analysiert. Direkt
nach Brennelemententnahme sind die Radiotoxizitdten und die Nachzerfallsleistung
grofer als die des frischen HTR-Brennelements, wihrend das Abklingen dieser Werte
schneller erfolgt. Durch die Forderung eines Zwischenlagers wére es moglich, die Grofe

des Endlagers zu reduzieren und dadurch die Gesamtkosten zu verringern.



Abstract

Only one of many different ways to produce electric power is the Light Water Reactor
(LWR). This reactor produces high level long-lived and radiotoxic nuclides like Plutonium
and Minore Actinides (Neptunium, Americium, Curium, ...), which have to be safely
isolated and controlled in a final storage over a long time. Thus, many projects worldwide
concentrate on the transformation of these long-lived nuclides into short-lived nuclides
by transmutation and fission processes. Here, mainly accelerator driven systems and
Generation-IV-reactors, like the graphite moderated, Helium cooled High Temperature
Reactor (HTR), are in focus of research. The main advantages of the HTR are the fuel
structure, which allows high burnups and the inherent safety. In case of a Loss Of Cooling
Accident (LOCA), the decay heat will be dissipated without any active cooling system.
This passive heat transfer is high enough to stay below the upper temperature limit in
the fuel. Therefore, the fuel structure stays intact and the fission products retain inside
the fuel.

In this thesis, the long-lived nuclides like Plutonium, Neptunium and Americium,
extracted from the spent LWR fuel, will be reused in a fresh fuel element for the HTR. To
achieve the aim of reducing these nuclides and their radiotoxicity, the HTR has to operate
at the highest possible burnup. Therefore parameters, like e.g. the fuel temperature or
the power density distribution and also the behaviour in case of an accident have to be
comparable to the HTR loaded with uranium fuel.

The European Union project ,Plutonium and Minore Actinide Waste Management
(PuMA) is the origin for the used reference reactor geometry, the fuel structure as well
as the nuclide densities in the Plutonium and Minor Actinides fuel. The reactor design
of this project is almost identical to the South African reactor concept with 400 MWy,
thermal power and an inner graphite column (Pebble Bed Modular Reactor PBMR-400).
For comparison also the uranium filled PBMR-400 will be calculated.

It will be shown that the maximal average discharge burnup for a critical, stationary
system will be less than 700 MWd/kg HM in the case of the plutonium filled reactor.
The behaviour of this reactor varies, e.g. in the case of an accident or in load changes,
compared to the reactor loaded with uranium fuel. Due to the different fission nuclides
and the higher burnups of the plutonium fuel, the power distribution is strongly different
and the temperature in the kernel is far above the upper-limit temperature. Therefore, the

reference reactor design has to be adapted or the nominal power has to be reduced. Many

il
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calculations are shown with a varying reactor geometry, fuel design, nominal power and
load strategy. As one result, no significant influence of the core geometry on the maximal
burnup is observed.

Furthermore, the reduction of the long-lived nuclides, the distribution of the radiotoxicity
and the decay heat in dependence of the storage time are analyzed for the spent fuel
in the reference design. The radiotoxicity and the decay heat from the spent fuel direct
after removal from the reactor is higher compared with nuclide vector from a not burned
plutonium fuel. In the repository the decrease of these parameters is greater than from
the fresh fuel. With the request for an interim storage a smaller repository with lower

total costs is possible.
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1 Einleitung

1.1 Beitrag der Kernenergie zur Energieversorgung

Die Nachfrage an Strom steigt weltweit an. Dabei ist es wichtig, dass der Strom
jederzeit verfiigbar ist und kein umweltschédliches Kohlendioxid (COs) produziert. Die
erneuerbaren Energien haben daher einen klaren Vorteil bei der Stromerzeugung - z. B. mit
Offshore Windkraftwerken in der Nordsee und geplanten Solarthermie-Feldern in der
Sahara. Jedoch sind sie nicht jederzeit verfiighar und mit dem momentanen Stand der

Technik ist es nicht moglich, Strom iiber langere Zeitraume in grofen Mengen zu speichern.

Industriestaaten wie Deutschland haben einen hohen Grundlastverbrauch, der jederzeit
zugesichert werden muss. Strom zur Sicherung der Grundlast wird hauptséchlich in
Gas-, Kohle- und Kernkraftwerken erzeugt. In Sachen Umweltbewusstsein haben die
Kernkraftwerke den Vorteil, dass sie kein CO, erzeugen. Auferdem ist die Sicherung des
Rohstoffs ,,Uran“ durch Importe aus vielen politisch stabilen Landern gesichert.

Ende 2009 waren weltweit 437 Kernkraftwerke in 30 Landern in Betrieb und 52 Anlagen
im Bau [1]|. Der Anteil der Kernenergie an der weltweiten Stromerzeugung liegt bei 13 %.
In Deutschland werden derzeit 17 Kernkraftwerke betrieben!. Diese liefern einen Anteil

von 22,6 % an der Stromerzeugung und decken 45 % der Grundlast ab [2].

Neben der Angst nach dem groften anzunehmenden Unfall (GAU) entsteht der
Widerstand gegen die Kernkraft durch die Frage der Endlagerung des radioaktiven Abfalls.
90 % des radioaktiven Abfalls ist niedrig- und mittelradioaktiv und hat keine oder nur
eine schwache Warmeentwicklung [3]. Fiir diese Abfille gibt es weltweit bereits einige
Endlager. In Deutschland koénnen ab 2013 niedrig- und mittelradioaktive Abfélle aus
Industrie, Forschung und Medizin in das Endlager ,Schacht Konrad* eingelagert werden.
Nach einem iiberschaubaren Zeitraum von ca. 300 Jahren sind diese Radionuklide soweit
abgeklungen, dass keine Gefahr mehr fiir Mensch und Natur besteht.

Hochradioaktiver Abfélle besteht aus Nukliden mit sehr langen Halbwertszeiten und
einer starken Warmeentwicklung. Diese Abfille miissen einen Zeitraum von bis zu einer
Million Jahre sicher eingeschlossen werden. Weltweit gibt es bis jetzt kein Endlager
fiir hochradioaktiven Abfall. Fiir den Salzstock ,Gorleben* in Niedersachsen gibt es

Untersuchungen als Endlagernutzung, diese sind jedoch noch nicht abgeschlossen.

1Stand: Oktober 2010



2 Einleitung

Als Alternative zur Endlagerung wird versucht, die abgebrannten Brennelemente
aufzubereiten und direkt im Reaktor durch Spaltung zu vernichten (Abbrand) oder die
langlebigen Nuklide einzeln zu extrahieren (Partitionierung) und in kurzlebige Nuklide
umzuwandeln (Transmutation).

Bis 2005 wurden in Deutschland abgebrannte Brennelemente nach La Hague
(Frankreich) und Sellafield (Grofbritannien) in Wiederaufbereitungsanlagen gebracht [4].
Dort wurden Uran (U) und Plutonium (Pu) extrahiert und als Brennstoff in
sogenannten Mischoxidbrennelementen (MOX) eingesetzt. Diese Brennelemente werden
in Leichtwasserreaktoren (LWR) eingesetzt. Aus technischen und sicherheitsrelevanten
Griinden diirfen nur 30 - 50 % der Brennelemente im LWR aus MOX-Brennelementen
bestehen [5]. Seit 1. Mai 2005 ist die Wiederaufbereitung fiir deutsche Brennelemente
verboten. Die abgebrannten Brennelemente werden daher bis zur Fertigstellung eines

Endlagers in dezentralen Zwischenlagern bei den Kernkraftwerken vor Ort gelagert.

1.2 Internationale Projekte zur Transmutation von
Aktiniden

Weltweit wird an der Partitionierung und der Transmutation geforscht (P & T) [6]. Dabei
werden prinzipiell zwei Konzepte fiir die Transmutation und Vernichtung der Aktinide
mittels Spaltung verfolgt: zum einen in einem kritischen System (Reaktor), zum anderen
in einem unterkritischen, beschleunigerbetriebenen System (Accelerator Driven System
(ADS)) [7].

In Japan sollen z. B. nur die Minoren Aktinide (MA) aus den abgebrannten
Brennelementen extrahiert werden und in einem ADS transmutiert werden [8]. Fir
Plutonium wird versucht mit den MOX-Brennelementen einen moglichst hohen
Abbrand zu erreichen. Dasselbe Konzept untersuchen franzosische Forscher [5]. Dabei
untersuchen beide Teams jedoch nicht nur den Abbrand in LWRs, sondern auch
in Hochtemperaturreaktoren (HTR). Diese zeigen bessere Konversionsraten als der
LWR [9, 10, 11].

Der HTR ist einer der drei thermischen Reaktoren, die vom Generation-IV-Forum
(Gen-1V) fiir zukiinftige Reaktortypen auserwihlt worden ist [12]. Neben dem HTR
gehoren noch die Salzschmelzereaktoren und Leichtwasserreaktoren mit tiberkritischen
Dampf zu den thermischen Gen-IV-Reaktoren. Diese Reaktoren zeichnen sich durch
die Nachhaltigkeit und Wirtschaftlichkeit bei der Energieerzeugung aus. Im Falle eines
Storfalls kann die Wéarmeabfuhr iiber passive Systeme gewéhrleistet werden. Auferdem
erfiillen sie hohe Sicherheitsstandards und sind sicher gegen Diebstahl von spaltbarem
Material (Proliferation).

Ein weiterer Vorteil liegt in den Brennelementen. Fiir eine hohe Transmutationsrate

und einen hohen Abbrand miissen die Brennelemente lange im Reaktor bleiben; dies
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fordert abbrandresistente Materialien. Bei den LWR-Brennelementen bildet sich im Laufe
des Abbrands eine Oxidschicht, sodass die Brennelemente nicht mehr optimal gekiihlt
werden konnen. Die Brennelemente des HTRs bestehen aus einer Grafitummantelung
und werden mit Helium gekiihlt, sodass hier ein besseres Abbrandverhalten vorhanden

1st.

Sowohl die schnellen als auch die thermischen Reaktoren zeigen Vorteile bei der
Transmutation und dem Abbrand von Aktiniden. Viele Aktinide weisen grofse
Spaltquerschnitte bei hohen Energien auf - ein Vorteil fiir die schnellen Reaktoren. Jedoch
konnen durch Neutroneneinfang im thermischen und epithermischen Energiebereich
Aktinide zu spaltbaren Isotopen transmutiert werden. Daher wird weltweit an
verschiedenen Szenarien mit unterschiedlichen Reaktoren geforscht, um das Potenzial,
das in den einzelnen Nukliden steckt, moglichst effektiv zu nutzen [13, 14]. Systeme
werden neutronenphysikalisch als Gesamtsystem berechnet und optimiert [15|. Ferner
werden Untersuchungen zu einzelnen Zellrechnungen durchgefiihrt [16], um das Verhalten

des Brennelements im Detail zu analysieren.

Das Energieministerium der USA (U.S. Department of Energy (DOE)) hat einige
Regierungsprogramme herausgegeben, u. a. zur Erforschung der neuen Reaktorgeneration
,Generation IV Nuclear Energy Systems® und einem geschlossenen Brennstoffkreislauf
wFuel Cycle Research and Development Program® [17]. Dabei werden zwei Reaktortypen
detailliert betrachtet, zum einen der natriumgekiihlte schnelle Reaktor (Sodium cooled
Fast Reactor SFR) und den thermischen Hochtemperaturreaktor (Very High Temperature
Reactor VHTR). Im aktuellen Projekt ,Deep Burn* werden Berechnungen zum effektiven
Abbrand von Plutonium und Aktiniden aus abgebrannten Brennelementen in einem
gasgekiihlten Hochtemperaturreaktor durchgefiihrt [18, 19]. Bereits 2003 wurden erste
Bestrahlungsversuche an Brennelementen bis zu 747 MWd/kg Schwermetall (SM)
Abbrand erfolgreich untersucht [20].

Von der Européischen Union (EU) werden in verschiedenen Rahmenprogrammen Projekte
initiiert, die sich mit der radioaktiven Abfallminimierung und der Transmutation von
langlebigen Nukliden beschéftigen [21]. Einige aktuelle Projekte sind in Tab.1.1
aufgelistet.

Bereits im Jahr 2000 wurden Projekte im Rahmen des European High Temperature
Reactor Technology Network (HTR-TN) vorgestellt, die sich unter anderem
mit der Reaktorphysik in Hochtemperaturreaktoren, der Abfallminimierung und
moglichen Brennelement-Zyklen beschéftigten (HTR-N, HTR-N1) [25, 26]. Dabei
wurden nicht nur Berechnungen zu laufenden Hochtemperaturreaktoren (siche
auch Tab.1.2), sondern auch Zell-Abbrand-Rechnungen von Pu-Brennelementen
mit Abbrianden bis zu 1000 MWd/kg SM durchgefiihrt [27|. Zusétzlich wurden
erste  Ganzkernreaktorberechnungen, welche mit Pu, das aus abgebrannten

LWR-Brennelementen kommt, durchgefithrt [28, 29|. In Siidafrika werden analoge
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Tabelle 1.1: EU-Projekte zur Transmutation und Partitionierung von hochradioaktivem

Abfall.
Acronym ‘ Beschreibung
PATEROS P & T in Europa
RED-IMPACT Einfluss von P & T auf die Entsorgung [22]
EUROPART Partitionierungstechniken und Prozesse
EUROTRANS Transmutation in unterkritischen AD-Systemen
ELSY Transmutation in Blei-gekiihlten kritischen Systemen
PuMA Pu und MA in thermischen gasgekiihlten Systemen |23, 24|
LWR-DEPUTY Hoher Abbrand von Pu in LWR Brennelementen

Untersuchungen unternommen, um Plutonium aus abgebrannten Brennelementen in
dem in Sitidafrika entwickelten Pebble Bed Modular Reactor (PBMR) abzubrennen
[30]. Dabei werden nur die Isotope ?Pu und ?*°Pu in einen Plutonium-Brennelement
betrachtet. Dies ist nicht realistisch, da im abgebrannten LWR~Brennelement auch andere
Pu-Isotope erzeugt werden. Eine selektive Auswahl von Pu-Isotopen ist sehr kompliziert,

falls iiberhaupt méglich.

1.3 Arbeitsthema und Begriffsdefinitionen

Die bisherigen weltweiten Untersuchungen zeigen, dass es noch keine konkrete Losung
fiir die Transmutation und Vernichtung der langlebigen Radionuklide aus abgebrannten
Brennelementen gibt.

Die Frage, die sich aus all diesen Untersuchungen stellt, ist, ob es mdoglich ist,
einen Generation-IV-Reaktor komplett mit Plutonium und Minoren Aktiniden aus

abgebrannten Brennelementen zu betreiben.

Wie entstehen die Aktinide?

Bereits vor tiber 10 Jahren (1998) wurde in mehreren Arbeiten die Moglichkeit getestet,
Plutonium und Minore Aktinide im Reaktor zu verbrennen [31, 32, 33|. Plutonium
kommt in der Natur nicht vor, da es keine stabilen Isotope von Plutonium gibt und die
Halbwertszeiten verglichen mit dem Alter der Erde verhédltnisméfig klein sind. Ende
2003 waren weltweit 1.830t Plutonium in 35 Landern vorhanden, davon 1.675t aus dem
zivilen und 155t aus dem militérischen Bereich [34|. Die Hauptintention der Vernichtung
des Plutoniums war anfangs der Abbau von Atomwaffen [15]. Der Plutoniumvektor
in Atomwaffen besteht, im Vergleich zu dem aus den abgebrannten Brennelementen,
hauptséchlich aus spaltbaren Plutoniumisotopen. Bei waffenfihigem Plutonium ist der

Anteil an absorbierenden Isotopen nicht grofser als 7%. Die Menge an Plutonium wiéchst
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Cm236 | Cm237 | Cm238| Cm239| Cm240| Cm241| Cm242| Cm243| Cm244| Cm245| Cm246| Cm247 | Cm248
24h 29h 27d 32.8d 162.8d 291y 18.10y 8500y 4730y | 1.56E+7 y| 3.40E+5y
9 6 0+ 0+ (712-) 0+ 12+ 0+ 52+ 0+ . 712+ 0+ 9/2- 0+
EC,a EC,a EC,a EC,a,sf,... |[EC,a a,sf EC,o,sf,... |a,sf a,sf a,sf a o,sf
Am235 Am236 | Am237 | Am238| Am239 | Am240| Am241 Am243 Am245| Am246| Am247
73.0m 98 m 1.9h 50.8 h 4322y 7370y 2.05h 39m 23.0m
9 5 5/2(-) 1+ (5/2)- (39 5/2- 5/2- (5/2)+ (7-) " (5/2)
EC,a EC,a EC,a EC,a ECB . ... |asf a,sf B- B B
Pu234 | Pu235 | Pu236 | Pu237 | Pu238 | Pu239 | Pu240 | Pu241 | Pu242 | Pu243 | Pu244 | Pu245| Pu246
88h 253 m 2858y 45.2d 87.7y 24110y 6563 y 1435y |3.733E+5y 4.956h | 8.08E+7y| 10.5h 10.84d
9 4 0+ (5/2+) 0+ 7/2- . 0+ 1/2+ 0+ 5/2+ 0+ " 7/2+ 0+ (9/2-) 0+
EC,a EC,a a,sf EC,a a,sf o,sf o,sf - o a,sf B o,sf B B
NpZ33| Npz34 | Np2sp PRZY, Np232| Npzap | Neadt| Np2tz | Np2ts
9 3 (5/2+) (0+) 5/2+ 5/2+ 5/2+ (54) . (5/2+) (6) " (5/2-)
EC,o EC EC,a a,sf p- B B B B
U232 | U233 4 U236 | U237 ‘3 U239 | U240
9 2 689y |1.592E+5 4 EXIINRY 2.342E7y| 6.75d EXLHIL 23.45m 141 h
0+ 512+ 0 0+ 12+ 0 5/2+ 0+
o a,sf 0.00 . : 00 a,sf B- *89.274 B B
Pa231 Pa233 | Pa234 | Pa235 | Pa236 | Pa237 | Pa238
32760 y 26.967 d 6.70 h 245m 91m 87m 23m
9 1 3/2- 3/2- 4+ " (3/2) . 1(-) (1/2+) (39
a,sf B B B B B B

Abbildung 1.1: Ausschnitt einer Nuklidkarte im Bereich der Kernladungszahlen 91 bis 96
[35].

jedes Jahr um 70t an - hauptsichlich durch den zivilen Bereich. Deshalb hauft sich
das Interesse an der Erforschung der Extraktion und Vernichtung des Plutoniums und
weiterer langlebiger Nuklide aus abgebrannten Brennelementen.

Plutonium und Minore Aktinide entstehen im Kernreaktor durch Neutroneneinfang an
28U mit Gamma Emission. 2**U kommt zu iiber 95 Gewichtsprozent im Brennstoff vor:

ﬁ7 (7'1/2 :23,45 mzn) 7(7'1/2 :2,36 d)
—

259\, B 239p,,

B8] 4 gy — 2397

12 ist die Halbwertszeit der einzelnen Isotope. Mittels weiterer (n,y)-Reaktionen werden
Plutoniumisotope mit héherer Neutronenzahl erzeugt (sieche Abb. 1.1). Minore Aktinide,
wie Americium und Curium, entstehen durch weitere Reaktionen mit Neutroneneinfang

und Betazerfallen.

Fiir die Endlagerung ist nicht nur die Menge an radioaktiven Material ausschlaggebend,
sondern auch die Radiotoxizitdten. Daher wird in verschiedenen Projekten versucht,
einzelne Nuklide moglichst effizient zu vernichten [36]. Dabei stellt sich heraus, dass der
Abbrand sehr hoch sein muss, um das Toxizitdtsniveau drastisch zu senken. In dieser
Arbeit soll die Frage gekldrt werden, ob die Menge an langlebigen Nukliden und damit

die Menge an endzulagerndem Material reduziert werden kann.

Was ist Radiotoxizitat?

Die Radiotoxizitat ist ein Mak fiir die Gesundheitsschadlichkeit eines Stoffes. Sie hangt
von mehreren Faktoren ab, u.a. von der Aktivitdt des Stoffes und welche Strahlungsarten
mit welcher Halbwertszeit und welcher Energie emittiert werden. Nuklide, die iiber
a—>Strahlung in ein stabiles Isotop ilibergehen, weisen eine iiberdurchschnittlich hohe
Radiotoxizitat auf. Daher sind die Nuklide, die in Abb.1.1 in gelb gekennzeichnet sind,

sehr toxisch, wie z. B. 2®*Pu, 2! Am und ?**Cm.
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Da diese Nuklide eine lange Halbwertszeit aufweisen, ist ein sicherer Einschluss von bis
zu einer Million Jahre notwendig.

Fiir die Bestimmung der Radiotoxizitdt ist es des Weiteren wichtig, die Art und Weise,
wie die Strahlung in den Korper gelangt, die Organexposition, und die biologische
Halbwertszeit (die Zeit, die das radioaktive Nuklid im Korper verweilt) zu kennen.

Das radiotoxische Gefdhrdungspotenzial wird je nach Aufnahme in den Korper in
m?® Wasser (Ingestion) bzw. in m? Luft (Inhalation) angegeben. Dies definiert die
hypothetische Menge an Wasser bzw. Luft, die notwendig ist, um den Stoff soweit zu
verdiinnen, dass die Freigrenzen nicht iiberschritten werden. Die maximalen Grenzwerte
werden in den ,Empfehlungen der Internationalen Kommission fiir Strahlenschutz®
festgelegt [37].

In den verschiedenen Arbeiten werden unterschiedliche Reaktorkonzepte verfolgt. Zum
Beispiel in der Dissertation von J. H. Bultman [38] werden zweierlei Reaktortypen zur
Transmutation verwendet, zum einen der natriumgekiihlte schnelle Reaktor und zum
anderen der thermische Salzschmelzereaktor. Der schnelle Reaktor hat eine &hnliche
Beladungsstrategie wie der LWR, d.h. es wird {iber einen Zeitraum abgebrannt und in
einer Revision die Brennelemente umgeladen und getauscht. Dies zeigt Probleme auf, da
ein grofser Reaktivitdtsvorhalt notwendig ist. Der thermische Reaktor hingegen hat eine
kontinuierliche Beladung und erméglicht einen Abbrand von 160 MWd/kg SM.

In dieser Arbeit soll der thermische gasgekiihlte grafitmoderierte

Hochtemperatur-Kugelhaufen-Reaktor betrachtet werden.

Was ist ein Kugelhaufenreaktor?

Die Brennelemente in einem HTR bestehen entweder aus Grafitkugeln oder aus
prismatischen Blocken in denen kleine Schwermetall-Kiigelchen eingebunden sind. In
dieser Arbeit werden Brennelement-Kugeln betrachtet, in denen Plutonium- und Minore
Aktiniden-Isotope aus den abgebrannten LWR-Brennelementen extrahiert und moglichst
weit reduziert werden sollen. Die detaillierte Beschreibung der Brennelemente wird in
Kap. 3.1 und die des Referenzreaktors in Kap. 3.2 beschrieben.

Der Kugelhaufen-Hochtemperaturreaktor wurde in Deutschland entwickelt [51] und Ende
der achtziger Jahre wurde das Konzept fiir den Bau des HTR-Moduls genehmigt [52].
Das Prinzip eines Kugelhaufenreaktors ist folgendes:

Die Brennelementkugeln durchlaufen den Reaktorkern von oben nach unten und geben
wahrenddessen Leistung ab. Am unteren Ende des Reaktors werden sie entnommen und
der Abbrand der Brennelemente wird bestimmt. Ist ein vorgegebenes Abbrandlimit noch
nicht erzielt, werden die Brennelemente wieder oben in den Reaktor gegeben. Wurde
der Grenzwert des Abbrands erreicht oder iiberschritten, werden diese Brennelemente
aussortiert und durch frische im Kern ersetzt. Die Fliekgeschwindigkeit wird durch die

Anzahl der entnommenen Kugeln pro Tag festgelegt. Der Vorteil des Reaktors liegt
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Tabelle 1.2: Weltweit laufende bzw. stillgelegte Hochtemperaturreaktoren und Projekte
zukiinftiger Kugelhaufenreaktoren.
MW,y : Megawatt thermische Leistung
T: Versuchs-/Testreaktor; P: Prototyp; K: Kommerzieller Reaktor.

Name Leistung  Ort Jahr Typ
MW ;]

HTR-Proteus [39] 1-1073 Schweiz 1992 - 1996

Arbeitsgemeinschaft 46 Deutschland 1967 - 1988

Versuchsreaktor (AVR) [40]

Hochtemperaturreaktor 10 China Seit 2003 T

HTR-10 [41, 42]

High Temperature Test 30 Japan Seit 1999 T

Reactor (HTTR) (43, 44]

Peach Bottom I [45] 40 USA 1967 - 1974 T

Dragon Reaktor [46] 14 England 1965 - 1976

Thorium-Hochtemperatur- 750 Deutschland 1983 - 1989

reaktor (THTR) [40]

Fort St. Vrain [47] 842 USA 1977 - 1992 p

High Temperature Reactor 2 x 250 China K

Pebble Bed Modular

(HTR-PM) [48, 49|

Pebble Bed Modular Reactor 400 Stidafrika K

(PBMR) [50]

in der homogenen Verteilung verschiedener Abbrédnde und der daraus resultierenden
homogeneren Leistungsverteilung.

Weitere Vorteile sind:

e Kein Zeitverlust durch Brennelementwechsel. Die Brennelemente werden wahrend
des Betriebs ausgewechselt. Eine Revision wegen Brennelementwechsel ist nicht

notwendig. Damit ist eine hohere Verfiigharkeit des Reaktors gewahrleistet.

e Inhérente Sicherheit. Durch die passive Abfuhr der Nachwéirme wird selbst im
Storfall bei richtiger Auslegung die maximal zuldssige Brennelement-Temperatur

nicht iiberschritten. Die Freisetzung von Spaltprodukte ist damit ausgeschlossen.
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e Keine Bildung von Oxidschichten. Im Vergleich zum LWR-Brennelement bildet
sich an der Oberfliche der HTR-Brennelemente keine Oxidschicht, die den
Wiérmetransport im Laufe des Abbrands verschlechtert. Der Abbrand wird daher
nicht durch die Oxidschicht, sondern durch die Spaltgaserzeugung im Brennelement

begrenzt.

e Hoher Wirkungsgrad. Durch die im  Vergleich zum LWR  hohen
Austrittstemperaturen ist ein Wirkungsgrad von > 40 % moglich.

Es gibt einige Hochtemperaturreaktoren (siche Tab.1.2) [53], die als Test- oder
Prototypreaktor konzipiert sind. Die meisten sind inzwischen nicht mehr in Betrieb.
Nicht alle der aufgelisteten Hochtemperaturreaktoren sind Kugelhaufenreaktoren. Die
beiden zuletzt genannten Reaktoren sind aktuelle Projekte fiir die kommerzielle Nutzung

eines Kugelhaufenreaktors.

Wie bereits gezeigt, entsteht durch vorhandenes 2**U im Reaktor neues Plutonium. Daher
darf fiir eine Minimierung der Plutoniummasse kein ?**U im Brennelement vorhanden
sein. Die physikalischen Eigenschaften zwischen Uran und Plutonium unterscheiden sich
jedoch in einigen Punkten. Daher muss eine detaillierte Analyse zeigen, wie sich ein rein

mit Plutonium-Brennstoff beladenen Reaktor verhalt.

Unterschiede physikalischer Eigenschaften zwischen Uran- und
Plutoniumbrennelementen

In der Arbeit von E. Bende [54] wird der Abbrand von Reaktor-Plutonium gezielt
analysiert. Die meisten Analysen werden im einfachen Zellmodell unternommen.
Aufserdem werden Berechnungen eines kompletten Reaktors im HTR-Modul-Design
mit 40 MWy, und peu-a-peu (PAP) Nachfiillverfahren analysiert. Dabei zeigt sich die
Eigenschaft eines teilweise positiven Temperaturkoeffizienten.

In Abb. 1.2 sind die Absorptionsquerschnitte der im Reaktor hauptséchlich vorkommenden
Uran- und Plutoniumisotope aufgezeichnet. Zusétzlich sind die Spaltquerschnitte von
25U, 29Pu und *'Pu dargestellt (gestrichelte Linie). Im thermischen Energiebereich
(unter 2,38 eV) sind sowohl die Absorptions- als auch die Spaltquerschnitte der meisten
Plutoniumisotope hoher als die des Urans. Dies hat einige Konsequenzen im physikalischen
Verhalten des Plutoniums.

Die Absorptions- und Spaltresonanz liegen der Isotope 2*Pu und ?*'Pu im thermischen
jeweils bei der gleichen Energie (0,2-0,3eV) und in der gleichen Gréfenordnung. Im
Vergleich dazu ist der Spaltquerschnitt des 23°U eine Zehnerpotenz hoher als dessen
Absorptionsquerschnitt. Dies fiihrt beim Uran zum Dopplereffekt. Bei Plutonium
hat dieser Effekt keinen groffen Einfluss auf das Temperaturverhalten des Reaktors.
Dadurch ist auch das Verhalten des Temperaturkoeffizienten bei Plutonium ein anderes

im Vergleich zu Uran. Die Riickwirkung einer Temperaturdnderung kann, positiv



1.3 Arbeitsthema und Begriffsdefinitionen 9

6

10° ¢ S

5 [ ]
=10 ¢
I |
2 10" L
= t
= 31
§ 10" ¢
5

2
S 10"
n
=T} r
= F
210
o= ;

ol
= 10" E

_]:

10
0
Energie [eV]
o (U-235) c,(U-238) o (Pu-238) o (Pu-239)
G, (Pu-240) G, (Pu-241) o, (Pu-242)
..... c,(U-235) G, (Pu-239) o, (Pu-241)

Abbildung 1.2: Spalt- und Absorptionswirkungsquerschnitte von U- und Pu-Isotopen.

sein. Fiir die Genehmigung eines Reaktors ist ein negativer Temperaturkoeffizient bei
Betriebstemperatur notwendig.

Die Querschnitte von Plutonium weisen im thermischen Energiebereich hohere Werte
auf als Uran. Dies zeigt sich auch in einem verdnderten Neutronenspektrum. Es werden
mehr Spaltungen und Absorptionen als bei Uran stattfinden. In wieweit dies Einfluss auf
das Verhalten des Reaktors haben wird, muss untersucht werden.

Plutonium erzeugt bei der Spaltung ein anderes Spektrum an verzogerten Neutronen
als Uran. Dies hat ebenfalls einen Einfluss auf die Regelung des Reaktors und auf das
Verhalten des Reaktors im Reaktivitéatsstorfall.
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Abbildung 1.3: Schematische Darstellung des PuMA-Projekts. Der Teilbereich der
Transmutation im Hochtemperaturreaktor soll in dieser Arbeit analysiert

werden.

1.4 Ziel und Gliederung der Arbeit

Das in Abb. 1.3 dargestellte Szenario zeigt die Moglichkeiten fiir die Transmutation und
Eliminierung der langlebigen Nuklide aus dem Brennstoffkreislauf. In dieser Arbeit soll
dabei der Bereich HTR genauer untersucht und folgende Fragen geklart werden:

Ist es moglich, die Aktinide aus abgebrannten LWR-Brennelementen in
HTR-Kugelhaufenreaktoren soweit zu vernichten, dass die Menge der langlebigen
Nuklide und dessen Radiotoxizitdten reduziert werden?

Und: Ist dabei die inhdrente Sicherheit des HTRs weiterhin gegeben?

Aufterdem soll das Verhalten des Plutoniums und der Minoren Aktinide im Vergleich zu

Uran analysiert werden.

In dieser Arbeit werden zweierlei Brennelementen betrachtet - eines mit ausschliefslich
Plutonium und eines mit Plutonium -+ Minore Aktiniden. Nicht betrachtet wird die
Partitionierung der einzelnen Nuklide aus den abgebrannten Brennelementen. Da die
Fragestellung sehr &hnlich der Fragestellung im EU-Projekt ,Plutonium and Minore
Actinide Waste Management in thermal high temperature reactors® (PuMA) ist, werden
dort gegebene Definitionen fiir Anreicherung und Reaktorgeometrie ibernommen.

In Kapitel 2 werden die verschiedenen Programme kurz vorgestellt, die in dieser Arbeit
genutzt worden sind. Dabei wird die Problemstellung erlautert, fiir die das jeweilige
Programm bendtigt worden ist und die Vor- und Nachteile angesprochen.

Das néchste Kapitel beschreibt die Geometrie des Referenz-Brennelements und des

Referenz-Reaktors und deren Modellierung in den unterschiedlichen Programmen.
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Kapitel 4 beinhaltet die Ergebnisse und die Antworten auf die oben gestellten Fragen.
Es wird der maximale Entladeabbrand eines stationéren, kritischen Reaktors fiir die
verschiedenen Referenzfille analysiert. Anschlieffend werden weitere Parameter der
Referenzsysteme, wie Neutronenfluss- und Temperaturverteilung ausgewertet. Die aus
bereits fritheren Arbeiten erkannten Probleme, wie der Temperaturkoeffizient und die
Steuerstabwirksamkeit werden ebenfalls detailliert untersucht. Im Weiteren wird das
Verhalten des Reaktors bei Leistungsdnderung und im Storfall analysiert. Zu Ende des
Kapitels werden schlieklich die Reduktion der Nuklidmasse und der Radiotoxizitdten
untersucht.

In Kapitel 5 werden Effekte betrachtet, die im Vergleich zum mit Uran-Brennstoff
beladenen Reaktor nicht auftreten.

Im abschlieffenden Kapitel 6 werden mogliche Verdnderungen des Referenzsystems
betrachtet.
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Im folgenden Kapitel werden die fiir die Berechnung und Auswertung
benédtigten Programme vorgestellt. Dabei wurden Validierungsrechnungen mit
Plutoniumbrennelementen fiir die Module durchgefiihrt, die bisher nur fiir Uranbrennstoff

konzipiert waren (z. B. Berechnung des Abbrands und der Nachzerfallsleistung).

2.1 Programmsystem ZIRKUS

Zur Modellierung und Simulation eines HTRs im stationdren Zustand wird am Institut
fiir Kernenergetik und Energiesysteme (IKE) das modulare Programmsystem ZIRKUS
verwendet [55]. Dieses Programm wurde fiir die Konzeptentwicklung des 200 MWy,
HTR-Moduls von Siemens/Interatom entwickelt. Validiert wurde das Programmsystem
u. a. mit experimentellen Daten des AVR.

ZIRKUS besteht aus einzelnen Modulen, deren Datenaustausch iiber ein zentrales
Datenarchiv erfolgt. Fiir jeden Zeitschritt, in dem mehrere Module aufgerufen werden

miissen, wird eine stationidre Losung berechnet. In Abb.2.1 ist die zeitliche Abfolge

|
INukliddichten frisches BE| [Mikroskopische WQ - BE] | Abbrand |
:
| Nukliddichten RE | |Makroskopische WQ - BE| | Nachzerfallsleistung |
:
IMikroskopische WwQ - RE| | Diffusionsgleichung | | Transformation D-T |
.
—>|Makroskopische wQ - RE| | Leistungsverteilung | | Homogene Temperaturen |
.
| Belade/Umladestrategie | I Buckling | | Partikeltemperaturen |
: :
I Dancoff-Faktor | I Dosis | | Transformation T-D |
I I

ndchster Zeitschritt

Abbildung 2.1: Zeitliche Abfolge der einzelnen Module in ZIRKUS.
RE: Reflektor; BE: Brennelement; WQ: Wirkungsquerschnitte;

D: Diffusionsberechnung; T: Temperaturberechnung.
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der einzelnen Module dargestellt, die im Folgenden kurz beschrieben werden. In runden

Klammern nach der Modulbeschreibung steht ,neues Modul* fiir die Implementierung

und Validierung eines neuen Moduls, und ,erweitertes Modul* fiir eine Erweiterung des

vorhandenen Moduls. Beides war fiir die Berechnung eines mit Plutonium und Minore

Aktiniden beladenen Reaktor notwendig.

Nukliddichten frisches BE (erweitertes Modul)

Das Modul zur Berechnung und Abspeicherung der Nukliddichten fiir ein frisches
Brennelement nennt sich KUGEL. Als Input dienen Brennelementgeometrie und
Anreicherung.

Da das Modul fiir Brennelemente mit Thorium und Uran konzipiert war, wurde
eine Erweiterung fiir Plutonium und Minore Aktinide vorgenommen. In einem
Excel-Programm konnen die Isotopenanteile eingetragen und die berechneten

Nukliddichten iiber ein Modul namens DATINP im Datenarchiv gespeichert werden.

Nukliddichten RE
Fiir die Reflektorzonen wird eine mikroskopische Wirkungsquerschnittsdatenbasis
vorbereitet. Das Modul DATINP speichert notwendige Grafitdichten mit

unterschiedlichen Borverunreinigungen, die im Spektralprogramm genutzt werden.

Mikroskopische WQ - RE (neues Modul)

Dieses  Spektralprogramm  (MICROX2) berechnet aus den homogenen
Grafit- und  Bordichten = des  vorherigen = Moduls Spektren  an
verschiedenen  Temperaturstiitzstellen. Damit wird eine  mikroskopische

Weniggruppen-Wirkungsquerschnittsbasis erzeugt.

Makroskopische WQ - RE

Im Modul WQRFL werden die Wirkungsquerschnitte des Reflektors fiir die
jeweilige Temperatur in der Reflektorzone interpoliert und die makroskopischen
Wirkungsquerschnitte berechnet. Ferner konnen Verunreinigungen durch
dquivalente Borzusédtze und Stromungskorrekturen fiir Zonen mit Gaskanélen

beriicksichtigt werden.

Belade/Umladestrategie

Fiir die Simulation der Brennelementbeladung und -umsetzung im Reaktor
ist das Modul NIVERM verantwortlich. Es berechnet die Nukliddichten der
verschiedenen Umldufe und mittelt diese in der jeweiligen Zone. Nach jedem
Zeitschritt werden die Nukliddichten der einzelnen Brennelementumliufe um
eine axiale Zone nach unten geschoben. Die Nukliddichten der Brennelemente
in den untersten Zonen werden pro Umlauf gemittelt und anschliefsend als
homogenen Nuklidvektor in der obersten Zone hinzugegeben. Nach der letzten

Rezyklierung wird der abgebrannte durch einen frischen Nuklidvektor ersetzt.
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Zuséatzlich konnen unterschiedliche Belademoglichkeiten, reine Grafitkugeln und

unterschiedliche Fliekgeschwindigkeiten beriicksichtigt werden.

¢ Dancoff-Faktor
Der Dancoft-Ginsburg-Korrekturfaktor, der im Modul NEWA berechnet wird,
beriicksichtigt die Wahrscheinlichkeit, dass ein Neutron die Brennstoffzone verlasst
und in eine weitere Brennstoffzone eintritt und stofst, ohne zwischendurch am

Moderator gestreut zu werden [56].

e Mikroskopische WQ - BE (neues Modul)
Das neue Spektralprogramm MICROX2 [57] ist eine erweiterte und aktualisierte
Version des MICROX-Programms [58|. Erklarung und Validierung dieses Moduls
finden sich in Kap. 2.2.
MICROX?2 16st die Transportgleichung in einer doppelt heterogenen Geometrie
und bestimmt effektive homogenisierte Weniggruppen-Wirkungsquerschnitte
fir die Diffusionsberechnung. Der Dancoff-Faktor (Modul NEWA) korrigiert
die eindimensionale Zellberechnung auf das reale mehrdimensionale, unendliche
Zellgitter. Die Leckage der Neutronen im Zellgitter wird durch energieabhéngige
Bucklings beriicksichtigt (Modul ZBUCK).
Die Grenze zwischen schnellem und thermischen Energiebereich liegt
bei 2,38¢V und wird fiir die komplette ZIRKUS-Berechnung iibernommen.
Die Wirkungsquerschnittsbibliothek im Bereich zwischen 300 K und 2000 K wurde
auf der Grundlage der Wirkungsquerschnittsdatenbasis JEFF 3.1 erstellt [59].

e Makroskopische WQ - BE
Bei der Berechnung der makroskopischen Wirkungsquerschnitte (Modul MAGRU)
wird die Diffusionskonstante um den Stromungsterm in der Kugelschiittung
korrigiert (Behrenskorrektur [60, 61]). Verunreinigungen im Brennelementgrafit

kénnen berticksichtigt werden.

e Diffusionsgleichung

Im Modul HBLOCK wird die zweidimensionale Neutronendiffusionsgleichung
fir den Kern- und den Reflektorbereich gelost [62]. Als Ergebnis werden die
Neutronenflussverteilung und der effektive Multiplikationsfaktor des Systems
ausgegeben.

Der Diffusionskoeffizient fiir den Hohlraum oberhalb der Kugelschiittung wird nach
dem Verfahren von Gerwin und Scherer berechnet [63]. Der Hohlraum wird dabei als
eine Region ohne Absorption und Streuung betrachtet; nur die richtungsabhéngigen
Diffusionskonstanten, die von der Hohe und dem Radius des Hohlraums abhéngen,

werden betrachtet.
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Leistungsverteilung
Die Berechnung der Leistungsverteilung und Normierung auf die gewiinschte
Reaktorleistung erfolgen im Modul VORNEK.

Buckling
Fiir die Beriicksichtigung der Leckage werden im Modul ZBUCK auf Basis
der Losung der Neutronendiffusionsgleichung die energieabhingigen Bucklings

zonenweise berechnet.

Dosis (neues Modul)
Die Neutronendosis, die das Grafit im Brennelement wéihrend der kontinuierlichen
Bestrahlung im Reaktor erhélt, wird im Modul DOSIS bestimmt.

Abbrand (erweitertes Modul)

Das Modul SBURN berechnet die Erzeugung und Vernichtung der einzelnen Isotope
in den Abbrandzonen zu jedem Zeitschritt. Zu Beginn dieser Arbeit wurden
explizit 16 Aktinide und 69 Spaltprodukte betrachtet. Dies ist fiir ein System mit
Uran-Brennelementen ausreichend. Fiir Brennelemente mit Plutonium und Minoren
Aktiniden miissen weitere Isotope beriicksichtigt werden. Daher wurde das Modul
auf 22 Aktinide und 78 Spaltprodukte erweitert.

Nachzerfallsleistung

Die Nachzerfallsleistung des Reaktors wird bei einer bestimmten Leistungs- und
Abbrandverteilung fiir 65 Zeitschritte bestimmt. Die Module NZW/NZWAUS
wurden fiir den HTR-Modul mit Uran-Brennelementen konzipiert. Fiir andersartige
Brennelemente unterscheidet sich die Spaltproduktausbeute.

In einem Vergleich mit dem Programm ORIGEN 2.2 (siehe Kap. 2.3) wurde tiberpriift,
ob die berechnete Nachzerfallsleistung im konservativen Sinn fiir die Plutonium-
und Minore Aktiniden-Brennelemente ausreichend ist. ORIGEN 2.2 beriicksichtigt
nahezu alle Nuklide bei einer Abbrandrechnung und gibt daher einen genauen
Aufschluss iiber das Nuklidinventar. Zuerst wird in ZIRKUS ein stationérer
Gleichgewichtszustand mit Plutonium-Brennelementen berechnet. Anschliefend
werden die Zonenfliilsse in ORIGEN 2.2 eingegeben und analog zu ZIRKUS wird
das Durchflieken der Brennelemente durch den Reaktor und deren Rezyklierung
simuliert.

Fiir die Uran-Brennelemente werden im Modul NZW/NZWAUS =zu hohe
Werte fiir die Nachzerfallsleistung berechnet. Vermutlich wurden hierbei bereits
Unsicherheiten bei der Berechnung beriicksichtigt. Im Pu-beladenen Reaktor werden
in der ZIRKUS-Berechnung ebenfalls hohere Werte ausgegeben. Fiir eine erste
konservative Abschétzung im Storfall kann daher die in NZW /NZWAUS berechnete
Nachzerfallsleistung genutzt werden. Exakte Ergebnisse und Beriicksichtigung von

Unsicherheiten konnen nicht gemacht werden.
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e Transformation D-T
Das Thermohydraulikprogramm THERMIX/KONVEK weist ein im Vergleich
zum Diffusionsprogramm verédndertes Maschengitter auf. Das Modul LDTHMX
transformiert die Leistungsverteilung aus dem Gitter des Diffusionsmoduls in das
Gitter des Thermohydraulikmoduls.

¢ Homogene Temperaturen
THERMIX/KONVEK ist ein zweidimensionales Thermohydraulikprogramm [64].
Im ersten Teil wird die Warmeleitung, im zweiten Teil der Warmeiibertrag
durch Konvektion berechnet. Dieses Modul berechnet die Brennstoff- und

Moderatortemperaturen in jeder Thermohydraulik-Zone.

e Partikeltemperaturen
Die Brennelemente der unterschiedlichen Umlédufe erzeugen unterschiedlich viel
Leistung. Fiir die Berechnung der Temperatur spielt dies eine entscheidende
Rolle. Das Modul HTM berechnet mittels eines heterogenen Brennelementmodells
explizit die Warmeleitgleichung fiir die Partikel unter Berticksichtigung der
unterschiedlichen Leistungsabgaben [65]. Des Weiteren kann die Verédnderung der

Wirmeleitfahigkeit des Grafits durch die Neutronendosis beriicksichtigt werden.

e Transformation T-D
TZIRK transformiert die in THERMIX berechneten Temperaturen zuriick in das
Maschennetz des Moduls HBLOCK zur Losung der Diffusionsgleichung. Dabei
werden die mittleren Temperaturen in den Zonen, sowohl im Reaktorkern als auch

im Reflektor, bestimmt.

2.2 Spektralprogramm MICROX 2

Fiir die Berechnung der effektiven homogenisierten Weniggruppen-Wirkungsquerschnitte
fiir die Diffusionsrechnung wurde bis jetzt das Programm MICROX verwendet. Dieses
Programm wurde 1972 entwickelt und beriicksichtigt die doppelte Heterogenitat der
Brennelemente (siehe Kap. 3.1). Jedoch zeigt es auch einige Vereinfachungen, z. B. in der
Behandlung der Resonanzen. Die Wirkungsquerschnittsdatenbasis ist seit der Entwicklung
nicht mehr aktualisiert worden. Durch die damaligen geringen Speicherkapazitédten ist
die Anzahl der Nuklide, Spektralzonen und temperaturabhéngigen Wirkungsquerschnitte
begrenzt.

Am Paul-Scherer-Institut (PSI) in der Schweiz wurde das Spektralprogramm MICROX
erweitert - MICROX2 - und beziiglich der HTR-Brennelemente mittels Experimente am
Proteus-Reaktor validiert. Fiir die Nutzung am IKE wurde fiir MICROX2 eine neue
Wirkungsquerschnittsdatenbasis mit mehr Nukliden und Temperaturstiitzstellen auf
Grundlage der aktuellen Wirkungsquerschnittsbasis JEFF 3.1 erstellt.
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MICROX?2 16st die Bi-Neutronentransportgleichung in einer Zweizonengeometrie. Die
erste Zone ist das Schwermetall-Partikel mit seinen vier Schichten, eingebettet in der
Grafitmatrix; die zweite Zone entspricht der &ufseren schwermetallfreien Grafitzone.
Die Stofwahrscheinlichkeiten des unendlichen Gitters werden unter Einbeziehung des
dazugehorigen Dancoff-Ginsburg-Faktors berechnet. Der Selbstabschirmungseffekt in den
Partikeln wird iiber die Methode nach Wilti berticksichtigt [58]. Uber energieabhiingige
Bucklings wird die Leckage der Neutronen in die Berechnung mit einbezogen.

MICROX2 ist ein Multigruppen-Code mit drei Energiebereichen. Der schnelle
Energiebereich zwischen 14,9 MeV und 2,38e¢V wird in 92 Gruppen unterteilt. Im
aufgelosten Resonanzbereich liegt die Wirkungsquerschnitts-Bibliothek in einem feinen
Energienetz von iiber 20.000 Energiepunkten vor (7,10keV bis 2,38€V). Hierbei wird
die Bremsgleichung fiir die komplette Isotopenzusammensetzung der Resonanzabsorber
berechnet. Dadurch werden auch Abschirmungseffekte von Resonanzen unterschiedlicher
Isotope und energetisch benachbarte Resonanzen berticksichtigt. Der thermische
Energiebereich, unterhalb von 2,38 eV, wird in 101 Energiegruppen eingeteilt. Es liegen
sieben Temperaturstiitzstellen im Bereich zwischen 300 K und 2000 K vor.

MICROX 2 wird mittels eines Interfaces in das ZIRKUS-Programmsystem eingebunden
und iiber einen Systemaufruf als selbststindiges Programm gestartet. Durch diese
Kopplung konnen die aus anderen ZIRKUS-Modulen abgespeicherten Daten auf dem
Archiv fir MICROX?2 abgerufen und die in MICROX2 erzeugten Ergebnisse im Archiv

abgespeichert werden.

Validierung von MICROX 2

Da die alten Wirkungsquerschnitte nicht mehr fiir das neue Programm verwendet werden
konnen, ist eine Uberpriifung von MICROX 2 mit MICROX nicht méglich.

Fir eine Validierung steht das Monte-Carlo-Programm MCNP5 (siche Kap.2.6)
zur Verfigung. Damit kann die Multiplikationskonstante ki, der Brennelemente im
unendlichen Gitter berechnet und mit dem Ergebnis aus MICROX 2 verglichen werden. In
Tab. 2.1 stehen die mit MICROX2 und MCNP5 berechneten Multiplikationskonstanten
fiir frische Brennelemente mit verschiedenen Schwermetallen. Der Unterschied der mit
MICROX2 und MCNP 5 berechneten Werte ist weniger als ein halbes Prozent und zeigt
damit eine gute Ubereinstimmung.

Weitere Ergebnisse mit Weniggruppen-Wirkungsquerschnitten und gemessenen Spektren
von GeneralAtomic [66] konnten von MICROX 2 ebenfalls validiert werden.

Zusammen mit dem Abbrandprogramm ORIGEN2.2 (siche Kap.2.3) konnten
Zellabbrandrechnungen  verglichen — werden. Gute  Ubereinstimmungen  waren
bei dem internationalen HTR-NI1-Benchmark [67] mdoglich. In einem weiteren
aktuellen internationalen NEA-Benchmark [68] wurden Abbrandrechnungen von

Uran-Brennelementen durchgefiihrt. Internationale FErgebnisse wurden noch nicht
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Tabelle 2.1: Vergleich der Multiplikationskonstanten k;,y berechnet mit MICROX2 und

MCNP 5 in einem unendlichen Gitter aus identischen Brennelementkugeln.

King MICROX 2 MCNP 5
Uran 1,563935  1,53158 &£ 0,0015
Plutonium 1,26927  1,27380 £ 0,0005

Minore Aktinide  1,13855  1,14314 4+ 0,0001

veroffentlicht!. Institutsintern zeigt ein Vergleich zwischen SCALE, MCNP5 und

MICROX 2 gute Ubereinstimmung zwischen den einzelnen Programmen.

In Abb. 2.2 werden die berechneten Neutronenspektren E - ¢(E) iiber der Energie eines

frischen Uranbrennelements der unterschiedlichen Programme dargestellt. Es zeigt sich,

dass innerhalb der Linienbreite alle drei Programme die gleichen Neutronenspektren

liefern [69]. Auch bei hoheren Abbriinden ergeben sich keine Anderungen.
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Abbildung 2.2: Neutronenspektrum eines frischen U-Brennelements im Vergleich zwischen

MCNP5, SCALE und MICROX 2.

1Stand: Oktober 2010
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2.3 Abbrandprogramm ORIGEN 2.2

Das Abbrandprogramm ORIGEN 2.2 wurde vom ,Oak Ridge National Laboratory* in
den USA entwickelt [70]. Es berechnet den Aufbau, Zerfall und Verlauf von radioaktiven
Nukliden in Zeitintervallen mit konstanter Neutronenflussdichte oder konstanter
Leistung. Der Vorteil dieses Programms im Vergleich zu anderen Abbrandmodulen, wie
SBURN*“ oder ,ABBRAND* ist, dass sehr viel mehr Nuklide (ca. 1.300 Nuklide) in
der Abbrandbibliothek vorhanden sind. Dadurch ist eine Validierung von Programmen
mit weniger Nukliden moglich. Des Weiteren konnen fiir die einzelnen Nuklide die
Nachzerfallsleistung und Radiotoxizitdten zu jedem Abbrandzeitpunkt und nach

Brennelemententnahme bestimmt werden (siehe Kap. 4.5).

Kopplung mit MICROX 2

Bei der Kopplung von ORIGEN 2.2 mit MICROX 2 wird fiir jeden berechneten Zeitschritt
die Nuklidverteilung unter Beriicksichtigung der Wirkungsquerschnittsdnderung iiber dem
Abbrand berechnet. Dabei werden die effektiven Eingruppen-Wirkungsquerschnitte im
Spektralprogramm erzeugt und in der ORIGEN 2.2-Bibliothek aktualisiert. Anschlieffend
erfolgt die Berechnung eines Abbrandzeitschritts in ORIGEN 2.2. Die daraus resultierenden
Nukliddichten werden in MICROX 2 gegeben, womit neue Wirkungsquerschnitte erzeugt
werden. So wird die Veranderung des Neutronenspektrums und die damit resultierende
Veranderung des Wirkungsquerschnitte durch die unterschiedlichen Nukliddichten
wahrend des Abbrands berticksichtigt.

Zusammen mit einer konstanten Neutronenflussdichte aus der ZIRKUS-Rechnung kann
mit dieser Programmkopplung die Dichten und die dazugehoérigen Radiotoxizitaten
nahezu aller Nuklide beim Entladeabbrand bestimmt werden (siehe Kap.4.5).

Diese Kopplung wurde mit verschiedenen Programmen verglichen und verifiziert [69, 71].

2.4 Diffusionsprogramm CITATION

CITATION [72] ist ein Programm zur Losung der Neutronen-Diffusionsgleichung auf Basis
des Finite-Differenzen-Verfahrens. Es hat einige Fahigkeiten im Vergleich zum Modul
HBLOCK im Programmsystem ZIRKUS, die zusétzlich benétigt werden.

Durch die Resonanzen haben Neutronen unterschiedlicher Energie unterschiedlichen
Einfluss auf die Reaktivitdt im Reaktor (sieche Kap.5.4). Dieser Einfluss ist proportional
zum adjungierten Neutronenfluss, der in CITATION berechnet werden kann.

Auferdem koénnen mit CITATION nicht nur zweidimensionale, sondern auch
dreidimensionale Probleme berechnet werden (siche Kap.5.3). Fir das vorliegende
Problem besteht die einzige Nicht-Zylindersymmetrie in den Steuerstdben. Durch den
Vergleich einer zwei- und einer dreidimensionalen Rechnung kann die zweidimensionale

Modellierung der Steuerstibe validiert werden.
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2.5 Zeitabhangiges Thermohydraulikprogramm
ATTICA3D

Das Programmsystem ZIRKUS ist nur fiir stationdre bzw. quasi-stationdre Probleme
konzipiert. Damit kdnnen nur sehr langsam ablaufende Verdnderungen im Reaktor
simuliert werden. Fiir Storfalle, in denen die verzogerten Neutronen eine Rolle spielen,
sind Berechnungen in kleinen Zeitschritten notwendig.

Fiir dieses Problem steht das Thermohydraulikprogramm AT TICA3D (Advanced Thermal
hydraulics Tool for In-vessel and Core Analysis 3-dimensional) zur Verfiigung [73|. Dieses
Programm hat ein Modul zur Losung der Punktkinetik implementiert. Zur Berechnung
der zeitabhéngigen Temperaturen wird die Ausgangsleistungsverteilung bendtigt. Im
Punktkinetikmodell wird iiber die ebenfalls vorgegebenen Temperaturkoeffizienten das
gegebene Leistungsprofil um einen berechneten Faktor abgeédndert. Eine Verschiebung
des Leistungsprofils, durch Effekte wie Steuerstabziehen, kann jedoch nicht beriicksichtigt

werden.

2.6 Monte Carlo Methode MCNP 5

Die Losung der Diffusionsgleichung ist in Hohlrdumen und an Grenzflichen mit grofier
Neutronenflussdnderung nicht 16sbar. Die Losung der Transportgleichung beriicksichtigt
die winkelabhéngige Neutronenflussdichte und die anisotrope Streuung und ist daher bei
diesen Problemstellungen exakter. Die Neutronentransportgleichung kann u.a. mit der
Monte Carlo-Methode berechnet werden.

Das Programm MCNP5 (Monte Carlo N-Particle Code Version 5) [74]| simuliert
individuelle Neutronenwege, von dessen Freisetzung (meist durch Spaltung) bis zum
Einfang (meist durch Absorption oder bei Austritt aus dem betrachteten Bereich).
Der Ort und die Art der Reaktion werden durch Wahrscheinlichkeiten vorgegeben,
die durch energieabhéngige Reaktionsquerschnitte dargestellt werden. Die QQuerschnitte
liegen in einem kontinuierlichen Energiebereich zwischen 1-107'! MeV und 20 MeV auf
Grundlage von JEFF 3.1 vor. Entsprechend der Wahrscheinlichkeiten werden bestimmte
Ereignisse (Streuung, Spaltung, Einfang, ...) ,gewiirfelt* - d&hnlich dem Gliickspiel in der
gleichnamigen Stadt ,Monte Carlo®.

MCNP5 wird in dieser Arbeit fiir die Validierung von MICROX2 eines einzelnen
Brennelements im unendlichen Gitter genutzt (siche Kap.2.2), zur Analyse der
Neutronenflussdichte in einem Cluster aus Brennelementen mit unterschiedlichen
Abbrénden (siche Kap. 5.2) und zur dreidimensionalen Analyse der Steuerstabwirksamkeit
(siehe Kap.4.2.4).
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Des Weiteren liegt eine mit einem Abbrandprogramm namens ABBRAND [75]
gekoppelte Version des MCNP5 vor. ABBRAND ist ein vereinfachtes Abbrandmodul,
welches explizit 106 Nuklide beriicksichtigt. Ahnlich zur Kopplung zwischen MICROX 2
und ORIGEN2.2 werden die berechneten Wirkungsquerschnitte aus MCNP5 in das
Abbrandmodul iibergeben, welches dann fiir den néchsten Zeitschritt die Nukliddichten
berechnet. Diese werden dann zuriick an MCNP 5 iibergeben. Diese Kopplung wurde als
Vergleich zur Kopplung zwischen ORIGEN 2.2 und MICROX 2 hinzugezogen [69].



3 Beschreibung des Referenzsystems

In dieser Arbeit wird ein Referenzreaktor mit drei verschiedenen Brennelementtypen
analysiert. Die notwendigen Parameter und Geometrien fiir den Reaktor und die

Brennelemente werden im Folgenden charakterisiert.

3.1 Brennelement

3.1.1 Geometrie und Anreicherung

In Abb. 3.1 sind die Brennelemente des Kugelhaufenreaktors dargestellt.

Es sind sechs Zentimeter grofte Grafitkugeln, in denen das Schwermetall als Oxid in
kleine Kiigelchen eingebunden ist. Der Grafit dient als Brennelementbeschichtung und
als Moderator. Die HTR-Brennelemente sind im Vergleich zu den LWR-Brennelemente
fiir hohere Temperaturen ausgelegt. Des Weiteren ist selbst im Storfall der Riickhalt der
Spaltprodukte gegeben.

5 mm Grafitschicht

Beschichtete Partikel eingebettet
in einer Grafitmatrix

Aufere pyrolytische Kohlenstoff-Schicht 40 um
Siliziumcarbid-Schicht 35 um

Innere pyrolytische Kohlenstoff-Schicht 40 pm
Pordse Grafit-Schicht (Puffer) 90 um

Durchmesser 6 cm
Brennelementkugel

Querschnitt

Durchmesser 610 pm \

Dreifachbeschichtetes
Partikel (TRISO) Durchmesser 200 pm

Brennstoffkornchen
Plutonium Oxid
( + Minor Aktiniden Oxid )

Abbildung 3.1: Darstellung des kugelférmigen Brennelements — fir einen
Kugelhaufenreaktor (Abgeénderte Form aus |76]).
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Tabelle 3.1: Parameter der Referenzbrennelemente.

Pu / MA U
Brennelementradius cm 3,0
Dicke der brennstofffreien Zone cm 0,5
Partikeldurchmesser pm 200 500
Schwermetallverbindung - PuO, / MAO, U0,
Schwermetallgehalt pro Brenenelement g 2,0 9,0
Schwermetalloxiddichte g/cm? 10,89 10,4
Material der Schichten - Cc/C/SiC/ C
Dicke der Schichten pm 90 bzw. 95 / 40 / 35 / 40
Dichte der Schichten g/cm? 1,05 /1,9 /3,18 /1,9
Anzahl Partikel im Brennelement - 48.817 14.734

Es gibt drei unterschiedliche Referenzbrennelemente; eines mit Plutonium (Pu), eines mit
Plutonium und Minoren Aktiniden (MA) und als Vergleich ein Uran-Brennelement (U).
Die Geometrieparameter (siche Tab.3.1) und Isotopenzusammensetzung (siche Tab. 3.2)
fir das Pu- und MA-Brennelement werden aus der Definition des PuMA-Projekts |77]
entnommen, fiir das U-Brennelement aus dem PBMR-Benchmark [78].

Das Schwermetall wird als Oxidverbindungen zu kleinen Kiigelchen geformt. Diese
Partikel haben je nach Definition einen Durchmesser von 200 pym bzw. 500 gm und
werden mehrfach beschichtet. Die innerste Schicht ist eine pordse Grafitschicht (C).
Durch die Porositat kann das im Partikel erzeugte Spaltgas aufgenommen und somit
der Druck im Partikel begrenzt werden. Fiir Uran wird, da das Partikel grofer ist,
eine 5 um dickere Pufferschicht angenommen. Dieser Schicht folgen eine pyrolytische
Kohlenstoffschicht (C), anschliefend eine Schicht aus Siliziumcarbid (SiC) und eine
weitere pyrolytische Kohlenstoffschicht (C). Wegen dieser vielen Schichten werden
die kleinen Kiigelchen auch ,Coated particle (beschichtete Partikel) genannt. Das
Siliziumcarbid ist temperatur- und druckstabil und nur in sehr geringem Mafe
gasdurchléssig und dient damit als innere Schutzbarriere fiir Spaltprodukte.

Fiir Uranoxid-Partikel (UQOjy) wurden temperatur- und bestrahlungsabhingige
Experimente zur Stabilitdt der beschichteten Partikel durchgefiihrt. Dabei wurden
Grenztemperaturen von 1200°C im stationdren Fall und kurzzeitig im Storfall
bis zu 1600°C ermittelt [79]. Im stationdren Fall verringert sich bei hdheren
Temperaturen die Diffusionsdurchbruchszeit der gasformigen Spaltprodukte. Ein
sicherer Einschluss kann dadurch nicht mehr gewéhrleistet werden. Im Stoérfall bricht
bei langerfristigen Temperaturen iiber 1600°C die SiC-Schicht auf, so dass die
Spaltprodukte aus den Brennelementen diffundieren und in den Primérkreis gelangen.

Die Reaktorkernauslegung wird daher so gewéhlt, dass die auftretenden Temperaturen
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Tabelle 3.2: Isotopenverteilung in den Referenzbrennelementen (in Gewichtsprozent).

Pu MA U

28py || 259 | 29 | -
29py || 53,85 | 49,5 | -
240py || 23,66 | 23,0 | -
241py || 13,13 | 8,8 | -
22py || 6,78 | 4,9 | -

27Np ) 6.8 }
24 Am - 2,8 -
22mpm 2 {002 -
243 Am - 1,4 -
23577 } } 9.6
88U - - 1904

weit unter den Grenztemperaturen fiir den stationédren Fall und fiir den Stérfall sind.
Fiir Plutoniumoxid-Partikel (PuOy) wurden vereinzelte Experimente durchgefiihrt
[20, 31, 53|. Die Studien werden jedoch nicht so detailliert, dass eine definierte
Temperatur bestimmt worden ware, bei der die Pu-Partikel brechen. Daher werden in
dieser Arbeit die gleichen Grenztemperaturen wie fiir ein U-Brennelement angenommen.
Die Schwermetallpartikel werden mit Grafit vermischt und zu einer 5cm groffen Kugel
geformt. Je nach Schwermetallgehalt sind zwischen 10.000 und 50.000 Partikel in
einem Brennelement. Abschliefsend wird diese Matrix von einer 0,5cm dicken reinen
Grafitschicht umgegeben.

In Tab. 3.2 werden fiir die Referenzfille die Isotopenanteile im Schwermetall angegeben.
Der zu Pu und MA gehorige Isotopenvektor stammt aus einem abgebrannten
LWR-Brennelement, mit einem Abbrand von 41,2MWd/kg SM und einer Abklingzeit
von fiinf Jahren.

3.1.2 Modellierung in MICROX 2

Fir die Berechnung der Multiplikationskonstante und des mikroskopischen
Weniggruppenwirkungsquerschnitts eines Brennelements kann das Spektralprogramm
MICROX?2 genutzt werden. Hierbei wird das Brennelement in drei Regionen unterteilt.
Region 1A symbolisiert das Schwermetallpartikel; Region 1B alles auflerhalb des
Schwermetallpartikels - die Beschichtungen und die Matrix. In Region 2 befindet sich die
0,5 cm dicke schwermetallfreie Grafitzone.

Als Input bendtigt das Programm die Dichten und Temperaturen in den jeweiligen

Regionen, die Volumenverhéltnisse und den Dancoff-Faktor.
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Bl AuBere Grafitschale

- Matrix bestehend aus
Grafit und Partikelbeschichtungen

_ Schwermetall-Partikel
eingebettet in Matrix

Abbildung 3.2: Modellierung eines kugelformigen Brennelements mittels MCNP 5.

3.1.3 Modellierung in MCNP 5

In Abb. 3.2 wird das MCNP 5-Modell eines einzelnen Brennelements dargestellt.

Analog zur MICROX2-Modellierung wird das Partikel explizit modelliert, die
Nukliddichten der Beschichtungen werden mit den Dichten der Matrix homogenisiert.
Die geometrische Lage der Partikel in der Matrix werden als einfach kubisches
Gitter modelliert. Fiir eine individuelle Auslenkung der Partikel im Gitter kann eine
sogenannte ,URAN“Karte im Input genutzt werden, mit der eine zuféllige Anordnung
der Partikel simuliert werden kann. Fiir die Bestimmung der Multiplikationskonstante
eines Brennelements wird eine reflektierende Randbedingung angenommen.

Ein weiteres Modell beinhaltet ein Cluster von sechs Brennelemente mit unterschiedlichen
Abbranden mit reflektierender Randbedingung. Damit kénnen in einem Verbund aus
Brennelementen die Spektren in den einzelnen Brennelementen bestimmt werden
(siche Kap. 5.2).

Bei der Modellierung des kompletten Reaktors muss der Fiillfaktor von 0,61 %
beriicksichtigt werden. Im Modell eines einfach kubischen Gitters liegt ein geringerer
Faktor vor. Daher werden die Einheitszelle und das Brennelement so angeglichen, dass
der Fiillfaktor und die Masse an Grafit pro Einheitszelle der Modellierung des Reaktors
entspricht.
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3.2 Reaktorgeometrie

3.2.1 Geometrie und Parameter

Der Referenzreaktor ist ein Kugelhaufenreaktor mit Innenséule analog dem Konzept des
PBMR in Siidafrika [50]. In Abb. 3.3 wird die Geometrie des PBMR als Referenzsystem
dieser Arbeit dargestellt. Der Reaktorkern besteht aus einer elf Meter hohen zylindrischen
mit Brennelementkugeln gefiillte Ringzone. Die Brennelemente weisen eine mittlere
Kugelschiittungsdichte von 61 % auf, d. h. es befinden sich ca. 450.000 Brennelemente im
Reaktor. Der Innenradius der Kugelschiittungszone betrigt 1,00 m und der Aufsenradius
1,85m. Die Kugelschiittung wird durch Grafitblocke im inneren und &duferen Bereich
begrenzt. Diese dienen als Reflektor.

Die Leistung des HT'Rs ist durch die maximal erlaubte Temperatur der Brennelemente im
stationdren Gleichgewicht und im Kiihlmittelverluststorfall begrenzt. Im Storfall darf, bei
passiver Kiihlung, eine Partikeltemperatur von 1600 °C nicht {iberschritten werden (siehe
Kap. 3.1.1). Durch die Grafitinnenséule ist bei einer Befiillung mit U-Brennelementen eine
Leistung von bis zu 400 MW, moglich. Diese Leistung wird auch fiir die Referenzfille mit
Pu- und MA-Brennelementen verwendet.

Die Kiihlung erfolgt {iber das chemisch und neutronenphysikalisch inerte Gas Helium. Bei
einem Druck von 90 bar und einer Einlasstemperatur von 500 °C wird es von oben durch
die Kugelschiittung geleitet. Mit einer mittleren Auslasstemperatur von 900 °C wird das
Gas unterhalb der Kugelschiittung gemischt und anschliefend direkt auf eine Gasturbine
gegeben - dieser Kreislauf nennt sich Brayton Cycle.

Fiir die Regelung des Reaktors sind im &ufseren Reflektor zwei Steuerstabbénke
zu je 12 Steuerstdben mit 7,17m Lange aus Borcarbid vorhanden. Bei komplett
eingefahrenen Steuerstédben, teilen sich die beiden Bénke auf. Die erste Bank erreicht
ihre Endstellung wenn das oberes Ende der Steuerstéibe mit der Oberkante des Reaktors
abschliefst. Die zweite Band wird komplett eingefahren, so dss das unteres Ende
am unteren Ende der Kugelschiittung ankommt. Dabei entsteht im mittleren Bereich
der Kugelschiittung eine Uberlappung beider Steuerstabbiinke (siche auch Abb.4.13).
Fiir die Steuerstabstellung im stationdren Gleichgewicht werden beide Steuerstabbénke
1,50m unterhalb der Oberkante der Kugelschiittung positioniert (Definition aus der
PuMA-Projektbeschreibung). Prinzipiell orientiert sich die Gleichgewichtsstabstellung am
gewiinschten Lastwechsel (sieche Kap.4.3.1).

In der Mittelséule befinden sich Bohrungen fiir kleine Absorberkugeln (Klaks), die fiir die
Langzeitabschaltung des Reaktors notwendig sind. Die Klaks bestehen aus Borcarbid und

haben einen Durchmesser von 1 cm.
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Abbildung 3.3: Reaktorgeometrie des PBMRs (Abgeanderte Form aus [80]).
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Folgende Vereinfachungen werden durchgefiihrt, da diese keinen relevanten Einfluss auf

die in Kap. 1 gegebenen Fragestellungen haben:
e Kein Konus an der Oberkante der Brennelementschiittung.
e Keine Modellierung der Brennelement- Austrittsrohre und den dazugehérigen Konen.

e Keine Beriticksichtigung der unterschiedlichen Brennelement-Fliefsgeschwindigkeiten.
(In der Realitdt laufen die Brennelemente am Reflektor durch die Reibung
langsamer durch den Reaktorkern als in der Mitte der Kugelschiittung). Die
Flietigeschwindigkeit ist so gegeben, dass die Brennelemente sechsmal rezykliert

werden.

3.2.2 Modellierung in ZIRKUS

Fiir die Berechnung des PBMRs in ZIRKUS wird dieser als zweidimensionales,
zylindersymmetrisches Modell abgebildet (siehe Abb. 3.4).

Der Reaktorkern wird in sogenannte Spektralzonen unterteilt. Dies sind Zonen
im Reaktor mit gleicher Temperatur in denen mittels MICROX2 die notwendigen
effektiven Weniggruppenquerschnitte berechnet werden. Diese Spektralzonen werden
in je zwei Abbrandzonen unterteilt, in der die Abbrandrechnungen durchgefiihrt
werden. Die Nummern in Abb.3.4 entsprechen den 220 Abbrandzonen. Die Losung
der Diffusionsgleichung wird fiir ein feineres Maschennetz berechnet, welches in der
Abbildung nicht eingezeichnet ist. Der thermohydraulische Teil der Berechnung hat
eine leicht unterschiedliche Zoneneinteilung, da dort die unterschiedlichen Porositéten,
Wirmeleitfihigkeiten und Materialien beriicksichtigt werden miissen.

Die einzige nicht zylindersymmetrische Komponente sind die 24 Steuerstidbe, die Klaks
und die dazugehorigen Locher im Reflektor. Die Locher werden in beiden Féllen iiber
eine homogenisierte Ringzone modelliert, in der die Grafitdichte um den Anteil der
Locher vermindert wird (Zonen 321 - 345 und 433 - 457). Die Steuerstdbe werden
durch eine entsprechende Menge an Bor-Absorber, das in die jeweilige Zone hinzugefiigt
wird, modelliert (Zone 571). Das Bordquivalent muss in der Berechnung die gleiche
Wirksamkeit haben, wie die korrekt modellierte dreidimensionale Losung (siehe auch
Kap.5.3). Die im PuMA-Projekt vorgegebene Bor-Teilchendichte fiir die homogenisierte
Ringzone betrigt 6,0-10'8 cm ™3,



30

Beschreibung des Referenzsystems

] ss| 375 | 378 | 381 | 384 | 387 |eos
221 246 271 482 | 506 | 530
7| a76 | 379 | ss2 | 385 | a3ss |eos
I 532
] ass| 377 | 380 | 383 | 3ss | 380 |eo7
200|247 272 of 483 | s07 | 531
| 40 570 108
T T3 | 177
looa] 248 273 — R m i2| 543 | 544 | 545 | 523
i224 249 274 as1 = 179 1,0 484 | s08 | 546
53] 137
Iazs 250 275 = 10 1| 485 | s09 | 547 | s34
! 51 735 ] 183
226 251 276 ot 2  E 486 | 510 | 548
55 ] o7 185
|227 252 277 —— 158 e 487 | 511 | 540
lo2s| 253 278 ass i1 12 113 488 | s12 | s50
P 700 | 144 w5
73| 57 45| 189
[zo] 24 279 oss—ro——2L e 489 | 513 | s51
59| 103 791
Izso 255 280 7 =t o 490 | 514 | 552
31| 256 281 Y o LEE 16 7| 91 | 515 | 553
] 78 750
|232 257 282 R ol 195 492 | s16 | 554
52 | 196 s
as| 258 283 a60) fE109 197 11 of 403 | 517 | 555
i 56| 110 158
%3 7] 155
|234 259 284 | O 419) 70 494 | 518 | 556
69 57| 201
|235 260 285 | soo| 2222 I I 71| 295 | 519 | 557
‘23| 261 286  |or1| 336 foes al i 208 1., 72| 296 | 520 | 558
| 72| 116 304 a7
29 7] 161
|237 262 287 = — 22 7ol 497 | 521 | 550
I 311 75 63 ] 207
38| 263 288 | ass — 2L 74| 408 | 522 | 560
771 21 309
I239 264 289 31 366 78 155 5101 75| 499 | 523 561
laso| 265 200 fors| 340 foor| 32 1235] 167 25| 452 Jize] 500 | 524 | 562
154 | 168 oo
] 37161 60 | 213
2| zee 291 o S e 77 501 | 525 | 563
27 B
|242 267 202 | 69 e 2ot 7| 502 | 526 | s64
243|268 203 o i . 178 428 7o 503 | 527 | s65
I T30 | 174 .
23 | 87 75 1 219
|244 269 204 | " 2120t 504 | 528 | s66
| 72| 390 | 393 | 396 | 399 | 402 |4so]
i
245 270 295 a7a| 391 | 394 | 397 | 400 | 403 Jeat 1| 505 | s20 | 567 | 540
74| 302 | 395 | 308 | 401 | 404 |es2

568

I:l Kernbehilter
I:l Reflektor

|:| Kiihlgas-Aufstiegsrohr

Helium zwischen
Kugelschuittung und
oberen Reflektor

und

Helium im Seitenreflektor

- Regelungs- und
Abschaltsystem
|:| Spektralzonen im

- Reaktorkern
(Zonen unterschiedlicher

Temperatur)

Abbildung 3.4: Modell des Referenzreaktors in ZIRKUS.
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Abbildung 3.5: Horizontaler  Schnitt eines dreidimensionalen  Modells — fiir — den
Referenzreaktor fiir CITATION.

3.2.3 Modellierung in CITATION

Mit dem Diffusionsprogramm CITATION wird sowohl ein zwei- als auch dreidimensionales
Modell erstellt. In Kap. 5.4 werden im Zweidimensionalen die adjungieren Neutronenfliisse
berechnet. Dort wird ein zum ZIRKUS-Maschennetz identisches Gitter angenommen.
Die dazugehorigen makroskopischen Wirkungsquerschnitte werden aus ZIRKUS
entnommen und aufbereitet.

Fiir die dreidimensionale Modellierung wird das zweidimensionale Maschennetz
iibernommen und um die Winkelabhéngigkeit erweitert. Dabei kann die Symmetrie
der beiden Steuerstabbédnke ausgenutzt werden. In Abb. 3.5 ist ein horizontaler Schnitt
durch den Reaktor dargestellt. Markiert ist ein 15°-Segment, welches durch Symmetrie
den kompletten Reaktor reprisentiert. Die beiden Steuerstabbidnke konnen voneinander
unabhéngig bewegt werden. An den Grenzen des Segments liegt eine reflektierende
Randbedingung an. Das Segment wird in 30 Maschen unterteilt. Fiir den Vergleich
mit der dreidimensionalen Berechnung von MCNP5 werden je zehn Maschen zu 5°
zusammengefasst. Das Borédquivalent fiir die einzelnen Steuerstdbe wird iiber einen
Vergleich zur MCNP 5-Berechnung angeglichen (siehe Kap. 5.3).
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3.2.4 Modellierung in MCNP 5

In MCNP5 wird ein 360° Modell fiir den PBMR entworfen. Durch dieses komplette
Modell muss keine Symmetrie beriicksichtigt werden. Jeder Steuerstab kann einzeln
und unabhéngig von den anderen Steuerstdbe verfahren werden. In Abb.3.6 ist ein
vertikaler Schnitt durch die Mitte des Reaktors und ein horizontaler Schnitt durch den
Deckenreflektor dargestellt. Diese Bilder werden von MCNP5 erzeugt. Die graphische
Oberfliche hat es nicht ermdoglicht, die komplette Kugelschiittung mit den einzeln
modellierten Partikeln darzustellen. Daher ist der Kugelschiittungsbereich durch die
Abbrandzonen nur schematisch durch farblose Zonen dargestellt. Die Modellierung der
Brennelemente wurde bereits in Kap. 3.1.3 erlautert.

Die Nukliddichten und Temperaturen werden aus der ZIRKUS-Berechnung

entnommen. Die Steuerstibe werden im Detail mit den Verbindungen zwischen

a)

Abbildung 3.6: a) Vertikaler Schnitt durch die Reaktormitte und b) horizontaler
Schnitt im Deckenreflektor des dreidimensionalen MCNP 5-Modells des

Referenzreaktors.
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den einzelnen Steuerstabsegmenten nachgebildet. Die Bornukliddichten sind mit einer
Borcarbid-Dichte (B4C) von 2,2 g/cm?® gegeben.

Fiir die Auswertung wird in einem sogenannten ,mesh tally* das Maschennetz fiir das
Neutronenflussprofil angegeben. In radialer Richtung ist es identisch mit dem ZIRKUS
und CITATION Gitter. In axialer Richtung wird aus Griinden des schnelleren Rechnens
mit hoherer Statistik ein Maschennetz von 50cm Hohe angenommen. In azimutaler
Richtung wird der komplette Reaktor in 5°-Segmente eingeteilt. Fiir eine bessere Statistik

werden die homologen Segmente zusammengefasst und gemittelt.






4 Ergebnisse

Im Folgenden werden die in Kap.3 beschriebenen Referenzfélle analysiert. Fiir die
Systeme mit Pu-Brennelementen und MA-Brennelementen wird der maximale mittlere
Entladeabbrand bestimmt und die Frage beantwortet, in wieweit sich der Toxizitatsverlauf
der entladenen Brennelemente gegeniiber den frischen Brennelementen reduzieren lésst.
Die stationdren Félle werden mit einem mit U-Brennelementen beladenen Reaktor
beziiglich der Brennstofftemperaturen und der Leistungs- und Neutronenflussverteilungen
verglichen. Aufterdem wird das Verhalten der unterschiedlich beladenen Reaktoren bei

Leistungsdnderungen und bei verschiedenen Storfiallen analysiert.

4.1 Maximaler mittlerer Entladeabbrand

Um den maximalen mittleren Entladeabbrand zu bestimmen, muss mit den gegebenen
Definitionen ein stationéres, kritisches System berechnet werden. Dies ist erreicht,
wenn sich pro Umladeschritt der Brennelemente die Multiplikationskonstante keg nicht
verandert und die Nukliddichten, Leistungsdichten und Temperaturen in einer Zone
konstant bleiben.

Es gibt kein Entlade- bzw. Wiederbelade-Abbrandkriterium in ZIRKUS. Die
Brennelemente werden eine bestimmte Anzahl Mal rezykliert und anschliefsend entladen.
Durch die radiale Leistungsverteilung erhalten die Brennelemente unterschiedliche
Abbrénde. Um eine statistische Verteilung der Brennelemente der verschiedenen Umlédufe
zu erhalten, werden die Nukliddichten der untersten Zonen im jeweiligen Umlauf
gemittelt und gleichméfig in die obersten Zonen gegeben. Angegeben wird der mittlere
Entladeabbrand aller entladenen Brennelemente. Der Abbrand wird iiber die Verweilzeit

der Brennelemente (BE) im Reaktor bestimmt:

Verweilzeit - Leistung

Abbrand =
rat Anzahl BE im Reaktor - Schwermetallgehalt pro BE

In Abb.4.1 wird der Verlauf der Multiplikationskonstante des mit Pu-Brennelementen
beladenen Reaktors fiir verschiedene Verweilzeiten der Brennelemente im Reaktor
iiber der Anzahl der Iterationsschritte in ZIRKUS dargestellt. Hierbei entspricht ein
Iterationsschritt in ZIRKUS einem Zeitschritt.

35
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Abbildung 4.1: Verlauf der Multiplikationskonstante kg wvon einem anfinglich mit
frischen Pu-Brennelementen beladenen Reaktor iteriert bis ins stationdre

Gleichgewicht ber unterschiedlichen BE-Verweilzeiten im Reaktor.

Pro Iterationsschritt werden die Nukliddichten fiir die jeweilige Rezyklierung eine
Abbrandzone nach unten geladen. Zu Beginn wird der Reaktor mit frischen
Brennelementen befiillt. Mit der vorgegebenen Verweilzeit eines Brennelements im
Reaktor wird das stationdre Gleichgewicht berechnet. Die Anzahl der Iterationsschritte
bis zum stationdren Reaktor hdangt vom Entladeabbrand ab. Je hoher der Entladeabbrand,
desto stdrker andert sich das Spektrum im Vergleich zum Spektrum mit frischen
Brennelementen und desto mehr Iterationsschritte werden benétigt, bis der Reaktor ins
Gleichgewicht kommt.

In der Realitit wird der Reaktor beim Anfahren mit Brennelmenten mit hohem
Absorberanteil, reinem Grafit oder gegebenenfalls auch mit weniger Spaltstoff beladen,
sodass der Reaktor von Anfang an, unter Beriicksichtigung der Steuerstidbe, kritisch
ist. Der berechnete Verlauf der Multiplikationskonstante ist daher nicht realitdtstreu
wiedergegeben und nur der Endwert reprasentiert das System im Gleichgewicht.

Der erste Abfall des kg nach einem Zeitschritt resultiert aus dem Aufbau des Isotops
135Xe, einem starken Neutronenabsorber. Bei einem mittleren Entladeabbrand von
200 MWd/kg SM ist der Reaktor mit einem Endwert von keg = 1,18 iiberkritisch. Fiir eine
Verweilzeit von 1800 Tagen, die umgerechnet einem Entladeabbrand 800 MWd/kg SM
entspricht, wird die Berechnung bei einem k.g von weniger als 0,7 vom Programm

abgebrochen.
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Abbildung 4.2: Verlauf der Multiplikationskonstante kg wvon einem anfinglich mit
frischen MA-Brennelementen beladenen Reaktor iteriert bis ins stationdre

Gleichgewicht bei unterschiedlichen BE-Verweilzeiten ivm Reaktor.

Die Erklarung liegt in den Brennelementen, die bereits einen hohen Abbrand erreicht
haben. Sie leisten nur noch einen geringen Beitrag zur Reaktorleistung, miissen jedoch
fiir den gewiinschten Entladeabbrand noch im Reaktor verweilen. Da der Entladeabbrand
sehr hoch gewahlt ist, steigt der Anteil an hochabgebrannten, nur noch in geringem Mafe
leistungserzeugenden Brennelemente im Reaktor. Der Anteil an frischen Brennelementen,
die den Grofiteil der Reaktorleistung erzeugen miissen, sinkt. Es ist nicht mehr moglich,
die Kettenreaktion im Reaktor aufrecht zu erhalten.

Ein kritisches Gleichgewicht eines mit Pu-Brennelementen beladenen Reaktors wird bei
einem mittleren Entladeabbrand von 691 MWd/kg SM erreicht. Das entspricht einer
mittleren Verweilzeit von ungefahr 1560 Tagen im Reaktor.

Fir den mit MA-Brennelementen beladenen Reaktor ergibt sich ein &hnliches
Verhalten (siehe Abb.4.2). Durch die grofere Menge an stark absorbierenden Isotopen,
wie z. B. 222" Am und ?**Am wird in diesem Fall der kritische Entladeabbrand bereits bei
575 MWd /kg SM erreicht. Dies entspricht einer Verweilzeit von knapp 1300 Tagen.

Der mit U-Brennelementen beladene PBMR erreicht den kritischen Zustand bei einem
mittleren Entladeabbrand von 105 MWd/kg SM.

Diese drei kritischen Reaktoren sollen in den folgenden Kapiteln miteinander verglichen

werden.
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4.2 Analyse des Gleichgewichtsystems

4.2.1 Neutronenfluss-, Leistungs- und Temperaturverteilung

Die Leistungs- und Neutronenflussverteilungen sowie die Brennstofftemperaturen der
verschiedenen Systeme werden in diesem Kapitel verglichen.

In Abb.4.4 sind die thermischen Neutronenfliisse im Reaktor dargestellt. In allen
drei mit den verschiedenen Brennelementen beladenen Reaktoren ist der thermische
Neutronenfluss an der Grenze zum Innenreflektor am grofsten. Dies liegt zum einen an
den zuriickgestreuten thermischen Neutronen aus dem Reflektor und zum anderen (im
Vergleich zum Aufenreflektor) an der geringeren Leckage. Fiir den mit U-Brennelementen
beladenen Reaktor nimmt der Neutronenfluss in der Mitte der Kugelschiittung auf die
Halfte des Neutronenflusses im Maximum an der Reflektorgrenze ab. Der Neutronenfluss
im mit Pu-Brennelementen beladenen Reaktor nimmt an dieser Stelle um 60 % ab, beim
MA-Brennelementen beladenen Reaktor sogar um 70 %.

Die Erklarung hierfiir liefern die Wirkungsquerschnitte. In Abb. 4.3 sind die Spalt- und
Absorptionswirkungsquerschnitte der Plutonium- und Uranisotope bis zu einer Energie
von 10eV dargestellt.
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Abbildung 4.3: Spalt- und Absorptionswirkungsquerschnitte von U- und Pu-Isotopen im
Energiebereich bis 10eV.



4.2 Analyse des Gleichgewichtsystems 39

a)

.IQ

Reaktormitte

Thermischer Neutronenfluss [n/cm?s]

100 200

1000
Radius [em] 300 1500 Hohe [cm]

b)

BT B

|Maxinl1umbei2,5-IOMn/cmzs} """"
3,0 . D O ; :

25

20

Reaktormitte

Thermischer Neutronenfluss [n/cm?s]

0 -
0
100 1000
200 < )
Radius [cm] 300 1500 Héhe [cm]
c) o
7o_cd0t e | R
B354
E
53,0‘.
2
£ 25+
g
g 2,04
£
S L e
5 A bl ol
2104
2 | [ A e
'S 0.5 4 .
g |
£ ¢ 0
200 A 1000
Radius [cm] 300 1500 Héhe [cm]
0 0.5 1 1.5 2 2,5 3 3,5-10"

Abbildung 4.4: Thermischer Neutronenfluss fiir einen mit a) Pu-, b) MA- und c)
U-Brennstoff beladenen Reaktor.



40 Ergebnisse

o
p—

— o
9 =)

Leistungsdichte [MW/m?|
=)

0 100 200 300 400 500 600 700 800 900 1000 1100
Kernhéhe [em]

oy
~

20 T T

Leistungsdichte [MW/m?|
>

0 50 100 150 200
Kernradius [em]

Plutonium —— Minore Aktinide Uran ‘
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U-Brennstoff beladenen Reaktors. Hohe =0 cm entspricht der Oberkante
der Kugelschiittung.

Die Grenze bei 2,38 eV zwischen dem schnellen und dem thermischen Bereich ist durch
eine gestrichelte Linie gekennzeichnet. Zu erkennen sind die Absorptionsmaxima der
Plutoniumisotope 2*?Pu und 2*'Pu bei ca. 0,3eV; von ?*°Pu bei 1eV und von ?*2Pu bei
2,650€eV. Da diese Resonanzen alle im thermischen und epithermischen Energiebereich
liegen, beeinflussen sie den thermischen Neutronenfluss stark. Im Vergleich hierzu ist der
Absorptionsquerschnitt von 2**U iiber eine Gréfienordnung kleiner. Zusétzlich sind bei
ca. 0,3 eV zwei grofe Spaltresonanzen der Plutoniumisotope ?*°Pu und ?*'Pu. Auch hier
ist der Spaltquerschnitt des #*°U im Maximum um eine Grofenordnung kleiner. Diese
Plutoniumresonanzen haben einen starken Einfluss auf die thermischen Neutronen. Viele

Neutronen, die aus hoheren Energiegruppen in den thermischen Bereich gestreut werden,
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werden durch die Pu-Resonanzen eingefangen und verursachen eine Kernspaltung oder
eine andere Kernreaktion (z.B. (n,7)). Der Anteil der thermischen Neutronen fiir den
Pu- und MA-Reaktor ist geringer als fiir den U-Reaktor (sieche auch Abb.5.5). Die
dazugehorigen Leistungsdichteprofile sind in Abb.4.5 dargestellt. In Abb.4.5a) ist
das axiale Leistungsprofil im jeweiligen radialen Maximum abgebildet. Die prinzipielle
Kosinusform des axialen Leistungsdichteprofils ist zu erkennen. Durch das Abbrandprofil
und die geringeren Temperaturen ist das Spektrum im oberen Bereich weicher. Dadurch
ist das Maximum der Leistung in das obere Drittel verschoben. Die Maximalwerte sind
sehr unterschiedlich und liegen bei Pu bei 17,7 MW /m?, bei MA bei 16,6 MW /m? und
bei U bei 12,4 MW /m3. Die Pu- und MA-Brennelemente, die bereits mehrfach rezykliert
worden sind, haben einen hohen Abbrand und dementsprechend nur noch einen geringen
Anteil an Spaltmaterial. Dies wirkt sich zum einen im unteren Kernbereich aus, in dem
die Leistung stark abféllt und zum anderen im oberen Bereich, in dem die frischen Pu-
und MA-Brennelemente im Vergleich zu den frischen U-Brennelementen an dieser Stelle
im Reaktor mehr Leistung erzeugen. Der Leistungsgradient zwischen Maximum und
unterem Ende des Reaktors ist bei Pu- und MA-Brennelement beladenen Reaktoren
starker ausgeprégt als bei U.

In Abb.4.5b) ist das radiale Leistungsdichteprofil im axialen Maximum dargestellt.
Durch das thermische Neutronenflussmaximum an den Reflektorgrenzen ist die Leistung
an den beiden Reflektorgrenzen maximal, wihrend im Inneren der Kugelschiittung die
Leistungsdichte absinkt. Die hochste Leistungsdichte entsteht durch die geringe Leckage
an der Grenze zum Innenreflektor. Der Leistungsdichteunterschied zwischen Kernmitte
und Reflektorgrenze beim U-beladenen Reaktor betrigt ca. 4 MW /m3, bei Pu und MA
betrigt die Differenz knapp 10 MW /m?3.

Das Leistungsdichteprofil wirkt sich auf die Partikeltemperaturen aus, die in
Abb.4.6 als Funktion der Hohe im radialen Temperaturmaximum zu sehen
sind. Die Partikeltemperatur ist die Temperatur, die im Innersten eines kleinen
Schwermetallkiigelchens erreicht wird. Das Leistungsmaximum verursacht, dass das
Temperaturmaximum ebenfalls an der Grenze zum Innenreflektor auftritt. Durch die
hoheren Leistungsmaxima und den geringeren Partikelradius bei Pu und MA sind die
Partikeltemperaturen im Vergleich zu U grofer.

Dargestellt werden in Abb.4.6 die maximalen Partikeltemperaturen fiir die
unterschiedlichen  Rezyklierungen. Wahrend bei den  U-Brennelementen der
Temperaturunterschied zwischen dem ersten und dem sechsten Umlauf nur knapp
250 °C betragt, sind es beim Pu-Brennelement 555 °C.
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Tabelle 4.1: Abbrand pro Umlauf, radial gemittelt iber alle Zonen [MWd/kg SM].

Umlauf | 1 2 3 4 5 6
Pu | 284 441 543 612 659 691
MA | 186 313 406 477 532 575
U 2 48 66 81 94 105

Dieser Unterschied kann durch die Abbrandverteilung im Reaktor erklart werden. Bei U
ist hauptsichlich das Isotop ?*°U fiir die Spaltung verantwortlich. Dies nimmt in erster
Néherung linear mit dem Abbrand ab, d.h. der Abbrand nimmt in etwa linear pro
Umlauf zu (siche Tab.4.1).

Bei einem Pu-Brennelement erzeugen die Isotope 2*°Pu und 2*'Pu durch Spaltung die
Leistung im Brennelement. Da ?'Pu jedoch nicht nur gespalten, sondern auch durch
Neutroneneinfang an 2*°Pu erzeugt wird, nimmt die Reaktivitit im Brennelement nicht
linear mit dem Abbrand ab (siche Abb.4.7).

Die Reaktivitdt und damit auch der Abbrandzuwachs. nimmt proportional mit dem
Anteil an #Pu-Spaltungen, die zur Leistungserzeugung beitragen, stark ab (ca. ab 4.
Umlauf - siehe Tab.4.1). Es liegt keine gleichméfige Leistungsabgabe pro Brennelement

mehr vor. Der Verlust der Reaktivitdt in den hochabgebrannten Brennelementen muss

1,4 T T T T

inf

0,2

0 200 400 600 800 1000
Abbrand [MWd/kg SM]

Abbildung 4.7: Multiplikationskonstante ki,; eines einzelnen Pu-Brennelements als
Funktion des Abbrands. Ergebnis aus der Rechnung mit dem gekoppelten
Programm MICROX 2 und ORIGEN 2.2.
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fiir die konstante Reaktorleistunfg durch frischere Brenenelemente ausgeglichen werden.
Die hohere Leistung in den frischen Brennelementen resultiert in hoheren Temperaturen,
wahrend die Brennelemente mit hohem Abbrand durch die geringe Leistung, relativ
geringe Temperaturen aufweisen.

Die Partikel-Temperaturen der Pu- und MA-Partikel sind um mindestens 300 °C hoher
wie die Uranpartikeltemperaturen. Die im stationdren Zustand gegeben Temperaturen
fiihren zu einer erhohten Diffusion der Spaltprodukte aus den Brennelementen. Bei
den Pu-Partikeln kénnen die Temperaturen zu Briichen in den Beschichtungen fiihren,
wodurch ebenfalls Spaltprodukte freigesetzt werden. Durch diese Temperaturen ist
fiir die Spaltprodukte keine Barriere mehr vorhanden. Daher muss ein verédndertes
Reaktorkonzept entwickelt werden, in dem die Partikeltemperatur geringer ist. Mégliche
Verénderungen wiren z. B. eine Leistungsreduzierung (siehe Kap. 6.1) oder eine veranderte

Reaktorgeometrie (siehe Kap.6.6).

4.2.2 Temperaturkoeffizienten

Der Brennstofftemperaturkoffizient beschreibt die Reaktivtédtsédnderung, die durch eine
Brennstofftemperaturdnderung hervorgerufen wird. Dieser Effekt tritt auch bei einer
Temperaturanderung im Moderator oder Reflektor auf. Hierbei fiihren jedoch Effekte
wie verstirkte oder verminderte Moderation und Riickstreuung in den Reaktorkern im
Vergleich zur Brennstoff zu unterschiedlichen Reaktivitatsriickwirkungen.

In der Realitdt erfolgt eine Temperaturdnderung immer in allen drei Regionen,
jedoch nicht unbedingt zeitgleich. Fiir die theoretische Berechnung koénnen die drei
Anteile separat bestimmt werden. Fiir die folgenden Ergebnisse wird die Temperatur
einer einzelnen Region (Brennstoff, Moderator, Reflektor) verdndert, wéhrend die
Temperaturen der beiden anderen Regionen bei Gleichgewichtstemperatur konstant
gehalten werden.

In Abb.4.8 sind die Temperaturkoeffizienten fiir den U-beladenen Reaktor dargestellt.
Zusatzlich wird der kombinierte Temperaturkoeffizient aus Brennstoff und Moderator
dargestellt. Dieser ist oft hilfreich fiir die Betrachtung einer Temperaturdnderung im Kern
(z. B. Reaktivitdtszufuhr), in dem die Riickwirkung auf den Reflektor nur sehr langsam
erfolgt.

Durch den Dopplereffekt am Isotop *®U ist der Brennstoffkoeffizient im gesamten
Temperaturbereich negativ. Eine Temperaturdnderung im Moderator erzeugt eine
Verschiebung des Neutronenspektrums. Dadurch éndert sich der Einfluss der Spalt- und
Absorptionsresonanzen. Dies zeigt sich in einer Anderung im Moderatorkoeffizienten. Der
Moderatorkoeffizient weist einen Maximalwert bei 450 °C mit -1,3-107° °C~1 auf.

In Abb. 4.9 sind die Temperaturkoeffizienten fiir den mit Pu-Brennstoff beladenen Reaktor
dargestellt. Der Dopplereffekt zeigt sich bei U hauptséchlich in einer Verbreiterung der
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Abbildung 4.8: Brennstoff-, Moderator- und Reflektortemperaturkoeffizient fiir den
stationdren Reaktor mit U-Brennstoff. Ebenfalls abgebildet ist die Summe

aus Brennstoff- und Moderatorkoeffizient.
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Abbildung 4.9: Brennstoff-, Moderator- und Reflektortemperaturkoeffizient fiir den
stationdren Reaktor mit Pu-Brennstoff. Ebenfalls abgebildet ist die Summe

aus Brennstoff- und Moderatorkoeffizient.
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Abbildung 4.10: Moderatortemperaturabhdingige Spektren in einem Pu-Brennelement mit
mittleren Abbrand (Rechnung mit MCNP5). Die Brennstofftemperatur

wird konstant gehalten.

epithermischen Absorptionsresonanzen in #*%U. Da bei den Plutoniumisotopen sowohl
Absorptions- als auch Streuresonanzen im epithermischen Energiebereich vorliegen (siehe
Abb.4.3), hat der Dopplereffekt keinen merklichen Einfluss auf die Reaktivitdt. Der
Einfluss einer Temperaturdnderung im Brennstoff ist somit stdrker von den Resonanzen
in den einzelnen Energieintervallen abhéngig. Insgesamt ist der Brennstoftkoeffizient iiber
den gesamten Temperaturbereich nahezu konstant und negativ.

Im Bereich zwischen 50 °C und 450 °C erzeugt die Anderung der Moderatortemperatur
ine Verschiebung des Maximums der Neutronenspektrum in eine Spaltresonanz - der
Moderatortemperaturkoeffizient ist positiv. Das Maximum liegt mit +0,3-10~* °C~! bei
200 °C.

In Abb.4.10 sind die Spektren in einem Pu-Brennelement mit mittlerem Abbrand bei
verschiedenen Moderatortemperaturen und konstanter Brennstofftemperatur dargestellt.
Eine Verschiebung des weichen Spektrums bei niedrigen Temperaturen zu einem
hérteren bei hoheren Temperaturen ist ersichtlich. Dadurch &ndern sich die
Wirksamkeiten verschiedener Einfang- und Spaltresonanzen, was zu einer Verdnderung
im Moderatorkoeffizienten fiihrt.

Die aus einem bis 1000°C heiffen Reflektor zuriickgestreuten Neutronen zeigen eine
positive Reaktivitatsriickwirkung im Reaktorkern. Dies wird hervorgerufen, da die
Neutronen mit Energien im Bereich der Spaltresonanzen zuriickgestreut werden. Der

Anteil der zuriickgestreuten Neutronen nimmt mit hoherer Temperatur ab, wodurch
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Abbildung 4.11: Brennstoff-, Moderator- und Reflektortemperaturkoeffizient fiir den
stationdren Reaktor mit MA-Brennstoff. Ebenfalls abgebildet ist die

Summe aus Brennstoff- und Moderatorkoeffizient.

der Effekt ebenfalls reduziert wird. Fiir den U-beladenen Reaktor haben die hohen
Reflektortemperaturen kaum mehr einen Einfluss auf die Reaktivitdt im Kern - der
Temperaturkoeffizient ist nahezu Null. Beim Pu-beladenen Reaktor wird bereits durch die
Verteilung des thermischen Neutronenflusses der starke Einfluss des Reflektors sichtbar.
Bei sehr hohen Reflektortemperaturen wandert das zuriickgestreute Spektrum in eine
Absorptionsresonanz. Der Reflektorkoeffizient wird iiber 1000 °C negativ.

In Abb.4.11 werden die Temperaturkoeffizienten fiir den Fall mit MA-Brennstoff
dargestellt. Analog zu dem mit Pu-Brennelementen beladenen Reaktor entsteht durch
die Temperaturianderung im Moderator im Temperaturbereich zwischen 50 °C und 300 °C
ein positiver Reaktivitdatseffekt. Brennstofftemperaturkoeffizient ist wie bei Pu {iber den
konstanten Bereich negativ, so dass auch die Summe aus Brennstoff und Moderator
negativ ist.

Ein positiver Temperaturkoeffizient kann bei der Regelung Probleme bereiten. Deswegen
muss fiir eine Genehmigung des Reaktors der Koeffizient bei Betriebsbedingungen negativ
sein. Fiir das Anfahren des Reaktors bei Pu und MA muss eine weitere Analyse
zeigen, wie sich der Brennstoff- und Moderatorkoeffizient bei Nulllast und verdnderten
Nukliddichten verhélt. Der Einfluss des Reflektors kann dabei unberiicksichtigt bleiben, da
die Temperaturanderung im Reflektor sehr langsam erfolgt und dies mit den Steuerstédben

kompensiert werden kann.
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4.2.3 Einfluss durch 13°Xe

Das Isotop '¥Xe wird bei der Kernspaltung erzeugt und ist ein starker Absorber
von thermischen Neutronen. Die durch '¥Xe bedingten Reaktivititseffekte werden in
diesem Kapitel analysiert. Der Einfluss des '3°Xe auf die Reaktivitit kann bestimmt
werden, indem im stationdren Gleichgewicht die Xenondichte auf Null gesetzt wird
und die Multiplikationskonstante berechnet wird. Es wird keine Temperaturriickwirkung

beriicksichtigt.

Tabelle 4.2: 1% Xe-Reaktivitit von Pu-, MA- und U-Brennstoff beladenen stationdren

Reaktoren.

135X e-Reaktivitéit

Pu 2,46%
MA 1,91%
U 3,26%

In Tab.4.2 wird die kompensierte Reaktivitit des Isotops *Xe in den unterschiedlich
beladenen Reaktoren im stationdren Gleichgewicht angegeben. Die Reaktivitdtsdnderung
ist proportional zum Absorptionsquerschnitt o, des '¥Xe, dem im Reaktor
vorherrschenden Neutronenfluss ¢ und der Gleichgewichtsnukliddichte N('3°Xe). Die

Gleichgewichtsnukliddichte von '3Xe kann folgendermafen beschrieben werden:

135 > Tpi ¢

N(*Xe) = Nt (4.1)
Die Produktion von '¥Xe hiingt vom Neutronenfluss ¢, der akkumulierten Ausbeute
bei einer Spaltung, den makroskopischen Spaltquerschnitten ¥;; der verschiedenen
Spaltisotope ¢ und von der Zerfallskonstante A ab. Die akkumulierte Ausbeute bezieht
sich auf die direkte Ausbeute von ¥°Xe durch Kernspaltung und die indirekte Erzeugung
durch Kernspaltung mit anschlieRenden 3~-Zerfillen. Der Hauptanteil von 3°Xe entsteht
durch den Zerfall von '*I mit einer Halbwertszeit von 71,2 = 6,61h. ¥Xe selbst
zerfallt iiber einen (3~ -Zerfall mit einer Halbwertszeit von 71/, = In(2)/A = 9,14h zu
135Cs. Zum anderen wird durch den groken Absorptionsquerschnitt o, von °Xe in das
stabile 136Xe umgewandelt, welches einen sehr geringen Absorptionsquerschnitt besitzt.
Der gewichtete Gruppenabsorptionswirkungsquerschnitt ist abhéngig vom jeweiligen
Neutronenspektrum.
In Abb.4.12 werden die Spektren der verschiedenen Brennelemente bei einem
mittleren Abbrand dargestellt (linke Ordinatenachse). Ebenfalls eingezeichnet ist der
mikroskopische Absorptionswirkungsquerschnitt [81] von ¥Xe (rechte Ordinatenachse).
Ersichtlich ist, dass der Eingruppenquerschnitt (o - ¢), der fir Gl.4.1 bendtigt wird, fiir
U grofer ist, als fiir Pu und MA. Durch das thermisch etwas hohere Spektrum lasst
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Abbildung 4.12: Spektren eines Pu-/MA- und U-Brennelements (Rechnung mit MCNP5)

und mikroskopischer Absorptionswirkungsquerschnitt des Isotops 1%°Xe .

sich auferdem die groftere Xe-Wirksamkeit im Pu-Reaktor im Vergleich zu MA-Reaktor
erklaren. Insgesamt zeigt sich, dass die Xenonwirksamkeit fiir den U-beladenen Reaktor
grofser ist, als fiir den Pu- und MA-beladenen.

4.2.4 Wirksamkeit der Steuerstabe

Fiir verschiedene Lastwechsel und das Abschalten des Reaktors ist die Wirksamkeit der
Steuerstidbe von grofser Bedeutung.

In der zweidimensionalen Diffusionsrechnung werden die Steuerstdbe als homogene
Zylinderschale mit entsprechendem Bordquivalent berechnet (siche Kap.2.1). Fir
eine exakte Berechnung wird daher mit einem dreidimensionalen Monte-Carlo-Modell
gearbeitet. Hierzu werden die Gleichgewichtsnukliddichten und -temperaturverteilungen
aus der ZIRKUS-Berechnung {ibernommen. Die Steuerstdbe werden einzeln modelliert
und konnen realistisch als zwei Steuerstabbénke im Reaktor bewegt werden. Es findet
keine Riickwirkung der verinderten Stabstellung auf die Temperaturen statt. Es werden
ausschlieflich die Reaktivitdtsdnderungen zwischen den unterschiedlichen Stabstellungen
betrachtet.

In Abb. 4.13 ist die Reaktivitdtsidnderung Ap iiber der Steuerstabeinfahrtiefe dargestellt.
Hohe = 0 cm entspricht der Oberkante der Kugelschiittung. In der Gleichgewichtsstellung
befindet sich die Unterkante der 24 Steuerstdbe - beide Steuerstabbédnke - auf 150 cm
unterhalb der Oberkante der Kugelschiittung. An dieser Stelle wird die Ausgangsstellung
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Abbildung 4.13: Reaktivititsinderung bei Verinderung der Steuerstabposition fir den mit
Pu-, MA- und U-Brennstoff beladenen Reaktor (Rechnung mit MCNP5).

definiert, von der aus die Reaktivitdtsdnderung berechnet wird. Im Falle des kompletten
Ausfahrens aller Steuerstabe wird im Pu-beladenen Reaktor 2,88 % Reaktivitat frei, beim
MA-beladenen 1,45 % und mit U-Brennelementen 2,55 %.

Der Anteil der verzogerten Neutronen betrdgt bei Uran 0,55, bei Pu 0,39 und bei MA
0,37 (entspricht 1§ Reaktivitdt). Damit ist die freigesetzte Reaktivitdt beim Auswerfen
aller Steuerstibe fiir U 4,68, fiir MA 3,9$ und fiir Pu 7,4$. Die dadurch freiwerdende
Reaktivitat ist nicht kontrollierbar und damit nicht zulassig.

Die Steuerstébe miissen fiir den stationéren Zustand soweit eingefahren werden, dass ein
Lastwechsel auf 50 % Leistung moglich ist (siehe auch Kap. 4.3.1). Bei tieferer Stabstellung
im stationdren Gleichgewicht ist die zur Verfligung stehende Abschaltreaktivitit geringer.
Auflerdem wird im Falle eines Steuerstabauswurfs mehr Reaktivitdt frei. Wie in
Kap.4.3.1 gezeigt wird, ist diese starke Reaktivititsriickhaltung nicht notwendig fiir
einen Lastwechsel auf 50%. Die FEinfahrtiefe der Steuerstabe muss daher fiir die
unterschiedlich beladenen Reaktoren den betrieblichen und sicherheitstechnischen
Anforderungen angepasst werden.

Die maximale Lénge der Steuerstdbe inklusive aller Verbindungsstiicke betréagt 717 cm.
Bei komplett eingefahrenen Steuerstdben wird die erste Steuerstabbank so eingefahren,
dass das obere Ende mit der Oberkante des Reaktors abschlieftt und die zweite
Steuerstabbank so, dass das untere Ende mit der Unterkante der Kugelschiittung
abschliefst. Damit ist in der Mitte ein Bereich, in der die beiden Steuerstabbanke

iiberlappen.
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Abbildung 4.14: Axiales thermisches Neutronenflussprofil an der Grenze zum
Auflenreflektor wvon wverschiedenen Steuerstabstellungen beim  Pu-
und MA-beladenen Reaktor (Rechnung mit MCNP5). Die Angabe
in der Legende symbolisiert die jeweilige Einfahrtiefe der Steuerstabe
ausgehend von der Oberkante der Kugelschiittung. Hohe = 0 cm entspricht
der Oberkante der Kugelschiittung.

Die gesamte Wirksamkeit zwischen komplett ausgefahren und komplett eingefahrenen
Steuerstaben betrigt fiir den Pu-beladenen Reaktor 7,6 %, fir den MA-beladenen 7,4 %
und fiir den U-beladenen 9,7%. Das Maximum der Wirksamkeit ist fiir den Pu- und
U-beladenen Reaktor bei einer Einfahrtiefe von 9,5m erreicht. Diese Reaktivitéit steht
fiir das heifse Abschalten des Reaktors zur Verfiigung. Fiir das Kaltfahren des Systems
stehen zusétzlich kleine Absorberkugeln zu Verfiigung, die in die Abschaltkanéle im
Innenreflektor fallen.

Der Verlauf der Steuerstabkurven des U und Pu beladenen Reaktors sind sehr dhnlich.
Bei weiter ausgefahrenen Steuerstidben wird bei Pu mehr Reaktivitit frei, wihrend in
der Reaktormitte ein Drittel weniger kompensiert wird. Bei komplett eingefahrenen
Steuerstaben lasst die Wirksamkeit bei Pu und U um 1,3 % bzw. 1,6 % nach, da die Lange
der Uberlappung beider Steuerstabbiénke abnimmt. Dadurch entsteht bei ca. 9 Meter
ein Maximum in der Wirksamkeit fiir U und Pu. Im MA-Brennelementen beladenen
Reaktor wird das Maximum der Wirksamkeit erst nach 10 Meter Einfahrtiefe erreicht.
Eine Erklarung hierfiir liefern die axialen thermischen Zonenfliisse im &ufsersten radialen
Kanal bei verschiedenen Stabstellungen (siehe Abb.4.14).

Die Neutronenfliisse in dieser Abbildung wurden auf den maximalen Wert in der
Gleichgewichtssteuerstabstellung (,150 cm“) normiert. Durch den Einfluss des Boden-
bzw. Deckenreflektors steigen die Neutronenfliisse in der obersten und untersten
Reaktorzone an.

Im MA-beladenen Reaktor liegt eine homogenere Abbrandverteilung im Vergleich
zum Pu-beladenen Reaktor vor. Dadurch lassen sich die unterschiedlichen

Leistungsverteilungen bei den verschiedenen Stabstellungen erkldaren. Bei der Stabstellung
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,150 cm* weist der MA-beladene Reaktor eine weitgehend homogene Leistungsverteilung
auf, wiahrend der Pu-beladene Reaktor ein Leistungsmaximum im oberen Drittel hat.
Dies liegt an den stark abgebrannten Brennelementen im unteren Bereich im
Pu-Reaktor. Diese konnen die geforderte Leistung nicht erbringen, wodurch die
frischeren Brennelemente im oberen Bereich mehr Leistung erzeugen miissen. Da
der Abbrand im MA-Reaktor nicht so hoch ist, ist dieser Effekt auch nicht so stark
ausgepragt.

Dies hat einen Einfluss auf die Wirksamkeit der Steuerstéibe. Durch das Einfahren der
Steuerstidbe wird das Neutronenflussmaximum in den unteren Bereich des Reaktors
verschoben. Im Verhéltnis zum maximalen Wert in der Gleichgewichtsstabstellung steigt
das Neutronenflussprofil bei MA stéarker an als bei Pu. Das Leistungsmaximum kann
durch den geringeren Abbrand bei MA im unteren Bereich stiarker verschoben werden.
Die Wirksamkeit der Steuerstdbe ist damit nicht so grof. Erst wenn das Maximum
durch die Steuerstibe ganz an den unteren Rand des Reaktors geschoben ist, nimmt die
Wirksamkeit der Steuerstébe stark zu.

Eine Analyse zur Steuerstabwirksamkeit mit zweidimensionaler Diffusionsrechnung wird
in Kap. 5.3 diskutiert.

4.3 Verhalten des Hochtemperaturreaktors bei

Leistungsanderung

4.3.1 Lastwechsel 100 % - 50 % - 100 % Leistung

Eine Leistungséanderung im Hochtemperaturreaktor erfolgt iiber das Verfahren von
Steuerstaben. Das Verhalten des Reaktors beim Lastwechsel von 100 % auf 50 % und
zuriick auf 100 % Leistung wird in diesem Kapitel analysiert.

Wird der Reaktor auf 50% der Nennleistung abgefahren, so halbiert sich auch
die Neutronenflussdichte. Dies fiihrt zu einer Halbierung der Produktions- und

Absorptionsraten im Reaktor.

3

dN135Xe
dt

= V135X, Zf . gb 4+ Assy - Nissp — Aissxe + Nissxe — 0'; "Xe Nissxe - gZ5 (4.2)

In Gl.4.2 ist die ¥5Xe-Konzentrationsgleichung dargestellt. Die !3*Xe-Produktionsrate
fallt bei Leistungsabsenkung um 50 % nicht auf die Halfte ab, da die Produktion
nur zu einem geringen Teil aus der Spaltung erfolgt und hauptsichlich aus dem

135], 13T hat zum Zeitpunkt der Leistungsreduzierung im Vergleich

Zerfall von
zur Gleichgewichtskonzentration bei 50 % eine erhohte Konzentration, die durch den
Zerfall abnimmt. Die '3Xe-Konzentration im Reaktor steigt dadurch an und die

135X e- Absorptionsrate bei 50 % Leistung verglichen mit der bei 50 % Leistung nimmt
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Abbildung 4.15: Reaktivititsanderung bei Lastwechsel von 100% auf 50 % Leistung und
zurtick auf 100 % Leistung ohne Verfahren der Steuerstibe bei Pu-, MA-
und U-Brennstoff beladenen Reaktoren.

zu. Dies fiihrt zu einer Reaktivitdtsabnahme im Reaktor, die durch das Ausfahren
der Steuerstibe kompensiert werden muss. Erst durch den '#%Xe-Zerfall und durch die
exponentielle Abnahme des Produktionsterms von %I nimmt die Reaktivitit wieder zu,
bis sich alle Nuklide in der Gleichgewichtskonzentration fiir 50 % Leistung befinden.
Beim Wechsel zuriick auf Volllast steigt im Vergleich zur Teillast die Produktions- und
Absorptionsrate im Reaktor durch den Anstieg des Neutronenflusses auf den doppelten
Wert an. Auch die 13°Xe-Absorptionsrate steigt an. Da die Gleichgewichtskonzentration
von 131 bei 50 % geringer ist, wird weniger *°Xe produziert als absorbiert. Es entsteht
ein Xenonminimum und die Reaktivitdt im Reaktor nimmt zu - die Steuerstédbe miissen
in den Reaktor eingefahren werden.

In Abb.4.15 ist der Reaktivititsverlauf eines Lastwechsels mit 100% - 50% - 100%
Leistung ohne Verfahren der Steuerstibe dargestellt. Im ersten Schritt wird die
Leistung auf 50 % abgesenkt. Durch die weniger produzierte Leistung im Partikel
sinkt die Partikeltemperatur ab, d.h. die Temperaturdifferenz zwischen Partikel und
Moderator sinkt. Dieser Effekt &ufsert sich in einer positiven Temperaturriickwirkung,
sodass fiir alle drei Falle die Reaktivitdt auf 0,27 % ansteigt. Im anschliefenden
Verlauf verindert sich Reaktivitit durch die Konzentrationsinderung von !3°Xe bis zur
Gleichgewichtskonzentration bei 50 % Leistung. Im mit U-Brennelementen beladenen
Reaktor nimmt die Reaktivitdt durch den Xenonaufbau um 1,2% ab. Die geringere

Xenonwirksamkeit im mit Pu-Brennelementen beladenen Reaktor erzeugt eine geringere
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Reaktivititsabnahme von 0,37%. Damit ist der Xenoneffekt im Pu-Brennelement
jedoch mnoch grofser als der Reaktivitatseffekt durch den Temperaturanstieg bei
Leistungsabsenkung. Wie in Kap.4.2.3 gezeigt, ist die Xenonwirksamkeit im mit
MA-Brennelementen beladenen Reaktor noch geringer als bei Pu. Damit zeigt sich
eine Reaktivitdtsabnahme von nur 0,23% durch den Xenonaufbau. Dies ist ein
kleinerer negativer Beitrag zur Reaktivitat als die positive Reaktivitatsriickwirkung bei
Leistungsabsenkung.

In allen drei Fallen ist, wie aus Kap.4.2.4 ersichtlich, die Steuerstabstellung im
Gleichgewicht zu tief gewéhlt. Die vorgehaltene Reaktivitat wird bei Abfahren auf 50 %
Leistung nicht benétigt. Daher kénnten entweder weniger Steuerstiabe eingesetzt werden,
oder die Steuerstébe sollten fiir das stationdre Gleichgewicht weniger weit in den Reaktor
eingefahren werden.

Nach knapp 100 Stunden ist der Reaktor im stationdren Gleichgewicht bei 50 % Leistung.
Das Reaktivitatsniveau bei Pu und MA liegt mit 0,71 % {iber dem Niveau bei 100 %
Leistung, bei Uran nur bei 0,51 %. Die gleiche Reaktivitatszufuhr bei unterschiedlicher
Wirksamkeit von **Xe bei Pu und MA kann durch die Veréinderung der Nuklidverteilung
im Reaktor und des Temperaturprofils im Brennelement erklart werden.

Anschliefsend wird der Reaktor wieder auf Volllast gefahren. Dadurch steigt
die Partikeltemperatur an, und der Temperaturunterschied zwischen Partikel und
Moderator nimmt zu. Dies &uftert sich in einer Reaktivitdtsabnahme im Reaktor.
Die !'3Xe-Konzentration nimmt ab, wodurch Reaktivitit im Reaktor frei wird.
Durch die héhere Wirksamkeit von '3°Xe wird im U beladenen Reaktor mit 0,9 %
mehr Reaktivitdt frei als bei Pu mit 0,64% und MA mit 0,57%. Bei Pu und
MA ist das Reaktivitdtsmaximum kleiner als die freigesetzte Reaktivitdt durch den
Temperaturanstieg und somit werden die Steuerstdbe nicht weiter eingefahren. Bei U ist
der ungiinstigste Zeitpunkt fiir den Storfall eines Steuerstabauswurfs zu dem Zeitpunkt,
an dem das Xenon sein Minimum nach Anfahren auf 100 % Leistung erreicht hat. Bei Pu
und MA ist dieser Zeitpunkt im Gleichgewichtsfall bei 50 % Leistung erreicht.

Nach weiteren 50 Stunden wird wieder die Gleichgewichtssituation wie vor dem
Lastwechsel erreicht. Unter der Annahme der vorliegenden Wirksamkeit der Steuerstibe
ist in allen drei Féllen ein Lastwechsel auf 50 % moglich. Zur Sicherheit gegen Storfille
muss die Stabstellung fiir das stationare Gleichgewicht angepasst werden. Bei MA ist fiir

den Lastwechsel auf 50 % keine Vorhaltung durch Steuerstibe notwendig.
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Abbildung 4.16: Separierte Reaktivititseffekte beim Kaltfahren des Reaktors: 1) Ziehen
der Steuerstibe an die Oberkante des Reaktors, 2) Abfahren auf 30 °C,
3) Kernzerfalle verschiedener Nuklide.

4.3.2 Kaltfahren des Systems

In diesem Kapitel soll geklart werden, welche Reaktivitat bei Kaltfahren des Reaktors
frei wird. Durch den negativen Temperaturkoeffizienten wird bei Abkiihlung des
Reaktors Reaktivitdt frei. Anderungen der Reaktivitdt treten auch durch Kernzerfille
verschiedener Isotope auf. Groken Einfluss haben die Isotope **Xe und *°Sm mit hohen
Absorptionsquerschnitten und ?*Pu mit einem hohem Spaltquerschnitt. 2*°Pu entsteht
durch den Zerfall von 23*Np, welches durch den Neutroneneinfang an 23*U entsteht. Damit
wird dieses Nuklid nur im U-Brennelement, nicht aber im Pu- und MA-Brennelement
erzeugt.

In der Realitit werden die Steuerstidbe komplett eingefahren und die kleinen
Absorberkugeln in den Innenreflektor gegeben. Anschliefend wird der Reaktor mittels
externer Hilfsmittel kalt gefahren.

In Abb.4.16 ist die Reaktivitatsanderung Ap dargestellt, die zugefithrt werden muss,
damit der Reaktor im kalten Zustand unterkritisch bleibt. Um die drei wesentlichen
Reaktivititseffekte separiert betrachten zu koénnen, wird das Abfahren in einzelne
Abschnitte unterteilt. In den ersten zehn Stunden ist der Reaktor im stationdren
Gleichgewicht. Fiir die Reaktivitdtsinderung durch die Steuerstibe werden zuerst
die Steuerstdbe an die Oberkante des Reaktors gezogen (Schritt 1). Damit ist ein

Vergleich zwischen den unterschiedlich beladenen Reaktoren moglich. Im Vergleich zu der
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Abbildung 4.17: Integraler Temperaturkoeffizient fiir Brennstoff, Moderator und Reflektor
fiir Pu-, MA- und U-Brennstoff beladene HTRs.

in Kap.4.2.4 berechneten Steuerstabwirksamkeit mittels MCNP5 sind die mit ZIRKUS
berechneten Werte leicht unterschiedlich.

Den Reaktivitétseffekt durch das Abkiihlen des Systems auf 30°C wird durch Schritt 2
sichtbar gemacht. Die Abkiihlphase mit den unterschiedlichen Wechselwirkungen, wie sie
in der Realitat ablaufen, werden dabei nicht beriicksichtigt.

In Abb.4.17 wird der integrale Temperaturkoffizient fiir die Reaktoren mit
konstanter Brennstoff-, Moderator- und Reflektortemperatur dargestellt. Der integrale
Temperaturkoeffizient fiir U ist negativ. Dadurch dufsert sich eine Temperaturabsenkung
mit einem Anstieg in der Reaktivitét.

Bei Pu und MA hingegen ist der integrale Temperaturkoeffizient unterhalb von 500 °C bzw.
400 °C positiv. Durch das Absenken der Temperatur auf 30 °C nimmt die Reaktivitdt im
Reaktor bei Pu um 2,0 % und bei MA um 1,0 % ab.

Ab Schritt 3 wird die Reaktivitdtsidnderung durch die Kernzerfille unterschiedlicher
Nuklide betrachtet, wobei der Hauptanteil aus 13°Xe besteht. Die geringere Halbwertszeit
von T mit 71,5 = 6,61h lisst die Konzentration an '¥Xe mit 71/ = 9,14 h ansteigen.
Dies fiihrt zu einer Abnahme in der Reaktivitdt. Bei U nimmt die Reaktivitdt stéarker ab
als bei Pu und MA.

Nach knapp 200 Stunden wird die Endabschaltreaktivitiat von 4,6 % bei Pu und 4,2 % bei
MA erreicht. Bei Uran ist die zu kompensierende Reaktivitat bei 8,4 %.



4.4 Storfallanalyse 57

4.4 Storfallanalyse

In diesem Kapitel wird das Verhalten der Reaktoren bei unterschiedlichen Storféllen
untersucht. Zum einen Kiihlmittelverluststorfille, die durch eine fehlende Kiihlung zu
einer starken Temperaturerh6hung in den Brennelementen fithren kénnen. Zum anderen
Reaktivitatsstorfille, in welchen dem System in verschiedenen Szenarien Reaktivitét
zugefiihrt wird. In allen Storfillen wird die Grenztemperatur von 1600 °C im Partikel
angenommen, die nicht {iberschritten werden darf. Fiir die Pu- und MA-Partikel ist dies

eine Annahme, da bis jetzt keine experimentellen Abbranddaten vorliegen.

4.4.1 Storfalle im Kiihlkreislauf

4.4.1.1 Ausfall der aktiven Kiihlung unter Druck

Fallt die aktive Kiihlung im Reaktor unter Druck (LOFC - Loss Of Forced
Cooling Accident) aus, wird durch eine Reaktorschnellabschaltung (RESA) der
Reaktor abgeschaltet. Die Warmeentwicklung durch Kernspaltung wird gestoppt. Durch
Kernreaktionen der Spaltprodukte und Aktinide entsteht Nachzerfallsleistung. Nach
zwei Sekunden werden je nach Brennelementzusammensetzung noch 5% - 10% der
Ausgangsleistung erzeugt, die abgefiihrt werden miissen. Der Kompressor wird durch
den Storfall abgeschaltet. Es stellt sich ein Heliumausgleichsdruck von ca.60bar im
Reaktordruckbehélter ein. Die obere Kugelschiittung weist kiihlere Temperaturen auf.
Es bildet sich ein Naturkonvektionsstrom des Heliums, das im Reaktor nach oben steigt,
den Deckenreflektor autheizt und am kiihlen Seitenreflektor nach unten abféllt.

Da im Partikel nur noch Nachzerfallsleistung erzeugt wird, gleichen sich die
Partikel- und die Moderatortemperatur innerhalb der ersten Minuten an. Diese
Ausgleichsvorgiange werden nicht mit simuliert, da sie fiir die maximale Temperatur
nicht ausschlaggebend sind. Fiir die Analyse der maximalen Temperatur reicht die
Betrachtung der Brennstofftemperatur. Von der Brennelementoberfliche wird die Wérme
durch Naturkonvektion und Wérmeleitung von Helium abgefiihrt.

In Abb.4.18 ist die maximale Brennstofftemperatur im gesamten Reaktor dargestellt.
Durch Naturkonvektion kann sich der Ort der maximalen Temperatur im Reaktor &ndern.
In diesem Storfall ist die grofste Belastung nicht an den Brennstoffpartikeln, sondern an der
schnellen Aufheizung des Decken- und Seitenreflektors und den daraus resultierenden Zug-
und Druckspannungen. Die maximalen Temperaturen bleiben im Verlauf dieses Storfalls
unterhalb der zuldssigen Temperaturen fiir diese Strukturen.

Die maximale Brennelementtemperatur liegt bei Pu bei 1254 °C, bei MA bei 1200 °C
und bei U bei 1307 °C. Diese sind weit von der maximal zuldssigen Brennstofftemperatur

entfernt. Damit stellt dieser Storfall kein Problem fiir die Spaltnuklidfreisetzung dar.
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Abbildung 4.18: Maximale Brennstoff-Temperatur bei Ausfall der aktiven Kiihlung unter
Druck fiir den Pu-, MA- und U-Brennstoff beladenen Reaktor.
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Abbildung 4.19: Maximale Brennstoff-Temperatur bei Kihlmittelverlust fir den Pu-, MA-
und U-Brennstoff beladenen Reaktor.
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4.4.1.2 Kihlmittelverluststorfall

Im Falle eines Kiihlmittelleitungsbruchs féllt die aktive Kiihlung aus und der Heliumdruck
fallt auf den Druck ab, der im Containment herrscht (DLOCA - Depressurized Loss
Of Coolant Accident). Der konvektive Wérmetransport nimmt durch den Abfall auf
ca. 1 bar Druck stark ab. Die Warme muss iiber Warmeleitung und Warmestrahlung
an den Flachenkiihler abgegeben werden.

In Abb.4.19 werden die maximalen Brennstoff-Temperaturen fiir Pu, MA und U iiber
der Zeit angegeben. Analog zum Storfall LOFC werden die Ausgleichsvorgéinge zwischen
Partikel- und Moderatortemperatur nicht simuliert. Die Brennelementtemperatur steigt
nach ca. 60 Stunden auf einen Maximalwert von 1519°C (Pu), 1445°C (MA) und
1590°C (U). Die Abkiihlung findet durch den Wegfall des konvektiven Wéarmetransports
langsamer statt als im LOFC-Fall. Die maximal zuléssige Temperatur im Brennelement

wird auch im Kihlmittelverluststorfall nicht uiberschritten.

4.4.2 Reaktivitatsstorfalle

Ein weiterer Storfall ist die Zufuhr von Reaktivitdt ins System. Diese Reaktivitat
muss entweder durch externe Systeme (Einfahren der Steuerstébe) oder durch interne

Riickwirkung (negativer Temperaturkoeffizient) kompensiert werden.

4.4.2.1 Wassereinbruch

LWR werden leicht untermoderiert betrieben. Dadurch wird bei einer Leistungserhéhung
oder im Kiihlmittelverluststorfall die Dichte bzw. die Menge an Moderator (Wasser)
reduziert, was zu einer Abnahme der Reaktivitdt im Reaktor fithrt. Im HTR ist
keine Anderung der Moderatordichte moglich. Trotzdem wird dieser Reaktor mit einem
geringen Moderator-zu-Brennstoff-Verhéltnis betrieben. Durch Zugabe von Moderator,
z. B. Wasser, wird das Moderationsverhaltnis verbessert, und die Reaktivitat im Reaktor
steigt an.

Da auch beim Brayton-Cycle die Wéarme des Heliums u.a. an wasserbetriebene
Warmetauscher abgegeben wird, ist ein Wassereinbruch im HTR nicht ausgeschlossen.
Daher soll in diesem Kapitel der Einfluss von Wasser auf die Reaktivitidt im
HTR betrachtet werden. In einer rein stationdren Rechnung mittels ZIRKUS soll
die Reaktivitdtsanderung als Funktion des partiellen Wasserdampfdrucks im Reaktor

ermittelt werden.
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Abbildung 4.20: Reaktivititsinderung in Abhdngigkeit des Wasserdampfpartialdrucks in
einem HTR mit Pu-, MA- bzw. U-Brennstoff.

In ZIRKUS wird die Masse an Wasser als Eingabeparameter angegeben. Daher berechnet

sich der Partialdruck folgendermafen:
p-V=m-Rs-T

Dabei ist V' das Volumen, dass der Wasserdampf einnehmen kann, m die Masse des
Wasserdampfs im Reaktor, R, die spezifische Gaskonstante (Rs = 8,31451 J/(mol-K)) und
T die mittlere Gastemperatur im System.

Der Druck wird im gesamten Reaktor als konstant angenommen, d.h. es wird
keine Wasserdampfdruckinderung durch unterschiedliche Temperaturbereiche im
Reaktor beriicksichtigt. Die mittleren Brennelement-Oberflichentemperaturen sind
T(Pu)=770°C, T(MA)=749°C und T(U)=756°C. Bei den gegebenen Temperaturen
und der gegebenen Geometrie entspricht 1 bar Wasserdampfdruck ungefihr 7kg Wasser.
Die Riickwirkung durch den Reaktivitdtsanstieg auf die Brennstofftemperaturen und auch
die durch das eingedrungene Wasser hervorgerufenen chemischen Reaktionen werden nicht
betrachtet.

In Abb.4.20 ist die Reaktivitdtsdnderung Ap zum Gleichgewichtszustand iiber dem
Wasserdampfpartialdruck aufgetragen. Um den verschieden beladenen Reaktoren eine
Reaktivitatszufuhr in der Hohe der verzogerten Neutronen zuzufithren (1 8(Pu) = 0,39;
1 B(MA) = 0,37; 1 B(U) = 0,55), ist ein partieller Wasserdruck von ca. 0,6 bar bei Pu, von
ca. 0,7 bar bei MA bzw. ca. 1,1 bar bei U notwendig. Damit stellt der Wassereinbruch fiir
den Pu- und MA-beladenen Reaktor eine grofsere Gefahr dar als bei U.
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Durch den Wasserdampf wird der Druck im Reaktor erhoht. Dadurch offnet sich
ein Ventil, um den Druck wieder unter 90bar zu reduzieren. Der maximal mdgliche
Wasserdampfdruck liegt daher bei 90 bar, wobei das komplette Helium aus dem Reaktor
verdrangt worden wire. Dies entspricht einer maximalen Wassermenge von ca. 620 kg im
Reaktor, was zu einer Reaktivitdtsfreisetzung von 4,75 % fiir MA, 4,5 % fiir Pu und 3,2%
fiir U fiihrt. Die freigesetzte Reaktivitdt bei Pu erreicht nahezu die Reaktivitét, die durch
das Einwerfen der Steuerstdbe aus dem Gleichgewichtszustand kompensiert werden kann.
Transiente Analysen miissen zeigen, in wieweit Temperaturdnderungen die Wirksamkeit
der Steuerstdbe und die Riickwirkung durch Wassereinbruch verdndern. Aufterdem muss
die Riickwirkung der Temperaturkoeffizienten beriicksichtigt werden. Prinzipiell sollte eine
solch starke Reaktivitatszufuhr verhindert werden. Im Falle des Brayton-Cycle wire z. B.

ein Helium-Helium-Zwischenwarmetauscher notwendig.

4.4.2.2 Gleichzeitiges Ausfahren aller Steuerstibe

Ein weiterer Storfall, der betrachtet wird, ist das Ausfahren aller Steuerstibe,
hervorgerufen durch einen technischen Defekt. Die dadurch freiwerdende Reaktivitét
resultiert in einer Leistungserhohung, die eine Temperaturerh6hung mit sich zieht.

In diesem Kapitel soll ermittelt werden, in wieweit die negativen Temperaturkoeffizienten
diesen Storfall kompensieren kénnen. Dieses Problem wird mittels einer gekoppelten
Version des zeitabhéngigen Thermohydraulikprogramm ATTICA3D mit einem
Punktkinetikprogramm berechnet. Die Leistung wird dabei mittels einem konstanten
Faktor auf die Reaktivitdtsinderung angepasst. Eine Verdnderung des Leistungs- und
Temperaturprofils durch die Reaktivitdtszufuhr wird nicht berticksichtigt. Daher kann
keine genaue Aussage iiber die maximalen Temperaturen gemacht werden. Da die
Ausgangstemperaturen jedoch bereits fiir den stationédren Zustand viel zu hoch sind, ist
diese Analyse nur fiir das prinzipielle Verhalten des Reaktors sinnvoll. Deshalb werden
im Folgenden die mittleren Temperaturen von Brennstoff und Moderator gezeigt.

Das Leistungsprofil wird aus den stationdren Berechnungen aus ZIRKUS iibernommen.
Als Input erhélt ATTICA3D die Temperaturkoeffizienten des jeweiligen Reaktortyps. Bei
dieser Programmkopplung wird nur ein Brennelement mit mittlerem Abbrand, d.h. mit
einer mittleren Nukliddichte in einer Abbrandzone betrachtet.

In den folgenden Analysen wird den jeweiligen Reaktoren iiber eine lineare Rampe
eine Reaktivitdt iiber einen zwei unterschiedlich lange Zeitrdume zugefiihrt. Dies soll
einem schnellen und einem langsamen Steuerstabziehen entsprechen. Die dem System
zugefiihrte Reaktivitét soll in allen drei unterschiedlich beladenen Reaktoren 2 $ betragen.
Der Reaktivitdatswert resultiert aus der Vorgabe, dass ein Anfahren von 50% Leistung
auf 100 % Leistung im Xenonmaximum moglich ist. Wie in Kap.4.3.1 gezeigt, war bei
U eine Reaktivitétsfreigabe von knapp 1% notwendig. Bei einem Anteil der verzogerten

Neutronen von 0,55 im U-Brennelement betrdagt die dafiir benotigte Reaktivitéit der
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Steuerstdbe in etwa 2$. Fir Pu und MA bedeutet eine Reaktivitédtsreserve von 2§ eine
Reaktivitdt von 0,78 % (Pu) bzw. 0,74% (MA). Dies ist fiir einen Lastwechsel dieser
Reaktoren auch ausreichend.

Eine direkte Riickkopplung des Systemkreislaufs wird nicht betrachtet. Bei 120%
der Nennleistung wird der Massenstrom innerhalb von 20 Sekunden auf 30% des
Nenn-Massenstroms abgefahren. Diese Werte stammen aus fritheren Berechnungen von
dhnlichen Systemen, die mit einem gekoppelten Programmsystem durchgefithrt worden
sind [82]. Ein RESA-Signal, das den Reaktor durch Einwerfen der Steuerstébe abschaltet,

wird unterdriickt.

Langsames Ausfahren

Der erste betrachtete Fall ist das langsame Ausfahren aller Steuerstibe. Uber eine
lineare Reaktivitat-Rampe wird dem System innerhalb eines Zeitraums von 350 Sekunden
insgesamt eine Reaktivitat von 2 $ zugefiihrt.

In Abb.4.21 werden der Verlauf der Leistung der mittleren Brennstoff- und
Moderatortemperaturen fiir diesen Storfall dargestellt. Abb.4.21a) zeigt die relative
Leistungsdnderung wahrend des Ziehens der Steuerstédbe in den unterschiedlich beladenen
Reaktoren. In allen Féllen nimmt die Leistung in den ersten Sekunden zu, wobei bei
Uran der Anstieg am stirksten ist. Die Grenze von 120 % der Nennleistung, bei der der
Massenstrom reduziert wird, wird bei U nach 89 Sekunden erreicht. Fiir Pu und MA setzt
die Reduktion des Massenstroms erst nach iiber 200 Sekunden ein. Der unterschiedlich
starke Leistungsanstieg zwischen Pu, MA und U kann durch die Temperaturkoeffizienten
erklart werden.

In Abb.4.22 werden die Brennstoff- und Moderatorkoeffizienten fiir Pu, MA und U
dargestellt. Die mittleren Brennstoff- und Moderatortemperaturen sind zu Beginn des
Storfalls in allen drei Brennelementen zwischen 750 °C und 850 °C. Bei dieser Temperatur
ist der Moderatorkoeffizient von U betragsméflig weniger als halb so grofs wie bei Pu
und MA. Der Brennstoffkoeffizient von U kann diese Differenz nicht ausgleichen, sodass
insgesamt die Summe aus Brennstoff- und Moderatorkoeffizient fiir U betragsméfig am
kleinsten ist. Der Reflektorkoeffizient wird in diesem Storfall nicht berticksichtigt, da die
Temperaturriickwirkung im Reflektor langsamer ablauft als der Storfall im Gesamten.
Eine Temperaturanderung fithrt bei Uran zu einer kleineren Riickkopplung. Daher
nimmt die Leistung stdrker zu und die Brennstoff- (siche Abb.4.21b) und
Moderatortemperaturen (siche Abb.4.21c) steigen schneller an.

Innerhalb der ersten 50 Sekunden wird ein kleines Leistungsmaximum erreicht. Dies
resultiert daraus, dass die Reaktivitatszufuhr durch das Ausfahren der Steuerstédbe mittels
dem Temperaturkoeffizienten kompensiert werden kann.

Bei Beginn der Massenstromabnahme nimmt die mittlere Moderatortemperatur in den

drei unterschiedlichen Reaktoren stark zu, da die Warme nicht mehr abgefithrt wird.
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Abbildung 4.21: a) Relative Leistung, b) mittlere Brennstoff- und c¢) Moderatortemperatur
bei einem Reaktivitdtsstorfall mit langsamen Steuerstabziehen fiir einen
Pu-, MA- und U-beladenen Reaktor.
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Abbildung 4.22: Brennstoff- und Moderatorkoeffizient von Pu, MA und U.

Durch die grofe Temperaturdifferenz zwischen Partikel und Moderator bei Pu und
MA, findet eine Temperaturumverteilung statt, sodass die mittlere Brennstofftemperatur
des Reaktors kurzzeitig auf einem konstanten Wert stagniert. Nach Beendigung
der Reaktivitdtszufuhr wird in allen Féllen die maximale mittlere Brennstoff- und
Moderatortemperatur erreicht. Nach 700 Sekunden werden noch 0,35 % (Pu/MA) bzw.
0,45% (U) der Nennleistung erzeugt.

Insgesamt wird festgestellt, dass das mittlere Verhalten des Pu und MA beladenen
Reaktors durch den stark negativen Moderatorkoeffizienten besser ist als im U
beladenen. Fiir genauere Angaben iiber die maximalen Temperaturen ist eine zwei- bzw.

dreidimensionale Berechnung inklusive Kopplung zum Systemkreislauf notwendig.

Stabauswurf

Im zweiten Reaktivitétsstorfall werden die Steuerstdbe mit hoher Geschwindigkeit aus
dem Reaktor geschossen. Die Reaktivitat wird innerhalb von 3,5 Sekunden im Reaktor
freigesetzt. In Abb.4.23 wird der Leistungsverlauf und die mittlere Brennstoff- und
Moderatortemperatur fiir diesen Storfall dargestellt.

In Abb.4.23a) zeigt die relative Leistungsédnderung. Alle drei unterschiedlich beladenen
Reaktoren zeigen einen starken Anstieg in der Leistung, wobei durch den betragsméfig
kleineren Temperaturkoeffizienten der Anstieg von Uran am stérksten ist. Die einsetzende
Massenstromreduzierung bei 120 % der Nennleistung zeigt keinen Einfluss. Die Leistung
féllt nach Beendigung der Reaktivitatszufuhr schnell ab und geht nach 40 Sekunden in
ein Gleichgewicht von 41 % (Pu/MA) und 55% (U) der Nennleistung.
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Abbildung 4.23: a) Relative Leistung, b) mittlere Brennstoff- und c¢) Moderatortemperatur

bei einem Reaktivitdtsstorfall mit schnellem Steuerstabziehen fir einen
Pu-, MA- und U-beladenen Reaktor.
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Die Brennstoff- und Moderatortemperaturen (siche Abb.4.23b), ¢)) sind durch den
betragsmafig kleineren Temperaturkoeffizienten von U am hochsten. Bei Pu und MA
fallt die mittlere Brennstofftemperatur nach Beendigung der Reaktivitatszufuhr ab. Der
Anstieg bei der Moderatortemperatur wird flacher. Durch den kleineren Partikelradius
und den héheren negativen Moderatorkoeffizienten ist die Riickwirkung schneller als bei
Uran.

Diese hohe Leistungsspitze mit mehr als dem fiinf- bis siebenfachen der Nominalleistung
fiihrt zu extremen Verspannungen und Temperaturanstiegen im einzelnen Partikel. Da
dieser Storfall ein hypothetischer Fall ist, sind diese Temperaturen jedoch nicht zu
erwarten. Prinzipiell kann das Risiko insoweit verringert werden, als dass die Steuerstébe
im stationdren Gleichgewicht moglichst wenig Reaktivitdt vorhalten. Wie in Kap.4.3.1
analysiert, ist bei MA zum Beispiel keine Reaktivitdtsvorhaltung durch Steuerstébe fiir

einen Lastwechsel auf 50 % Leistung notwendig.

4.5 Analyse der Aktiniden- und Toxizitatsreduktion

In den vorangegangen Kapiteln wurde die Machbarkeit mit Plutonium und Minoren
Aktiniden beladenen Reaktoren und deren Verhalten betrachtet. Analysiert wird im
anschliefsenden Kapitel, ob eine Reduzierung der Masse an langlebigen Isotopen und eine
Verminderung deren Toxizitéaten erreicht werden kann. Es werden die Isotopendichten und

Toxizitaten eines frischen mit einem abgebrannten Brennelements verglichen.

4.5.1 Reduktion der Nuklidmassen

Da die Isotope in sehr unterschiedlichen Dichten im Brennelement vorhanden sind,
wird die relative Massendnderung eines Isotops wahrend des kontinuierlichen Abbrands
betrachtet (siehe Abb. 4.24). Mittels der Kopplung zwischen Spektralprogramm MICROX 2
und dem Abbrandprogramm ORIGEN2.2 kann unter Annahme eines konstanten
Neutronenflusses und konstanten Wirkungsquerschnitten die Anderung der Nukliddichten
ermittelt werden (siehe auch Kap. 2 und Kap. 5.4).

In einem frischen Pu-Brennelement stellen die Spaltisotope 23*Pu und *'Pu 67 % des
Schwermetallgehalts dar. 2*'Pu wird im Reaktor aukerdem durch Neutroneneinfang an
240Py erzeugt. Bis ca. 300 MWd /kg SM wird mehr ?*'Pu erzeugt als durch Spaltung und
(-Zerfall abgebaut wird.

Zum Zeitpunkt des Entladeabbrands von 691 MWd /kg SM sind noch 6 % Spaltmaterial
des Ausgangsspaltmaterials im Brennelement. Die im frischen Brennelement vorliegenden
Pu-Isotope kénnen um 79 % reduziert werden. Dabei werden die stark absorbierenden
Pu-Isotope 28Pu und 2*2Pu withrend des Abbrands kurzzeitig bis zu 140 % bzw. 160 %

ihrer Ausgangsmasse aufgebaut.
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Abbildung 4.24: Relative Massendnderung der Pu-Isotope tiber dem Abbrand in einem

Pu-Brennelement.

8Py wird folgendermafen erzeugt:

B~ (112 =14,354a) B~ (112 =16h) 242C a (79 =163d) 238]_3
—_— m--———- u

241Pu 241Am n 242mAm

712 ist die jeweilige Halbwertszeit der verschiedenen Nuklide. Das Isotop ***Pu entsteht
durch den Neutroneneinfang an 24 Pu.

In Abb. 4.25 werden die relativen Isotopenmassen in einem MA-Brennelement als Funktion
des Abbrands dargestellt. Der Anteil der im frischen MA-Brennelement vorkommenden
Isotope kann auf 36 % reduziert werden. Die Spaltisotope werden von 58 % auf 11 %
minimiert. Neben den Nukliden, die bereits beim Pu-Brennelement eine Massenzunahme
zum Entladezeitpunkt aufweisen, werden beim MA-Brennelement aufterdem die Nuklide
242m Am und 2*3Am aufgebaut. Diese Nuklide entstehen auch wihrend des Abbrands eines
Pu-Brennelements. In Abb. 4.24 sind jedoch nur Nuklide betrachtet, die bereits im frischen
Brennelement vorhanden sind. 22" Am wird durch die oben gezeigte Reaktionskette, die
auch zu *®Pu fiihrt, produziert. ?3Am kann durch Neutroneneinfang an 242 Am erzeugt
werden, aber auch durch den 3~-Zerfall an ?*3Pu.

Die Isotope 23¥Pu und ?*?"Am besitzen Halbwertszeiten unter 100 Jahren. Die kurze
Halbwertszeit und die erzeugte Menge dieser Isotope fithrt zu einer hohen Aktivitét
iiber einen kurzen Zeitraum hinweg. Die Isotope 2*?Pu und ?**Am hingegen haben eine
Halbwertszeit von 3,73-10° Jahren bzw. 7,37-10% Jahren. Da sie in gleichem Mafe wie
die kurzlebigen Nuklide erzeugt werden, ist die Aktivitdt dieser Nuklide durch die lange
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Abbildung 4.25: Relative Massendnderung der Isotope tiber dem Abbrand in einem

MA-Brennelement.

Halbwertszeit etwas geringer. Jedoch nimmt die Aktivitdt durch die lange Halbwertszeit
nur sehr langsam ab. Da die Radiotoxizitdt und die Wéarmeentwicklung im Endlager

ausschlaggebend sind, werden diese in den folgenden Kapiteln analysiert.

4.5.2 Toxizitatsverlauf im Endlager

Die Betrachtung der Nuklidmassen bei Entladeabbrand lasst keine Riickschliisse
auf die Radiotoxizitdt und die Warmeentwicklung im Endlager zu. Die Nuklide
weisen unterschiedliche Toxizitdten fiir Ingestion und Inhalation auf, sodass diese
Parameter getrennt voneinander betrachtet werden. Die radiotoxische Ingestion ist die
Strahlenbelastung durch die Aufnahme der radioaktiven Nuklide {iber die Nahrung. Die
Inhalation ist die Aufnahme der radioaktiven Stoffe iiber die Luft.

In ORIGEN 2.2 sind die radioaktiven Grenzkonzentrationen fiir Ingestion und Inhalation
(RCG - radioactivity concentration guides) [83] implementiert. Damit kénnen die
RCG-Werte, d.h. maximal erlaubten Konzentrationen fiir ein Nuklid fiir Ingestion und
Inhalation und werden in Aktivitéit pro Volumeneinheit [Ci/m?3| angegeben werden.

Die Aktivitét fiir eine gegebene Nuklidzusammensetzung wird in ORIGEN 2.2 berechnet
und anschliefend durch den RCG-Wert dividiert. Als Ergebnisse wird die Menge an
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Wasser bzw. Luft in |m?| ausgegeben, die benétigt wird, diese Zusammensetzung bis
zur Freigrenze zu verdiinnen. Dies ist ein allgemein iiblicher Wert zum Vergleich der
verschiedenen Toxizitdten und wird Gefdhrdungspotenzial fiir Ingestion bzw. Inhalation
bezeichnet. Es ist ein hypothetischer Wert, da es gesetzlich nicht erlaubt ist, radioaktive
Stoffe zu verdiinnen, um die notwendigen radiotoxischen Freigrenzen zu erreichen.

Als Vergleichstoxizitéatsniveau wird iiblicherweise die Toxizitdat der Menge an natiirlichem
Uran im Gleichgewicht mit den Tochternukliden betrachtet, die einem frischen
Brennelement entspricht. Betrachtet wird im Folgenden die Toxizitdt fiir ein
HTR-Brennelement, d. h. fiir 2,0 g Schwermetall. Die vorliegende Nuklidzusammensetzung
fiir das Pu- und MA-Brennelement entspricht der Zusammensetzung eines abgebrannten
LWR-Brennelements mit 3,7% Anreicherung von 41,2MWd/kg SM Abbrand [26].
Wird beriicksichtigt, dass nur 1% der Schwermetallmasse eines abgebrannten
LWR-Brennelements aus Plutonium besteht [84], so sind 200g angereichertes Uran
notwendig, um ein HTR-Brennelement mit 2,0 g Plutonium zu erhalten. Um daraus die
Menge an natiirlichem Uran zu erhalten, kann folgende Gleichung genutzt werden, die
aus der Massenerhaltung von natiirlichem Uran Up,.q, angereichertem Uran Up,.,q und
abgereichertem Uran Ury folgt [84]:

€Prod — €Tail
UFeed - —UPTOd (43)

€Feed — €Tail

235 . . .
€Prod = % : Gewiinschte Anreicherung von 23U fiir das LWR-Brennelement
T 0
235 . ey . .
€ra = —2Lail - 23577 Anteil im abgereicherten Uran
Urail
235 . . . .
€peeg = —LEeed - 235[]_Angeil im natiirlichen Uran
UFeed

Der 2%U-Anteil in natiirlichem Uran betriigt e€peeq—0,72% und die gewiinschte
Anreicherung fiir das LWR-Brennelement ist €pyoq = 3,7 %. Fiir den 2*U-Anteil des
abgereicherten Urans wird der Wert aus [84] mit er.y =0,2% {ibernommen. Damit
ergibt sich eine Menge an natiirlichem Uran Upeg von 1.346g. Im Gleichgewicht
mit den Tochternukliden kann aus der Aktivitdit und den RCG-Werten das
Gefdhrdungspotenzial dieser Menge an natiirlichem Uran bestimmt werden. Diese
Ingestions- bzw. Inhalationstoxizitat dient als Referenzniveau fiir die abgebrannten Pu-
und MA-Brennelemente.

Verglichen werden die Toxizitdten der abgebrannten HTR-Brennelemente auferdem mit
den Toxizitdten des Nuklidvektors eines frischen HTR-Brennelements. Der Vergleich soll
den Verlauf im Endlager zeigen und damit eine mogliche Reduzierung der Toxizitdten und

Nachzerfallsleistung.
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Abbildung 4.26: Ingestionstoxizitit  eines  frischen — und  eines  abgebrannten
Pu-Brennelements bei wverschiedenen FEndabbrinden. Als Vergleich
wird das Toxizitdtsniveau der korrespondierenden Menge an Uran im

Gleichgewicht mit den Tochternukliden dargestellt.

4.5.2.1 Ingestionstoxizitit

In Abb.4.26 wird die Ingestionstoxizitét eines abgebrannten Plutonium-Brennelements
bei verschiedenen Endabbranden iiber einer Zeit von einem Jahr bis einer Million Jahre
nach Brennelemententnahme dargestellt. Zusétzlich ist der Verlauf der Toxizitét des
Pu-Nuklidvektors eines frischen HTR-Brennelements ohne Abbrand eingezeichnet.
Die schwarze Gerade bei 21.700m® Wasser symbolisiert das Referenzniveau des
natiirlichen Urans. Die grofere Toxizitat ein Jahr nach Brennelemententnahme der
hochabgebrannten Brennelementen im Vergleich zum frischen Brennelement liegt
hauptséchlich am produzierten Curium (siche Abb. 4.27).

Durch verschiedene Zerfille nimmt die Ingestionstoxizitdt von Americium die ersten
100 Jahre zu. Isotope, die bei Zerfall a-Teilchen emittieren, wie die meisten Plutonium-,
Americium- und Curium-Isotope, weisen eine besonders hohe Ingestionstoxizitét auf [37].
Nach 65 Jahren ist die Ingestionstoxizitat des abgebrannten Brennelements genauso grofs
wie die des frischen. Anschliefend ist beim abgebrannten Brennelement ein stérkerer
Abfall der Toxizitdt zu erkennen. Im weiteren Verlauf erreicht das Brennelement mit
691 MWd/kg SM das Referenzniveau des Urans nach 1.500 Jahren, wiahrend das frische
Brennelement 6.500 Jahre langer dafiir benotigt.

Fiir hohere Entladeabbrénde ist kein kritischer Reaktor moglich. Einzelne Brennelemente
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Abbildung 4.27: Ingestionstoxizitit der abbrandbedingten Elementzusammensetzung eines
Pu-Brennelements mit 691 MWd/kg SM.

konnten jedoch zu hoheren Abbrdnden abgebrannt werden, indem sie in einen
stationdren Reaktor gegeben werden. Dabei bleibt der auf die Brennelemente
einwirkende Neutronenfluss gleich. Die Nukliddichten fiir héhere Abbréande werden
mittels ORIGEN 2.2 unter der Annahme eines gleichbleibenden Neutronenflusses und
gleichbleibenden Wirkungsquerschnitten berechnet. Das Pu-Brennelement erreicht mit
800 MWd /kg SM bereits nach 600 Jahren und mit 900 MWd /kg SM nach 300 Jahren das
Uran-Referenzniveau.

In Abb.4.28 wird die gleiche Ingestionskurve fiir das MA-Brennelement dargestellt.
Auch in diesem Fall ist zu Beginn das abgebrannte Brennelement zunéchst toxischer
als das frische. Der Schnittpunkt zwischen abgebranntem und frischem Brennelement
ist bei 250 Jahren. Das Niveau des natiirlichen Urans wird fiir das Brennelement mit
575 MWd /kg SM Abbrand bei knapp 2.000 Jahren erreicht; fiir das frische Brennelement
sind dafiir 8.000 Jahre notwendig. Fiir héhere Abbréinde kann die Zeit bis zum Erreichen
des Referenzniveaus auf 350 Jahre gesenkt werden.

Sowohl beim abgebrannten Pu- als auch beim abgebrannten MA-Brennelement
tritt ein interessantes Phénomen auf. Nach ca. 10.000 Jahren wird ein
Ingestionstoxizitdtsminimum  erreicht.  Anschliefsend steigt die Toxizitdt  bis
ca. 200.000 Jahren an, um dann wieder abzufallen. Der Toxizitatsverlauf des
Pu-Brennelements fiir verschiedene Elemente erklart dieses Phénomen (Verlauf fiir
MA analog zu Pu). Die Gesamtingestionstoxizitéit ist je nach Dauer der Endlagerung
abhéngig von verschiedenen Nukliden. Bis ca. 10.000 Jahren wird die Toxizitdt durch
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Abbildung 4.28: Ingestionstoxizitit  eines  frischen — und  eines  abgebrannten
MA-Brennelements bei verschiedenen FEndabbrinden. Als Vergleich
wird das Toxizitdtsniveau der korrespondierenden Menge an Uran im

Gleichgewicht mit den Tochternukliden dargestellt.

die Aktinide bestimmt. Durch Selbstspaltung der Aktinide und anderen Kernreaktionen
entstehen die Elemente Blei und Radium. Diese nehmen nach 10.000 Jahren noch an
Toxizitdt zu und verursachen ein Maximum im Toxizitdtsverlauf. Im abgebrannten
MA-Brennelement iibersteigt die Ingestionstoxizitdt durch diesen Effekt nochmals das
Uran-Referenzniveau.

Insgesamt kann festgestellt werden, je hoéher der Abbrand, desto frither kann das
Referenzniveau des natiirlichen Urans erreicht werden. Aufterdem verringert sich mit
héherem Abbrand der Einfluss der Elemente Blei und Radium bei 100.000 Jahren. In
wieweit die Freigrenze fiir Ingestionstoxizitdt frither erreicht wird, kann nicht eindeutig
geklart werden. Durch die Produktion von Tochternukliden wahrend des Abbrands kann

die Toxizitdat wie oben gezeigt, nach einem langen Zeitrahmen noch einmal ansteigen.

4.5.2.2 Inhalationstoxizitat

Der hauptséachliche Unterschied zwischen der Inhalation und der Ingestion liegt an der
radioaktiven Belastung der verschiedenen Organe. Bei der Inhalation weisen vorwiegend
die Atemwege hohere Gewebedosisfaktoren als bei der Ingestion auf.

In Abb.4.29 wird der Verlauf der Inhalationstoxizitdt eines abgebrannten

Pu-Brennelements bei verschiedenen FEntladeabbranden dargestellt. Zusétzlich ist
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der Verlauf der Toxizitét eines frischen HTR-Brennelements ohne Abbrand eingezeichnet.
Dabei wird das Referenzniveau durch die Inhalationstoxizitdt des natiirlichen Urans
mit 8,3-10°m? Luft beschrieben. Der Verlauf der abgebrannten MA-Brennelemente ist
analog zu den Pu-Brennelementen.

Ein Jahr nach Brennelemententnahme ist die Inhalationstoxizitdt des abgebrannten
Brennelements hoher als die des frischen. Nach 70 Jahren fiir Pu und 300 Jahren fiir
MA haben das frische und das abgebrannte Brennelement die gleiche Toxizitdt. Fiir
das FErreichen des Uranniveaus sind beim frischen Pu-Brennelement zwei Millionen
Jahre und beim abgebrannten 0,8 Millionen Jahre notwendig. Beim abgebrannten
MA-Brennelement wird das Referenzniveau nach 1,5 Millionen Jahre erreicht.

Die Inhalationstoxizitidt eines abgebrannten Pu-Brennelements mit 900 MWd/kg SM
Abbrand ist ein Jahr nach Brennelemententnahme genauso groft wie die des frischen
Brennelements. Das Uranreferenzniveau wird nach 50.000 Jahren erreicht.

In Abb. 4.30 ist die Inhalationstoxizitat der abbrandbedingten Elementzusammensetzung
eines Pu-Brennelements mit 691 MWd/kg SM Abbrand dargestellt. Dominiert wird die
Toxizitat durch die Aktinide; die Spaltprodukte weisen keinen nennenswerten Beitrag
auf. Das Hauptelement der Inhalationstoxizitat ist Plutonium. Durch hohere Abbrinde,
wie in Kap. 4.5.1 analysiert, fallt die Konzentration der Pu-Isotope weiter ab. Dies wire

fiir eine effektive Reduzierung der Inhalationstoxizitdt notwendig.

4.5.3 Warmeentwicklung durch Kernzerfalle

Bei der Endlagerung muss die Wéarmeentwicklung im abgebrannten Brennelement
beriicksichtigt werden. Je mehr Warme ein Brennelement entwickelt, desto weniger
Brennelemente kénnen auf engem Raum zusammen gelagert werden.

In Abb.4.31 ist die Warmeentwicklung im Endlager eines frischen und eines
abgebrannten Pu-Brennelements dargestellt. Da der betrachtete Zeitraum ein Jahr
nach Brennelemententnahme beginnt, sind die kurzlebigen Spaltprodukte bereits
zerfallen und haben keine Einfluss mehr auf die Gesamtwiarmeentwicklung. Die
Nachzerfallsleistung ein Jahr nach Brennelemententnahme ist héher als die des frischen
Plutoniumvektors. Dies liegt hauptsidchlich am erzeugten Curium, dessen verschiedene
Isotope durch Spontanspaltung und a-Zerfille mit Halbwertszeiten zwischen 18 und
162 Jahren zerfallen. Plutonium und Americium tragen einen weiteren grofsen Bestandteil
zur Nachwérme bei.

Das Niveau des frischen Brennelements erreicht das Pu-Brennelement mit
691 MWd /kg SM nach 80 Jahren. Im Falle des MA-Brennelements erreicht das mit
575 MWd /kg SM abgebrannte Brennelement das Niveau des frischen MA-Nuklidvektors
ohne Abbrand nach 350 Jahren. Das bedeutet, die abgebrannten Pu-Brennelemente
konnten nach einer Zwischenlagerung von 80 Jahren auf gleichem Raumvolumen

gelagert werden wie die frischen Brennelemente. Nach 40.000 Jahren ist das abgebrannte
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Abbildung 4.31: Warmeentwicklung durch Nachzerfallswirme eines frischen und eines
abgebrannten Pu-Brennelements bei verschiedenen Endabbrinden. Als
Vergleich wird die erzeugte Warme der korrespondierenden Menge an

U im Gleichgewicht mit den Tochternukliden dargestellt.

Pu-Brennelement auf dem Niveau des natiirlichen Urans angelangt, wo hingegen das
frische Brennelement 150.000 Jahren Lagerung benotigt.

Ein hoherer Abbrand des Pu-Brennelements auf 900 MWd /kg SM verkiirzt die Zeit bis
zum Erreichen des Uranniveaus auf 20.000 Jahre. Anschliefiend erreicht die Nachwérme
ein Plateau, hervorgerufen durch die Elemente Blei, Radium und Thorium. Dieses
Plateau tritt fiir das abgebrannte MA-Brennelement noch vor dem Erreichen des
Uran-Referenzniveaus ein. So wird erst nach 500.000 Jahren dieses Niveau erreicht.
Insgesamt zeigt sich eine Reduzierung in den Nachwérme, was Vorteile bei der kompakten
Lagerung der Brennelemente bringt. Wie bei den Toxizitdten zeigt sich, je hoher der

Abbrand, desto stéirker ist die Reduzierung der Nachwérme.
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4.6 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden die maximalen Entladeabbréinde, Toxizitdten und
Nachzerfallsleistungen bei der Endlagerung ermittelt. Der gewiinschte Abbrand von
800 MWd /kg SM kann fiir die gegebene Referenz-Reaktorgeometrie und Brennelemente
nicht erreicht werden.

Die Neutronenfluss-, Leistungs- und Temperaturverteilungen der mit verschiedenen
Brennelementen beladenen Reaktoren wurden untersucht und das Verhalten im
Storfall analysiert. Dabei sind Leistungs- und Neutronenflussverteilungen sehr
heterogen und die Temperaturen im Partikel viel zu hoch. Damit muss fiir ein
mogliches, genehmigungsfihiges Konzept die Leistung reduziert werden. Weitere
Sicherheitsvorkehrungen, wie z.B. durch einen Gas-Zwischenkiihlkreislauf, zum
Ausschluss von Wassereinbruch, werden gefordert.

Durch die Nutzung von Nukliden aus abgebrannten Brennelementen ist es moglich,
die Menge an radioaktiven Abfall im LWR zu reduzieren und die Uran-Ressourcen

zu schiitzen. Mit den in Tab.4.3 gegebenen Werten kann eine Abschitzung iiber die

Tabelle 4.3: Abschdtzung, welche Menge an LWR-Brennelementen fiir eine komplette
Beladung tm HTR notwendig ist.

Schwermetallgehalt im LWR-Brennelement [85] 530kg
Schwermetallgehalt im HTR-Brennelement 2g
Anteil an Schwermetall eines abgebrannten

LWR-Brennelements fiir ein HTR-Brennelement 200g
Anzahl Brennelemente im LWR 150 - 200
Anzahl Brennelemente im HTR 450.000

Menge an LWR-Brennelementen zur kompletten Befiillung eines HTRs durchgefiihrt
werden. Da nur 1% des Schwermetalls eines abgebrannten LWR-Brennelements aus den
benotigten Plutoniumisotopen besteht, konnten bei effektiver Wiederaufbereitung aus
einem LWR-Brennelement ca. 2650 HTR-Brennelemente produziert werden. Damit kann
mit 170 LWR-Brennelementen eine komplette Beladung eines HTR erstellt werden. Bei
einer durchschnittlichen Verweilzeit eines LWR-Brennelements von 5 Jahren steht alle
5 Jahre eine komplette Beladung fiir den HTR zur Verfiigung.

Aus den abgebrannten LWR-Brennelementen wird zuséatzliche Energie gewonnen. Ein
Abbrand von 41,2 MWd/kg Uran des LWR-Brennelements entspricht einem Abbrand
von 8,24 MWd pro 2,0g Pu fiir ein HTR-Pu-Brennelement. Andererseits entspricht ein
HTR-Pu-Brennelement mit einem Abbrand von 691 MWd pro kg Plutonium einem
Abbrand von 1,382MWd pro 2,0g Pu fiir ein HTR-Pu-Brennelement. Damit kénnen

aus dem LWR-Brennelement nochmals zusatzlich 17 % Leistung gewonnen werden. Die
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Idee dieses Projekts ist daher fortschrittlich und wére auch wirtschaftlich sinnvoll. Nicht
beriicksichtigt wurde bei dieser Abschitzung die bendtigte Energie zur Extraktion der
Nuklide aus den LWR-Brennelementen.

Fiir die Endlagerbedingung zeigt sich, dass die Nachzerfallsleistung zu Beginn hoéher
ist, als die des aus dem abgebrannten LWR-Brennelement extrahieren Plutoniums.
Nach 100 Jahren jedoch sinkt die Wérmeentwicklung unter das Niveau des frischen
Brennelements. Dadurch kénnten nach dieser Zeit die Brennelemente kompakter gelagert
werden, als es zuvor moglich gewesen wire. Als Voraussetzung gilt, dass die Brennelemente
zuvor 100 Jahre in einem Zwischenlager gelagert und gekiihlt werden miissen. Die
anschliefsende kompakte Endlagerung kann Kosten sparen, welche die Zwischenlagerung
rechtfertigen. Die Ingestions- und Inhalationstoxizitédten erreichen nach kiirzerer Zeit
das Referenzniveau des natiirlichen Urans. Mit noch groferen Abbrinden kénnten die
Endlagerbedingungen noch weiter optimiert werden.

Der Reaktor ist jedoc in dieser Form nicht genehmigungsfahig. In Kap.6 wird versucht,
durch verschiedene Anderungen des Referenzsystems einen Reaktor zu finden, der die

Vorteile dieses Systems iibernimmt und die Nachteile ausbessert.






5 Analyse von Sondereffekten

In diesem Kapitel werden verschiedene Effekte der im letzten Kapitel dargestellten
Ergebnisse analysiert. Die hohen Partikeltemperaturen sollen iiber ein analytisches
Verfahren verifiziert werden. Aufserdem wird analysiert, wie sich das Spektrum in einem
Gemisch aus Brennelementen mit stark unterschiedlichem Abbrand verhélt. Ein Vergleich
der Steuerstabwirksamkeit, die in Kap. 4.2.4 mittels MCNP berechnet worden ist, wird
in einem Unterkapitel mit zwei- und dreidimensionaler Diffusionsrechnung verglichen. Im

letzten Teil wird der maximale mogliche Abbrand in einem kritischen System abgeschétzt.

5.1 Uberpriifung der Partikeltemperatur

Im Ergebniskapitel zeigte sich, dass bei gleicher Reaktorleistung die maximale
Partikeltemperatur des Pu- und MA-Partikels mehr als 550 °C bzw. 300 °C hoher ist als
die des Uranpartikels (siche Kap.4.2.1). In diesem Kapitel sollen mittels der Losung der
Wiérmeleitungsgleichung diese Partikeltemperaturen validiert werden.

Fiir die Berechnung der Temperatur im Inneren eines einzelnen Partikels wird eine
konstante Leistung von 100 mW angenommen und die Warmeleitfahigkeit fiir PuO,
und UO, als identisch vorausgesetzt. Die genutzten Parameter werden in Tab.5.1
wiedergegeben.

Hierfiir wird die Warmeleitungsgleichung

0T (x,t)
ot

in einer eindimensionale Berechnung mittels einem in MATLAB implementierten partiellen

= Ax) - AT (x,t) 4+ qo(x) (5.1)

Differenzialgleichungslosers gelost. In GI. 5.1 steht T'(z,t) fiir die orts- und zeitabhéngige
Temperatur, A(z) fir die Warmeleitfdhigkeit der einzelnen Materialien und go(z)
repréasentiert die ortsabhingig erzeugte Warme.

Die Oberflichentemperatur der Brennelemente ist durch die Gastemperaturverteilung im
Reaktor gegeben. Diese Verteilung ist im U-beladenen und im Pu-beladenen Reaktor
nahezu gleich. Da die Warmeiibertragung im Graphit ebenfalls identisch ist, wird fiir
beide Systeme an der Aufenseite der vierten Beschichtung eine Temperatur von 950 °C
als Randbedingung angenommen.

In Abb.5.1 ist das Ergebnis fiir ein U-Partikel gezeigt. Da eine zeitlich konstante

Leistungsabgabe angenommen worden ist, bildet sich ein stationéres Gleichgewicht.

79
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Tabelle 5.1: Parameter zur Berechnung der Partikeltemperatur.

Radius Pu-Partikel pm 100
Radius U-Partikel pam 250
Warmeleitféhigkeit A im Partikel W/mK 1,7
Warmeleitfiahigkeit A in der 1. Schicht W/mK 0,5
Wirmeleitfahigkeit A in der 2. Schicht W/mK 4.0
Wiérmeleitfahigkeit A in der 3. Schicht W/mK | 12,544
Warmeleitféhigkeit A in der 4. Schicht W/mK 4,0
Leistung im Partikel (Pu und U) mW 100
Temperatur an der Aufenseite der 4. Beschichtung °C 950

In der Partikelmitte entsteht eine Temperatur von 978 °C, das sind 28 °C mehr als an
der dufersten Beschichtung. Der grofe Unterschied des Pu-Partikels zum U-Partikel ist
der weniger als halb so grofle Radius. Damit ist die Leistungsdichte im Pu-Partikel
bei gleichbleibender produzierter Leistung acht Mal so grof wie im U-Partikel. Uber
die Kugeloberfliche bildet sich eine vierfach grofere Temperaturdifferenz zwischen
Partikelmitte und Aufenseite der Beschichtung fiir das Pu-Partikel (siehe Abb. 5.2). Der
Temperaturunterschied betragt 102 °C.

Um die gleiche Partikeltemperatur zu erhalten, darf die Leistung eines Pu-Partikels
maximal ein Achtel der Leistung eines U-Partikels betragen. Zusétzlich sind in einem

Pu-Brennelement mit 48.817 Partikel dreimal soviel Partikel wie im U-Brennelement mit
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Abbildung 5.1: Temperatur eines Uranpartikels inkl. Beschichtung mit 100mW Leistung.



5.1 Uberpriifung der Partikeltemperatur 81

1060

1051,9 °C

1040

1020

1000

Temperatur [° C]

960

953,4 °C
S |

0 0,005 0,01 0,015 0,02 0,025 0,03 0,035
Radius [cm]

940

Abbildung 5.2: Temperatur eines Plutoniumpartikels inkl. Beschichtung mit 100mW

Leistung.

14.734 Partikel. Unter der Annahme, dass alle Partikel in einem Brennelement die gleiche
Leistung erzeugen, darf die maximale Leistung eines Pu-Brennelements ca. 21 % der
Leistung eines U-Brennelements betragen, um die gleiche Partikel-Temperaturdifferenz
zu erhalten.

In den unterschiedlich beladenen Reaktor wird eine Leistung von 400 MW, erzeugt. Die
unterschiedlichen Leistungsverteilungen spiegeln sich auch in den Brennelementleistungen
wider.

In Tab.5.2 wird die maximale Brennelementleistung und die daraus resultierende
Partikelleistung der drei unterschiedlich beladenen Reaktoren angegeben. Fiir
die in der Tabelle angegebenen maximalen Partikelleistungen lassen sich die
Temperaturunterschiede zwischen Partikelmitte und der Aufsenseite der 4. Beschichtung
berechnen. Diese liegen fiir U bei 62°C, fiir Pu bei 151°C und fii MA bei 110°C. Da

die Aufsenseite der Brennelemente nahezu gleiche Temperaturen aufweisen, steigt die

Tabelle 5.2: Maximale Brennelement- und Partikelleistung im mit Pu-, MA- wund
U-Brennstoff beladenen Reaktor.

‘ Brennelement | Partikel
U 3254 W 220 mW
Pu 7248 W 148 mW
MA 5296 W 108 mW
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Partikeltemperatur im Inneren an. Die grofsen Temperaturdifferenzen im Pu-Partikel
konnen damit erklart werden.

Fiir eine Verminderung der maximalen Temperatur im Partikel muss die Leistung
pro Brennelement verringert werden. Dafiir kann entweder die Leistung des Reaktors
reduziert, die Leistungsmaxima im Reaktor durch Beladestrategien verdndert oder der
Abbrand reduziert werden. Eine andere Mdoglichkeit ist, die Anzahl der Partikel im
Brennelement zu erhéhen. Das bedeutet, dass der Schwermetallgehalt pro Brennelement
steigt. Da dadurch das Moderator-zu-Brennstoff-Verhiltnis sinkt, wird der Reaktor noch
stérker untermoderiert. Dies wiirde negative Auswirkungen auf unterschiedliche Szenarien,

u. a. dem Wassereinbruch, haben.

5.2 Cluster Berechnungen

Durch den Abbrand &dndert sich die Anteile der einzelnen Nuklide im Brennelement. Dies
kann, je nach Zusammensetzung, zu einer Verédnderung im Neutronenspektrum fiihren.
Fiir ein U-Brennelement kann gezeigt werden, dass sich das Spektrum des einzelnen
Brennelements bis zu einem Abbrand von 100 MWd /kg SM nicht &ndert. Dadurch kann
bei der Berechnung der Wirkungsquerschnitte das mittlere Spektrum, repréasentiert durch
eine mittlere Isotopendichte, in einer Zone genutzt werden.

Durch den hohen Abbrand im Pu-Brennelement &ndert sich die Zusammensetzung
der Nuklide stark. Dadurch entstehen unterschiedliche Neutronenspektren, wenn das
Brennelement isoliert betrachtet wird (siehe Abb.5.3). Fiir diese Abbildung werden
die Spektren in einem unendliches Gitter aus identischen Brennelementen betrachtet
(berechnet mit MCNP 5). Dabei werden fiir die unterschiedlichen Umlaufe im Reaktor
und den damit vorliegenden Abbrénden einzelne Rechnungen durchgefiihrt. Die genutzten
Isotopendichten werden aus einer Abbrandzone im unteren Bereich des Pu-Reaktors
aus der ZIRKUS-Berechnung entnommen. Im Brennelement mit dem niedrigsten
Abbrand (ca. 363MWd/kg SM) wird das Spektrum im thermischen Energiebereich
durch die Resonanzen der Plutoniumisotope (siche auch Abb.4.3) stark reduziert. Bei
700 MWd /kg SM Abbrand existiert im Vergleich ein fiinffach groferes thermisches
Maximum. Dies resultiert aus der Verdnderung des Moderator-zu-Spaltstoff-Verhéaltnisses,
was sich erst bei grofen Abbranden bemerkbar macht.

Im Reaktor befinden sich Brennelemente mit unterschiedlichem Abbrand nebeneinander.
Um dies zu simulieren, wird ein Brennelement von fiinf Brennelementen mit
unterschiedlichen Abbranden umgeben. Die daraus resultierenden Spektren in den
einzelnen Brennelementen werden in Abb. 5.4 dargestellt. Die Einheiten auf der y-Achse
sind identisch zu Abb. 5.3.
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Abbildung 5.3: Neutronenspektrum in einem einzelnen Pu-Brennelement, welches sich

in einem unendlichen Gitter aus Pu-Brennelementen mit identischem

Abbrand befindet.
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Abbildung 5.4: Neutronenspektrum in einem einzelnen Pu-Brennelement, welches sich in

emnem unendlichen Gitter aus Pu-Brennelementen mit unterschiedlichen

Abbrdnden befindet.
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Abbildung 5.5: Vergleich der Neutronenspektren im Pu- wund U-Brennelement im
unendlichen Gitter aus Brennelementen mit unterschiedlichen Abbrinden.
Die Spektren des U-Brennelements mit unterschiedlicher Abbrinden liegen

aufeinander.

Die Auswirkungen der unterschiedlichen Abbréande sind geringer als bei der Analyse eines
einzelnen Brennelements. Der Einfluss der umliegenden Brennelemente auf das einzelne
Brennelement spielt eine entscheidende Rolle fiir das Spektrum im Brennelement.

Da die Diffusionsldnge der Neutronen in Grafit mit 59 cm viel grofser ist als bei Wasser
mit 2,85 cm, haben die benachbarten Brennelemente einen grofsen Einfluss auf das einzelne
Brennelement. Die Spektren in Abb. 5.3 sind deshalb nicht représentativ fiir ein Gemisch
von Brennelementen unterschiedlichen Abbrands.

In Abb.5.5 werden die Neutronenspektren der verschiedenen Abbrande von Pu im
Vergleich zu den Spektren bei verschiedenen Abbranden von U dargestellt. Die Abbrande
der U-Brennelemente liegen zwischen 30 MWd/kg SM und 107 MWd/kg SM. Es zeigt
sich keine Verdnderung im Spektrum von U, wodurch die Linien in Abb. 5.5 aufeinander
liegen. Fiir Pu zeigt sich eine geringe Veranderung der Spektren bei 0,3eV und 1eV. Dies
entspricht den Resonanzen von *°Pu und 2*'Pu bzw. 2*°Pu, deren Menge sich durch
den Abbrand verdndert. Diese Abbildung zeigt, dass das Neutronenflussspektrum im
thermischen Bereich fiir Pu eine Groéfenordnung kleiner ist als fiir U. Dies liegt an den
Resonanzen der verschiedenen Plutonium-Isotope im thermischen Energiebereich, die bei

Uran nur in geringem Mafe vorhanden sind.
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Abbildung 5.6: Steuerstabwirksamkeiten eines mit U-Brennelementen beladenen Reaktors
mittels MCNP5 und ZIRKUS mit wverschiedenen Bordquivalenten.
Hohe = 0cm entspricht der Oberkante der Kugelschiittung. Ap = 0%
entspricht der Gleichgewichtsstellung der Steuerstdbe im stationdren
Volllastbetrieb.

5.3 Ermittlung der Steuerstabwirksamkeit im

Zweildimensionalen

In Kap.4.2.4 wurde die Wirksamkeit der Steuerstdbe mittels MCNP 5 ermittelt. Fiir eine
zweidimensionale Berechnung werden die Steuerstidbe als homogene Ringzone modelliert.
Hierfiir muss das passende Bor-Aquivalent ermittelt werden, welches die 24 Steuerstibe
reprisentiert (siche auch Kap.2.1). Das fiir die bisherigen ZIRKUS-Rechnungen
genutzte Bor-Aquivalent wird aus der mittleren Bornukliddichte, die im PuMA-Projekt
mit 6,0-10% cm™ vorgegeben ist, bestimmt. Ein Vergleich der Steuerstabwirksamkeit
zwischen der dreidimensionalen MCNP 5- und der zweidimensionalen ZIRKUS-Rechnung
soll zeigen, ob dieser Wert das System realistisch wiedergibt. Zuerst wird eine Berechnung
fir den mit U-Brennelementen beladenen Reaktor analysiert (sieche Abb.5.6). Dabei
wird das Boradquivalent auf der kompletten Kernhéhe als konstant angenommen. Wenn
die Steuerstidbe komplett eingefahren werden, sind in Bereichen des Reflektors nur
12 Steuerstdabe vorhanden und nicht wie bei der Gleichgewichtsstellung 24 Steuerstébe.
Wird dies nicht beriicksichtigt, so wird die Wirksamkeit der Steuerstibe iiberschétzt
(siche Abb.5.6 - blaue Kurve ,Zirkus ohne Berticksichtigung der endlichen Lénge").
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Abbildung 5.7: Steuerstabwirksamkeiten von Pu mittels MCNP 5, CITATION und ZIRKUS
bei verschiedenen Bordquivalenten. Hohe = 0 cm entspricht der Oberkante
der Kugelschiittung. Ap = 0% entspricht der Gleichgewichtsstellung der

Steuerstabe im stationdren Volllastbetrieb.

Fiir die Beriicksichtigung der Steuerstablénge wird das Boréquivalent in den Bereichen,
in denen nur 12 Steuerstdbe im Reflektor vorhanden sind, halbiert. Trotz dieser
Veréinderung der Modellierung wird bei komplett eingefahrenen Steuerstiben zu viel
Reaktivitdt absorbiert (siehe Abb.5.6 - rote Kurve). Daher muss das Bordquivalent
entsprechend angepasst werden, sodass die Steuerstabkurven von der zweidimensionalen
Diffusionsrechnung ZIRKUS und der dreidimensionalen Transportrechnung MOCNP 5
tibereinstimmen. Insgesamt wird gezeigt (siehe Abb.5.6 - griine Kurve), dass fiir den
U-beladenen Reaktor ein geeigneten Borédquivalent gefunden werden kann, sodass die zwei-
und die dreidimensionale Steuerstabkurve eine gleiche Wirksamkeit iiber den gesamten
Reaktorkern aufzeigen.

In Abb.5.7 ist die Reaktivitdtsinderung bei den verschiedenen Stabstellungen fiir
mit Pu-Brennelementen beladenen Reaktor zu erkennen. Ein mit MA-Brennelementen
beladener Reaktor zeigt dhnliches Steuerstabverhalten.

Die im PuMA-Projekt vorgegebene Bor-Nukliddichte zeigt eine zu grofe Wirksamkeit
der Steuerstébe bereits im oberen Drittel des Reaktorkerns (siehe Abb. 5.7 - rote Kurve;
endlichen Lange der Steuerstédbe wird berticksichtigt). Eine Anpassung des Bordquivalents

zeigt keine Verbesserung.
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Abbildung 5.8: Thermischer Neutronenfluss von CITATION (links) und MCNP5 (rechts)
bei verschiedenen Stabstellungen: a) komplett ausgefahrene Steuerstibe;
b) Steuerstibe in Gleichgewichtsposition; c) Steuerstibe bis ins untere

Drittel des Reaktors eingefahren.

Um diese unterschiedlichen Ergebnisse zwischen dem U-beladenen und dem Pu-beladenen
Kern zu erkldren, wird im ersten Schritt ein dreidimensionales Modell des PBMRs
fiir das Diffusionsprogramm CITATION erstellt. Die verwendeten Wirkungsquerschnitte
werden aus der ZIRKUS-Berechnung iibernommen. Unter Variation des Bor-Aquivalents
wird versucht, die Steigung der Reaktivitatskurve analog zu MCNP5 zu berechnen
(siche Abb.5.7 - blaue Kurve). Mittels des dreidimensionalen Diffusionsmodells l&sst
sich die zweidimensionale Steuerstabwirksamkeit des Diffusionsprogramms in ZIRKUS

gut reproduzieren. Jedoch lédsst sich auch hier kein einheitliches Bordquivalent finden,
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dass die Ergebnisse der dreidimensionalen Transportlosung reproduzieren. Damit liegt
das Problem nicht in der Reduzierung auf zwei Dimensionen, sondern vielmehr in der
Losung der Diffusionsgleichung.

Die Diffusionstheorie unterstellt ein quasihomogenes Medium mit isotroper Streuung. Fiir
diese Annahme darf sich die Neutronenflussdichte in einem Bereich von zwei bis drei
mittleren freien Wegldngen nicht &ndern. Der grofie thermische Neutronenflussgradient,
der beim mit Pu- bzw. MA-Brennelementen beladenen Reaktor im Grenzbereich zum
Reflektor auftritt, kann mit dieser Theorie nicht korrekt abgebildet werden. Dies
zeigt auch ein Vergleich des thermischen Neutronenflusses zwischen CITATION und
MCNP 5 bei verschiedenen Stabstellungen (siche Abb.5.8). Bei MCNP 5 wird ein groberes
Maschennetz fiir die Neutronenflussbestimmung verwendet. Bei gleicher Normierung zeigt
MCNP5 in allen Stabstellungen einen grofseren Einfluss der Reflektoren, sodass der
thermische Neutronenfluss in den Seitenreflektoren grofer ist. Auch der Decken- und der
Bodenreflektor zeigen einen stéarkeren Effekt bei der MCNP 5-Rechnung.

Die Gradienten konnen nur mit Hilfe der Transportlosung richtig dargestellt werden.
Die Néherung der Diffusionslésung reicht fiir den Pu-beladenen Reaktor nicht aus, um
hinreichend gute Ergebnisse zu erzielen. Fiir die Steuerstabwirksamkeit ist nur die Losung

der Transportgleichung mit MCNP 5 die korrekte Losung.

5.4 Betrachtung des maximalen Entladeabbrands

Die in Kap.4 dargestellten maximalen Abbréinde werden fiir ein stationédres System
bei gegebener Brennelementgeometrie und Nuklidvektoren erreicht. Mittels einiger
Vereinfachungen wird in diesem Kapitel der maximal mogliche Entladeabbrand
bestimmt. Damit sollen die Effekte verstanden werden, wodurch die Grenze des

maximalen Entladeabbrands beeinflusst wird.

Idee zur Abschitzung des maximalen Entladeabbrands

Betrachtet wird ein einzelnes Brennelement, welches in einem stationédren kritischen
Reaktor abgebrannt wird. Prinzipiell hat ein Reaktor eine begrenzte geometrische
Ausdehnung. In dieser Uberlegung wird der Reaktor jedoch als punktférmig angenommen.
Bei grofer Anzahl von Umléaufen verandern sich die Isotopendichten von einem Zeitschritt
zum néchsten nicht, sodass im stationédren Gleichgewicht die mittleren Isotopendichten
in allen Zonen in etwa gleich sind. Der maximale Entladeabbrand ist nicht abhéngig von
der Reaktorgeometrie und der Anzahl der Rezyklierungen, wie in Tab. 5.3 dargestellt.
Fiir die Annahme des punktformigen Gleichgewichtssystems miissen folgende Parameter

definiert werden (der Index ,m*“ steht im Folgenden fiir den Mittelwert des Parameters):
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Tabelle 5.3: Mittlerer Entladeabbrand fiir unterschiedliche Anzahl an Rezyklierungen in

unterschiedlichen Reaktorgeometrien.

6 Umlaufe PBMR | 691 MWd/kg SM
12 Umléufe | PBMR | 691 MWd/kg SM
20 Umléufe | PBMR | 700 MWd /kg SM
15 Umlaufe | HTR-PM | 700 MWd /kg SM

1. Gesucht ist der maximale mittlere Entladeabbrand des Reaktors

Einzelne Brennelemente konnen prinzipiell héhere Abbrande erreichen. Dies entspricht
jedoch nicht der gegebenen Fragestellung nach dem maximalen Entladeabbrand eines
kritischen Systems.

= Der maximale Entladeabbrand des Reaktors entspricht dem eines einzelnen

Brennelements.

2. Definition eines mittleren Abbrands A,,

Das System liegt im Gleichgewichtszustand vor, d.h. Isotopendichten und
Multiplikationskonstante andern sich nicht mit der Zeit und ein mittlerer Abbrand
A,, liegt vor. In Abb. 5.9 ist der Abbrandverlauf eines Plutonium-Brennelements in einem

konstanten Neutronenfluss dargestellt.

1000 I : :
= 800f 1
7]
g 600
ﬁ - -
=
2
S 400t i
g
=
<=
< 200F 1
O 1 1 1
0 5.000 10.000 15.000 20.000

Zeit [d]

Abbildung 5.9: Abbrand eines Pu-Brennelements mit konstantem Neutronenfluss iber der

Zeit (Rechnung mit ORIGEN2.2).
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Der Abbrand zeigt keinen linearen Zuwachs. Der mittlere Abbrand wird nicht {iber den
halben Entladeabbrand, sondern iiber eine mittlere Verweilzeit t,, definiert.
= Der mittlere Abbrand A,, des Systems ist gegeben durch eine mittlere Verweilzeit t,,

der Brennelemente im Reaktor.

3. Angabe eines Neutronenflusses

Wie in Kap. 5.2 gezeigt, ist das Neutronenspektrum in einem einzelnen Brennelement

nicht durch die jeweilige Isotopendichte gegeben, vielmehr muss die Umgebung des

Brennelements betrachtet werden. Daher wird ein konstanter mittlerer Neutronenfluss fiir

die Abschétzung des maximalen Entladeabbrands verwendet. Aus der ZIRKUS-Rechnung

ergibt sich folgender mittlerer Neutronenfluss ¢p,:
Gpu = 1,47 104

cm?s

Dieser hat nur eine geringe Abhéngigkeit vom mittleren Abbrand. Eine Fehlerabschéatzung

hierzu folgt am Ende des Kapitels.

= Der Neutronenfluss fiir das System ist durch einen mittleren Neutronenfluss ¢,,

gegeben.

4. Brennstoff- und Moderatortemperatur

Da der Reaktor als punktférmig angenommen wird, muss fiir den Brennstoff und den
Moderator eine mittlere Temperatur T,,ermittelt werden. Hierfiir wird die in ZIRKUS
berechnete Temperaturverteilung volumetrisch gemittelt. Eine anschliekende Rechnung
zeigt, dass die gemittelten Temperaturen mit den Isotopendichten im stationaren
Gleichgewicht einen kritischen Reaktor hinreichend gut représentieren.

Damit ergeben sich folgende mittleren Temperaturen fiir Plutonium:

Brennstofftemperatur: 777 °C
Moderatortemperatur: 742 °C

Die Wirkungsquerschnitte sind abhéngig von der mittleren Temperatur. Eine
Fehlerabschéatzung folgt ebenfalls am Ende des Kapitels.

= Fiir Brennstoff und Moderator wird eine mittlere Temperatur T,, angegeben.

5. Mikroskopische Wirkungsquerschnitte

Die mikroskopischen Wirkungsquerschnitte o sind abhidngig vom Abbrand A. Dies liegt
an der Anderung der Nukliddichten und somit an der Verinderung des Spektrums.
Im vorliegenden Fall wird von einem stationdren System bei mittlerem Abbrand
ausgegangen. Das Spektrum &ndert sich nicht, da der mittlere Abbrand im System
konstant bleibt. Daher bleiben die Wirkungsquerschnitte iiber dem Abbrand eines

einzelnen Brennelements konstant.
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Fiir die genauen Werte muss der mittlere Abbrand des Systems bekannt sein.
= Die Wirkungsquerschnitte im einzelnen Brennelement sind durch mittlere

Wirkungsquerschnitte o, gegeben, die vom mittleren Abbrand A,, abhingig sind.

6. Beriicksichtigung der Leckage

In einem raumlich begrenzten System wird ein Teil der Neutronen aufserhalb der
Kugelschiittung absorbiert. Dieser Verlustterm muss bei der punktformigen Betrachtung
beriicksichtigt werden, da sonst mehr Neutronen zur Verfiigung stehen als im endlichen
Reaktor.

Eine Abschétzung iiber die Menge an verlorenen Neutronen im System ist durch den
Vergleich zwischen ki, und keg moglich. k¢ beschreibt die Multiplikationskonstante
eines Brennelements im unendlichen Gitter, welches mit MICROX2 bestimmt werden
kann. keg betrachtet die Multiplikationskonstante des endlichen Reaktors (berechnet mit
ZIRKUS). Fiir den Vergleich kann zum einen das ki, eines frischen Brennelements, zum
anderen das k.g eines mit ausschliefslich frischen Brennelementen beladenen Reaktors bei

gleichen Temperaturen ermittelt werden.

Tabelle 5.4: Multiplikationskonstanten fir ein frisches Brennelement im unendlichen

Gitter (kiys) und fiir ein mit frischen Brennelementen beladener Reaktor

(Kegr)-

King keg  Ap|%]
U (PBMR) 1437 1347 63
U (HTR-PM) | 1486 1241 16,5
Pu (PBMR) | 1,197 1,222 -2,1
Pu (HTR-PM) | 1,197 1,140 48

In Tab.5.4 werden die ki - und keg-Werte von verschiedenen Brennelementen und
Reaktorgeometrien dargestellt. Fiir ein U-Brennelement ist die Multiplikationskonstante
des unendlichen Systems 6 - 16 % grofer als die des endlichen Systems. Die verschiedenen
kine flir U liegen an den unterschiedlichen Anreicherungen der Brennelemente in den
Definitionen der unterschiedlichen Reaktoren.

Das kit des frischen Pu-Brennelements, hat einen um 4,8 % grofseren Wert als das keg des
mit Pu-Brennelementen beladenen HTR-PM. Im PBMR ist die Multiplikationskonstante
fiir das unendliche System kleiner als fiir das endliche. Das bedeutet, die Neutronenverluste
des endlichen Systems haben einen positiven Einfluss auf das System. Um dies zu erklédren
werden die adjungierten Neutronenfliisse verglichen. Der adjungierte Neutronenfluss ist
proportional zum Reaktivitdtseinfluss eines Neutrons einer gewissen Energie an einem
bestimmten Punkt im Reaktor. Dadurch ist es moglich, die Importanz der verschiedenen

Neutronenfliisse auf die Reaktivitat zu bestimmen.
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Das Pu-Brennelement besitzt einen hohen Anteil des Isotops 24°Pu, welches eine starke
Einfangresonanz bei 1eV hat (siehe auch Abb.4.3). Durch diese Resonanz werden viele
Neutronen absorbiert, die von héheren Energien durch Stofsprozesse in niedrigere Energien
gestreut werden. Im Randbereich der Kugelschiittung gelangen schnelle Neutronen in
den Reflektor. Dort werden sie durch Stofprozesse abgebremst und gelangen unterhalb
der Einfangresonanz von 2*°Pu wieder in den Reaktor. Unterhalb von 1eV sind
einige Spaltresonanzen anderer Pu-Isotope. Da das aus dem Reflektor zuriickgestreute
Neutron nun eine hohe Spaltwahrscheinlichkeit aufweist, hat dieses Neutron eine hohere
Wirksamkeit als das schnelle Neutron vor der Streuung im Reflektor. Dieser Aspekt kann
mithilfe des adjungierten Neutronenflusses verifiziert werden. Die Berechnung wird mit
dem Diffusionsprogramm CITATION durchgefiihrt. In Tab. 5.5 werden die Energiegrenzen

fiir die einzelnen Energiegruppen dargestellt.

Tabelle 5.5: Energiegruppeneinteilung in eV fir die Berechnung der adjungierten

Neutronenfliisse.
1. Energiegruppe | 20,0 -10° - 1,1109-10°
2. Energiegruppe | 1,1109-10° - 7,10174-103
3. Energiegruppe | 7,10174-10% - 1,2341-103
4. Energiegruppe | 1,2341-10>° - 101,301
5. Energiegruppe | 101,301 - 29,0232
6. Energiegruppe | 29,0232 - 2,38237
7. Energiegruppe | 2,38237 - 1,00375
8. Energiegruppe | 1,00375 - 0,407
9. Energiegruppe | 0,407 - 0,12
10. Energiegruppe | 0,12 - 0,020075
11. Energiegruppe | 0,020075 - 0,00

Die siebte Energiegruppe beinhaltet die Absorptionsresonanz des ?*°Pu-Isotops. Fiir die
Analyse werden alle adjungierten Neutronenflissse auf das Maximum des adjungierten
Neutronenflusses der siebten Energiegruppe normiert. Dadurch kann die Wirksamkeit
der Neutronen oberhalb und unterhalb der Resonanz betrachtet werden.

In Abb.5.10 sind die adjungierten axialen Neutronenfliisse der einzelnen Energiegruppen
fir Pu und U im Gleichgewichtskern an der Grenze zwischen Kugelschiittung und
Aufenreflektor dargestellt. Die adjungierten Neutronenfliissse acht bis elf sind fiir
den U-beladenen Reaktor gleich wirksam und sind im Maximum 5% hoher als der
Neutronenfluss der siebten Energiegruppe. Da 2?*°Pu im Reaktor nur in geringen
Mengen vorkommt, ist der Einfluss der Absorptionsresonanz klein. Die adjungierten
Neutronenfliisse der achten bis elften Energiegruppe zeigen fiir den Pu-beladenen
Reaktor eine bis zu 20% hohere Wirksamkeit als der normierte Neutronenfluss der

siebten Energiegruppe.
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Damit zeigt sich, dass die in den Reaktor zuriickgestreuten Neutronen fiir den
mit Pu-Brennelementen beladenen Reaktor einen grofen Einfluss haben. Die aus
dem Reflektor in den Reaktor zuriickgestreuten Neutronen kénnen durch ihre hohe
Wirksamkeit die Leckage im Kern kompensieren.

= Es ist keine Beriicksichtigung der Leckage notwendig.

Losungsansatz:

Zeit bis zur Entladung = 2 x Verweilzeit bis zum mittleren Abbrand

Um eine Aussage iiber den maximalen Entladeabbrand A. zu erhalten, wird ein
frisches Brennelement mit den oben gegebenen Parametern abgebrannt. Der Index
¢ steht fiir den Zeitpunkt der Brennelement-Entnahme. Der Neutronenfluss und die
Wirkungsquerschnitte des einzelnen Brennelements verandern sich nicht iiber der Zeit,
da sich das System im stationdren Gleichgewicht befindet. Das Brennelement ist doppelt
so lange im Reaktor, wie ein Brennelement, das den mittleren Abbrand des Reaktors
symbolisiert.

Das bedeutet:

Um nun den maximalen Entladeabbrand zu erhalten, wird der Abbrand bendtigt, der
zum Entladezeitpunkt vorliegt. Die Entladezeit ist gegeben durch die doppelte mittlere

Verweilzeit im Reaktorkern. Damit gilt:

Ac(te) = A2 tn)

Losung mittels dem gekoppelten System ORIGEN 2.2 + MICROX 2

Mittels dieser Annahmen kann eine Abschatzung zum maximal moglichen Entladeabbrand
durchgefiihrt werden. Hierfiir wird im gekoppelten System aus ORIGEN 2.2 und MICROX 2
eine Abbrandberechnung mit konstantem Neutronenfluss durchgefiihrt. Die in MICROX 2
jedes Mal neu berechneten Wirkungsquerschnitte sind abbrandabhangig und werden im
Folgenden verwendet.

Um nun ein Brennelement in einem System mit mittlerem Abbrand abbrennen zu lassen,
muss die Kopplung verdndert werden. Es werden konstante Wirkungsquerschnitte fiir die
Abbrandrechnung verwendet. Daher ist ein Aufruf des Spektralprogramms MICROX?2
nicht notwendig. Fiir die passenden Wirkungsquerschnitte sind mehrere Iterationen
notwendig. Folgende Bedingung muss erfiillt sein:

Der Reaktor mit Wirkungsquerschnitten zu einem bestimmten Zeitpunkt t’ muss zu
diesem Zeitpunkt t’ kritisch sein.

In Abb.5.11 ist die Multiplikationskonstante kgeaktorkern (blau; linke Ordinatenachse)
und der Abbrand (griin; rechte Ordinatenachse) dargestellt. In diesem Fall sind die
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Abbildung 5.11: Verlauf der Multiplikationskonstante kreagtorkern und des Abbrands bei
konstantem Neutronenfluss und konstanten Wirkungsquerschnitten zum
Zeitpunkt t =970 Tage “iber der Zeit.

mittleren Wirkungsquerschnitte fiir den Zeitpunkt gewahlt wurden, an dem das System
kritisch ist. Dies ist zum Zeitpunkt ¢,, =970 Tage erreicht. Der mittlere Abbrand betragt
A, =464 MWd /kg SM.

Wirkungsquerschnitte mit t > 970 Tage reprisentieren einen hoheren mittleren Abbrand.
Dies bedeutet ein weicheres Spektrum. Daher erzeugen sie einen schnelleren Abbrand
und das System ist zu einem Zeitpunkt t < 970 Tage kritisch.

Um den Entladeabbrand zu bestimmen, wird der Abbrand bis zum Zeitpunkt
te=2-t, =1940 Tage berechnet. Der Abbrand zu diesem Zeitpunkt symbolisiert
den maximalen Entladeabbrand des Systems und liegt bei 671 MWd /kg SM.

Dieser Wert liegt etwas niedriger als der berechnete maximale Abbrand aus der
ZIRKUS-Berechnung. Einige Faktoren konnen diesen Wert beeinflussen. Diese werden im
nachsten Abschnitt diskutiert.

Fehlerbetrachtung

Die Betrachtung des Reaktors als Punkt ist nur in gewissem Mafe moglich. Durch die
sehr heterogene Leistungs- und Temperaturverteilung im Reaktor konnen lokal Effekte
auftreten, die in dieser Abschétzung nicht beriicksichtigt werden.

Eine Verdnderung im Neutronenfluss hat fiir den Abbrand keinen nennenswerten Einfluss.
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Eine Variation um +5% liefert eine Abweichung von +0,5% im Abbrand. Fiir einen
gewiinschten Abbrand von 800 MWd /kg SM wire daher eine Abweichung von knapp 200 %
im Neutronenfluss notwendig. Dieser Wert kann ausgeschlossen werden.

Eine Verdnderung in der Temperatur liefert verdnderte Wirkungsquerschnitte. Um
die Auswirkung der Verdnderung der Wirkungsquerschnitte insgesamt zu betrachten,
wird die Abbrandberechnung bei verschiedenen Temperaturen durchgefithrt und die
berechnete Reaktivitit ausgewertet. Eine Verdnderung in der Brennstoff- oder in der
Moderatortemperatur von 4+ 50 K liefert eine Verdnderung im Multiplikationskonstante
von =+ 0,12 %. Dies entspricht einer Anderung von 4 0,26 % im Abbrand. Damit beeinflusst
eine kleine Verdanderung der Temperatur nicht den maximalen Entladeabbrand.

Im oben berechneten Fall wurde keine Leckage berticksichtigt. Da aber bei der
Abschétzung der Leckage bei Pu das endliche System kritischer ist wie im unendlichen,
miisste ein weiterer Produktionsterm berticksichtigt werden.

Der ermittelte maximale Entladeabbrand gibt nur eine Abschédtzung und nicht den
Absolutwert wieder. Es zeigt sich, dass der im EU-Projekt geforderte maximale Abbrand
von 800 MWd /kg SM bis 1000 MWd /kg SM fiir ein kritisches System nicht realisierbar

1st.
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Einige in Kap.4 vorgestellten Ergebnisse machen eine Anderung des Reaktorkonzepts
notwendig.

Die Brennelementleistung muss reduziert werden, um die Temperatur im Partikel
abzusenken. Dies konnte durch eine Verringerung der Reaktorleistung erfolgen.
Alternativ konnte eine Geometrieinderung die Leistungsmaxima an den Reflektorgrenzen
reduzieren und somit auch die Temperaturen. Ein weiteres Problem ist der positive
Temperaturkoeffizient bei niedrigen Temperaturen. Fiir ein stabiles Anfahren des Reaktors
ist ein negativer Temperaturkoeffizient notwendig. Der Storfall mit Wassereinbruch
verursacht eine sehr hohe Reaktivitatszufuhr. Hierfiir muss das Verhaltnis zwischen
Moderator und Brennstoff-Masse im Kern verédndert werden.

Mit verschiedenen Variationen wird in diesem Kapitel versucht, Einfluss auf diese
Parameter zu haben. Verglichen werden die Varianten mit dem Pu-Brennstoff beladenen
Reaktor mit 400 MWy, bzgl. dem maximalen Entladeabbrand, der Leistungs- und
Neutronenflussverteilungen, der Partikel-Temperaturen und der Temperaturkoeffizienten.

Teilweise wird auferdem das Verhalten bei Wassereinbruch analysiert.

6.1 Reduzierung der Leistung

Fiir niedrigere Temperaturen im Partikel muss die Leistung pro Brennelement reduziert
werden. Deshalb wird in der ersten Variation die Leistung des Reaktors auf 200 MWy,
verringert. Im stationdren, kritischen Gleichgewicht ist der mittlere Entladeabbrand
identisch zu 400 MW,;, Leistung. Das Leistungsmaximum und der Leistungsverlauf sind
identisch. Die Maximalwerte haben sich halbiert. Die Partikeltemperatur sinkt von 1690 °C
auf 1276 °C. Fir Partikeltemperaturen unterhalb der stationdren Grenztemperatur von
1200 °C muss die Leistung auf 150 MW, reduziert werden.

Der Reaktivitatszuwachs durch Wassereinbruch éndert sich aufgrund der gleichbleibenden

Schwermetall- und Moderatormasse nicht. Der Moderatorkoeffizient ist im Bereich von
50 °C bis 300 °C positiv.
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6.2 Reduzierung des Schwermetallgehalts

Durch das relativ niedrige Verhaltnis von Moderator- zu Brennstoffmasse reagiert das
System mit starker Reaktivitdtszunahme bei Wassereinbruch. In dieser Variation wird
die Schwermetallmasse im Brennelement auf 1,0g verringert und somit der Anteil an
Brennstoffmasse im Reaktor halbiert. Ein &hnlicher Effekt wird erzielt, wenn reine
Grafitkugeln in den Reaktor gegeben werden, wodurch die Moderatormenge im Reaktor
erhoht wird.

Im stationdren Gleichgewicht erreicht dieses System einen maximalen Entladeabbrand
von 675 MWd/kg SM. Im Vergleich zum stationdren Fall mit 2,0g Schwermetall pro
Brennelement ist das Leistungsprofil homogener ausgepréagt. Das Leistungsmaximum sinkt
von 17,7 MW /m?* auf 15,9 MW /m?® am Kernrand und in der Mitte der Kugelschiittung
steigt die Leistung von 8 MW/m? auf 10 MW/m?® an. Durch die halbe Masse an
Schwermetall ist auch nur die halbe Masse an stark absorbierenden Isotopen im Reaktor.
Damit wird der thermische Neutronenfluss in der Reaktormitte hoher.

Der gewiinschte Effekt, eine verminderte Reaktivitatsfreisetzung bei Wassereinbruch wird
erfiillt. Bei einem Druck von 90bar wird statt 4,5% nur 225% (5,5%) Reaktivitat

freigesetzt. Fiir eine noch geringere Reaktivitédtsfreisetzung muss das Verhéltnis aus
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Abbildung 6.1: Maximale Partikeltemperaturen in einem Reaktor mit Pu-Brennelementen
mit 1,0 g Schwermetall bei 400 MW,;, Leistung. Héhe = 0cm entspricht
Oberkante Kugelschiittung.
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Moderator-zu-Brennstoffmasse stiarker verdndert werden.

Durch die Reduzierung der Schwermetallmasse auf die Hélfte steigt bei gleichbleibender
Reaktorleistung die Leistung pro Partikel an. Die Temperaturen im Partikel nehmen stark
zu (siche Abb.6.1), obwohl die Leistungsverteilung durch den erhéhten Moderatoranteil
im Reaktor homogener verlauft. Im ersten Umlauf werden bei 400 MWy, Reaktorleistung
iiber 1800 °C erreicht. Fiir Temperaturen unter 1200 °C miisste die Reaktorleistung stark
abgesenkt werden.

Ein weiterer Nachteil dieser Variation ist der Temperaturkoeffizient. Die Verminderung des
Schwermetalls hat nur sehr geringen Einfluss auf den Brennstoftkoeffizienten. Unterhalb
von 650 °C ist der Moderatorkoeffizient positiv, mit einem Maximum bei +1,2-1074 °C~L,
Der Betrag ist grofer als im Falle mit 2,0 g Schwermetall. Dies resultiert aus der groferen
Menge an Moderator im System. Die Verschiebung des Spektrums durch die verschiedenen
Temperaturen erhélt einen groferen Einfluss.

Diese Variation des Referenzsystems weist zwar Verbesserungen im Bereich der
Leistungsverteilung und des Wassereinbruchs auf, jedoch werden die Nachteile - die zu
hohen Temperaturen und der positive Temperaturkoeffizient - noch verstarkt. Daher stellt

eine Reduzierung des Schwermetallgehalts keine Verbesserung dar.

6.3 Variation des Partikelradius

Die U-Partikel haben einen Radius von 250 ym, wahrend fiir das Pu-Partikel nur ein
Radius von 100 ym vorgesehen ist. Eine Vergrofserung der Partikel auf den Radius eines
U-Brennelements weist einige Probleme auf. So befinden sich statt 48.817 nur noch 3.124
Partikel in einem Brennelement. Bei gleichbleibender Brennelementleistung steigt die
Leistung und damit die Temperatur im Partikel stark an.

Eine Reduzierung des Partikelradius zu noch kleineren Radien ist technisch nicht
realisierbar.

Damit kann eine Variation des Partikelradius fiir ein verbessertes Resultat ausgeschlossen

werden.

6.4 Einbringen von Neutronengiften in die

Brennelemente

Ein Problem des Referenzfalls ist die Partikeltemperatur, die durch die hohen
Brennelement-Leistungen im ersten Umlauf entsteht. Die héchste Temperatur haben die
frischen Brennelemente, die direkt an der Reflektorgrenze liegen.

Eine Losungsmoglichkeit, analog zum LWR, ist es, in die frischen Brennelemente

abbrennbare Neutronengifte einzubringen. Die Idee dabei ist, dass das Spektrum im ersten
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Abbildung 6.2: Totaler Wirkungsquerschnitt fiir Gadolinium und Hafnium-Isotope bis
10eV.

Umlauf abnimmt und somit das Brennelement weniger Leistung erzeugen. Im zweiten
Umlauf wéren die Gifte zum grofen Teil umgewandelt, sodass insgesamt der gleiche
Brennelementabbrand erzielt werden kann.

Moégliche abbrennbare Gifte im thermischen und epithermischen Bereich sind Gadolinium
oder Hafnium. In Abb.6.2 sind die Absorptionswirkungsquerschnitte fiir diese beiden
Nuklide bis 10 eV aufgetragen. Beide Elemente weisen grofe Resonanzen bei 1eV bis 3 eV
auf.

Fiir eine Abschiatzung wird entweder Gadolinium oder Hafnium mit einem
Gewichtsprozent in ihrer natiirlicher Isotopenzusammensetzung in das Partikel
eingebracht.

Wie in Kap.5.2 gezeigt, ist die Umgebung der Brennelemente ausschlaggebend fiir
das Spektrum im Inneren des Brennelements. Dies zeigt sich bei der Berechnung mit
abbrennbaren Giften. Durch den groffen Diffusionskoeffizienten ist der Neutronenfluss
der umgebenden Brennelemente so wesentlich, dass ein lokales Neutronengift die

Leistungsverteilung und die Partikeltemperaturen kaum verandert.
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6.5 Einbringen von Neutronengiften in den Reflektor

Um eine radial homogene Leistungsverteilung zu erhalten, muss die Wirksamkeit der
Reflektoren reduziert werden. In einer Berechnung werden im Innen- und Auftenreflektor
Neutronenabsorber hinzugegeben. Dazu werden in die Abschalt- und Steuerstabkanéle
50 % des 1°B-Gehalts eines Steuerstabs gegeben.

Diese Variation des Referenzsystems bringt keine Vorteile. Bei einer thermischen Leistung
von 400 MW, liegt das Leistungsmaximum bei 13,6 MW /cm? und die Leistungsverteilung
sinkt im ganzen Reaktor analog ab. Die Partikeltemperaturen sinken ebenfalls auf 1122 °C
im Maximum. Durch die Anreicherung an Neutronenabsorber werden viele thermische
Neutronen im Reflektor absorbiert. Dies resultiert in einem geringeren Neutronenfluss im
Kern, wodurch der Entladeabbrand auf weniger als 200 MWd /kg SM absinkt.

Durch die Vergiftung des Reflektors die Abschaltwirksamkeit verringert wird. Das Ziel
viel Leistung bei hohem Abbrand mit homogener Leistungsverteilung und niedrigen

Temperaturen zu erzielen, kann mit dieser Variation nicht erreicht werden.

6.6 HTR-PM Geometrie

Es zeigt sich, dass der Innenreflektor einen grofen Einfluss auf den Reaktor hat. Die
Leistung erreicht an der Kugelschiittungsgrenze zur inneren Reflektor ihren Maximalwert.
Daher soll in der folgenden Variation eine neue Reaktorgeometrie ohne Innenreflektor
analysiert werden.

Ein vorhandenes Konzept ist der HTR-PM aus China. Dies ist &ahnlich zum
HTR-MODUL-Konzept von Interatom [52]. Die Zonenaufteilung und die Modellierung
des HTR-PMs in ZIRKUS wird in Abb. 6.3 dargestellt.

Die zylindrische Kugelschiittung besteht aus einer mittleren Hohe von elf Metern und
einem Radius von 1,5 Metern. An der Oberkante der Kugelschiittung symbolisiert
ein Konus das Zufiillen der Brennelemente iiber ein zentrales Beladerohr. Am Boden
der Kugelschiittung werden das Kugelabzugsrohr und ein unterer Konus betrachtet.
Die erzeugte Leistung von 250 MW, ist so ausgelegt, dass bei der Nutzung von
U-Brennelementen die Nachwédrme im Storfall passiv abgefiihrt werden kann. Die
Pu-Brennelemente und ihre Isotopenzusammensetzung sind in Kap. 3.1 beschrieben.
Betrachtet werden 15 Brennelementumlaufe im Reaktor, wobei die einzelnen axialen
Kanéle unterschiedliche Flieftgeschwindigkeiten aufweisen.

Im stationdren Gleichgewicht wird ein mittlerer Entladeabbrand von 700 MWd /kg SM
erreicht. In Abb.6.4 ist die Leistungsverteilung des mit Pu-Brennstoff beladenen
HTR-PMs zu sehen. Da kein Innenreflektor vorhanden ist, ist die Leistungsverteilung
radial iiber den gesamten Reaktorbereich homogen verteilt. Durch die aus

dem  AuRenreflektor zuriickreflektierten thermischen Neutronen erreicht die
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Abbildung 6.3: Zoneneinteilung des HTR-PMs mit ZIRKUS.

Leistungsverteilung dort ihr Maximum von 8,7MW/m3. Dies kann aufgrund der
geringeren Gesamtleistung des Reaktors nicht direkt mit dem Maximum des PBMRs
verglichen werden.

Die maximalen Partikeltemperaturen iiber der Kernhohe sind in Abb.6.5 fiir einige
Brennelementdurchldufe dargestellt. Die Temperaturen werden im radialen Maximum
dargestellt, welches sich an der Grenze zum Aufsenreflektor befindet. Durch die Konen
werden die Brennelemente nicht an allen radialen Stellen bis zur maximalen Héhe beladen.
Daher sind oberhalb von 50 cm und unterhalb von 1110 cm keine Brennstofftemperaturen
vorhanden. Bei einer Reaktorleistung von 250 MW,, wird die Grenztemperatur von
1200 °C um 66 °C {iberschritten.

Der Brennstoffkoeffizient ist nahezu identisch zum PBMR-Fall. Der Moderatorkoeffizient
ist unterhalb von 350 °C positiv mit einem Maximum bei 250°C von +2,0-107° °C1L
Die Summe aus Moderator- und Brennstoftfkoeffizient ist {iber den gesamten
Temperaturbereich negativ.

Durch den fehlenden Innenreflektor ist das System stérker untermoderiert als beim
PBMR. Im Falle eines Wassereinbruchs bei 90bar Wasserdampfdruck wird mehr
Reaktivitat frei als beim Referenzreaktor.

Durch die homogenere Leistungsverteilung ist das Konzept des Reaktors ohne
Innenreflektor prinzipiell besser geeignet. Jedoch der positive Moderatorkoeffizient
und ein verstirkter Reaktivitdtszuwachs bei Wassereinbruch zeigen weiterhin Probleme
im Pu-beladenen HTR auf. Weitere Analysen wie z. B. die passive Warmeabfuhr wurden
nicht untersucht und lassen daher auch keine Riickschliisse auf eventuelle Verbesserungen

ZU.
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Abbildung 6.4: Leistungsverteilung eines mit Pu-Brennelementen beladenen HTR-PMs
mit 250 MWy, Leistung.
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Abbildung 6.5: Mazimale Partikeltemperaturen eines mit Pu-Brennelementen beladenen
HTR-PMs mit 250 MW,;, Leistung als Funktion der Kernhdhe im radialen
Temperaturmazimum (H = 0 cm entspricht Oberkante Konus in der Mitte

der Kugelschiittung).
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6.7 Zweil-Zonen-Geometrie

Das vorherige Unterkapitel zeigt durch die Verdnderung der Geometrie ein verbessertes
Ergebnis. Der Einfluss des Aufenreflektors auf die Leistungsdichteverteilung ist bei den
frischen Brennelementen grofser als bei den abgebrannten. Daher konnte eine verédnderte
Beladestrategie eine weitere Verbesserung bringen.

Dafiir wird die Kugelschiittung in zwei radiale, abbrandabhéngige Bereiche aufgeteilt.
Es wird zwischen ,innen“, d.h. zylinderféormig um die Reaktormitte, und ,auften”, als
Zylinderschale zwischen ,innen und Reflektor, unterschieden. In der Realitdt miissen
dafiir mehrere Brennelementzuldufe und -abzugsrohre vorgesehen werden.

Fiir diese Idee wird die Zoneneinteilung eines vorhandenen Zwei-Zonen-Inputs
verwendet (siche Abb. 6.6). Der Input wurde bereits in der Studienarbeit von T. Schwarz
[86] verwendet. Dabei wurde gezeigt, dass in diesem mit U-Brennelementen beladene
Zwei-Zonen-Reaktor bei 300 MW, die Nachwérme passiv abgefithrt werden kann, ohne
die Grenztemperatur zu erreichen.

Der Reaktor besteht aus einer elf Meter hohen zylindrischen Kugelschiittung mit
1,85m im Radius. Konen an Ober- und Unterkante der Kugelschiittung und die
Kugelabzugsrohre sind in diesem Modell nicht beriicksichtigt. In der dufsersten radialen
Zone wird eine verminderte Fliefsgeschwindigkeit der Brennelemente angenommen. Die
Beladung erfolgt mit den in Kap. 3.1 beschriebenen Pu-Brennelementen.

Die Grenze zwischen dem Bereich ,innen und ,aufsen” variiert. Sie ist abhéngig von der
Anzahl der Umlédufe der Brennelemente in den einzelnen Bereichen. Bei 5 Durchldufen
snnen“ und 7 Durchldufen jaufen”, muss 1/7 der Brennelemente von ,aufen* 1/5 der

Brennelemente von ,innen“ entsprechen.
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Abbildung 6.6: Zoneneinteilung eines Reaktors mit zwei Brennelementbeladezonen in

ZIRKUS.
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Abbildung 6.7: Radiales  Leistungsprofil  eines — mit  Pu-Brennstoff  beladenen
Zweizonenkerns im azialen Leistungsmaximum mit der Beladestrategie
5z innen (frische Brennelemente) und 7z auflen bzw. 7x auflen (frische
Brennelemente) und 5z innen. Fir die Beladung 5r innen - 7x auflen
wird zusdtzlich der radiale Schnitt durch das Leistungsmaximum in

der Reaktormitte dargestellt. Die schwarze Kurve zeigt das radiale
Leistungsdichteprofil des PBMRs mit 400 MWy,.

Zur Berechnung eines solchen Reaktors werden feste Grenzen mit festen Umlaufzahlen
angenommen. In der Realitdt werden sich die Brennelemente im Reaktor mischen und
keine exakte Grenze bilden. Es wird der Abbrand der entladenen Brennelemente gemessen
und je nach Abbrand werden sie in einen weiter innen liegenden oder in einen weiter aufen
liegenden Brennelementzulauf dem Reaktor zugefiihrt.

In einem ersten Versuch wird eine Einteilung unternommen, in der die Brennelemente
Jnnen fiinf Mal und ,aufsen sieben Mal rezykliert werden. In Abb.6.7 ist die
radiale Leistungsverteilung im axialen Maximum dargestellt. Die schwarze Kurve ist die
Leistungsverteilung des PBMR bei 400 MWy,.

Die rote Kurve gibt die radiale Leistungsverteilung fiir den Zweizonenkern mit 300 MWy,
wieder, in dem die frischen Brennelemente zuerst ,auffen und anschliefend ,innen‘
abgebrannt werden (im Folgenden mit ,aufen - innen“ bezeichnet). Der Abbrand
erreicht 727 MWd /kg SM; die maximale Partikeltemperatur liegt bei 1212°C. An der
Reflektorgrenze zeigt sich analog zum PBMR ein Leistungsmaximum. Zuséatzlich entsteht
an den Grenzen der beiden Zonen eine Leistungserh6hung. Diese wird durch die

unterschiedlichen Nuklidverteilungen erzeugt.



106 Analyse von Varianten

20 T T T T T T

PBMR

5x innen (frisch) - 7x auBlen
7x auBen (frisch) - 5x innen

[a—
(9]
T

Leistungsdichte [MW/m?]
n >

0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Kernhéhe [em]

Abbildung 6.8: Axiales Leistungsprofil eines mit Pu-Brennstoff beladenen Zweizonenkerns
im radialen Mazimum mit der Beladestrategie b5x innen (frische
Brennelemente) und 7x auflen bzw. 7x auflen (frische Brennelemente)
und 5x innen.Die schwarze Kurve zeigt das radiale Leistungsdichteprofil
des PBMRs mit 400 MWy,. Die Kugelschiittung beginnt beim PBMR be:
h = 200 cm, in den beiden anderen Fdllen bei h = 235 cm.

Bei der Beladung ,auffen - innen“ sind die Temperaturen niedriger als im PBMR.
Dies erfolgt durch das radial sehr lokal begrenzte Leistungsmaximum. Die Temperatur
eines Brennelements kann sowohl in die leistungsschwéchere Kernmitte als auch an den
Reflektor abgegeben werden.

Die blauen Kurven zeigen das FErgebnis fiir einen Zweizonenkern mit 300 MWy,
Leistung, in dem die frischen Brennelemente zuerst ,innen“ und anschlieffend ,aufen”
rezykliert werden (im Folgenden mit ,innen - aufen bezeichnet). Der Abbrand liegt bei
740 MWd/kg SM mit einer maximalen Partikeltemperatur von 1315°C. Im Kerninneren
zeigen sich analoge Leistungserhéhungen wie im vorherigen Fall. Im &ufseren Bereich liegt
durch den hohen Abbrand kaum mehr 23°Pu vor. Die Leistungsiiberhéhung am Reflektor
fallt dadurch geringer aus. Die durch die Berechnung resultierende scharfe Grenze zwischen
den frischeren und den abgebrannteren Brennelementen fithrt zu einem Leistungsabfall
von 9 MW /cm?.

Im Vergleich zur Beladung ,aufien - innen ist die Leckage im Fall ,innen - auflen* geringer.
Dadurch zeigt sich das axiale Maximum nicht in der Kernmitte, sondern in der obersten
Kernzone (gestrichelte blaue Linie).

Dies wird auch im axialen Leistungsdichteprofil in Abb. 6.8 sichtbar. Insgesamt zeigt die
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axiale Leistungsverteilung im Zweizonenkern kein groffes Maximum und verlauft axial
gesehen homogener als beim PBMR. Der Hohenunterschied der Leistungen zwischen
dem PBMR und dem Zwei-Zonen-Reaktor liegt an der unterschiedlichen Hohe des
Topreflektors.

Es zeigt sich, dass nur die Variation ,innen - aufen“ durch die geringeren
Leistungsdichtemaxima im Reaktor eine Alternative zu den bisher untersuchten
Reaktordesigns ist. Verdnderungen, wie Vergiften des oberen Reflektors, um das
Leistungsdichtemaximum in der obersten Zone bei ,innen - aufen zu reduzieren oder
die Variation der Umlaufzahlen fiir ,innen - aufsen®, zeigen keinen nennenswerten Erfolg.
Da durch dieses strenge Abbrandkriterium die Grenze sehr scharf verlduft, miisste in
weiteren Versuchen, eine geringe Anzahl an frischen oder nur geringer abgebrannten
Brennelementen im &ufseren Bereich eingebracht werden.

Des Weiteren bleiben jedoch die Probleme des Wassereinbruchs, da sich auch in
diesem Design das Verhéltnis zwischen Moderator-zu-Spaltmaterial nicht verbessert hat.
Die Steuerstabwirksamkeit wurde nicht untersucht. Jedoch ist davon auszugehen, dass
durch die Anh&dufung der frischen Brennelemente in der Reaktormitte, die Wirksamkeit
der Steuerstdbe geringer ist. Damit miisste detailliert untersucht werden, ob die
Abschaltwirksamkeit noch gewéhrleistet ist. Aufserdem wird der Reaktor auch bei den

weiteren Storfallen, wie z. B. DLOCA ein verdndertes Verhalten aufweisen.

6.8 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden in verschiedenen Variationen untersucht, die Temperaturen,
die Temperaturkoeffizienten und das Verhalten bei Wassereinbruch in einem mit
Pu-Brennelementen beladenen Reaktor zu verbessern. Dabei sollte méglichst viel Leistung
verbunden mit einem moglichst hohen Abbrand erreicht werden.

Eine reine Variation verschiedener Parameter unter Beibehaltung der PBMR-Geometrie
zeigt nicht den gewiinschten Erfolg. Hierbei zeigen sich die Probleme der Untermoderation
bei Wassereinbruch und der positive Temperaturkoeffizient.

Eine Verdnderung der Geometrie, d.h. ohne Reflektorinnensidule, zeigt leichte
Verbesserungen bei der Berechnung. Dabei wurden auch unterschiedliche Beladestrategien
untersucht, wobei der Zweizonenkern keine grundlegenden Verbesserungen bringt.
Allerdings muss auch die thermische Leistung des Reaktors im Vergleich zum PBMR
reduziert werden, damit die Nachzerfallswirme im Storfall passiv abgefiihrt werden kann.
Auf diesen Storfall wurde in diesem Kapitel nicht eingegangen und miisste fiir den Reaktor
ohne Innenreflektor mit Ein- oder Zweizonenbeladung analysiert werden.
Zusammenfassend muss festgestellt werden, dass ein mit Plutonium beladener HTR mit
hohem Abbrand nicht die Sicherheiten bietet, wie sie ein Uran beladener HTR hat.






Zusammenfassung

Die in einem Kernkraftwerk entstehenden Radionuklide weisen grofse Radiotoxizitéaten
mit langen Halbwertszeiten auf. Diese radioaktiven Nuklide miissen lange gelagert
werden. Durch Transmutation dieser Nuklide kénnte die Menge und Radiotoxizitdt an
endzulagerndem Material stark vermindert werden.

In dieser Arbeit wurde untersucht, ob Plutonium und Minore Aktinide aus abgebrannten
Leichtwasserreaktor-Brennelementen im Hochtemperaturreaktor (HTR) bei gleichzeitiger
Energiegewinnung effektiv transmutiert werden konnen. Durch die Verdnderung des
Brennstoffs wurde aufserdem iiberpriift ob die inhérente Sicherheit des HTR weiterhin

gegeben ist.

Fiir eine effektive Transmutation ist ein hoher Abbrand erforderlich. Mit der in Kap.3
gegebenen Referenzgeometrie kann fiir ein kritisches System ein maximaler mittlerer
Endladeabbrand von 691 MWd/kg SM fiir einen Plutonium- und 575 MWd/kg SM fiir
einen Minore Aktinide-Brennelemente beladenen Reaktor erreicht werden. In ergénzenden
Berechnungen zeigte sich, dass die geometrische Form der Kugelschiittung und die
Durchlaufgeschwindigkeit der Brennelemente keinen wesentlichen Einfluss auf den
maximalen Entladeabbrand aufweisen.

Bei der Betrachtung der im frischen Plutonium- bzw. Minoren Aktiniden-Brennelement
vorhandenen Nuklide ist eine Reduzierung um 79% bzw. 64 % erreicht worden.
Andererseits wurden weitere langlebige Nuklide, wie z.B. Americium und Curium,
erzeugt. Die Ingestionstoxizitit bei Brennelemententnahme ist in beiden Féllen hoher
als die des frischen HTR-Brennelements. Die als Vergleich betrachtete natiirliche
Urantoxizitat erreicht das abgebrannte Brennelement nach kiirzerer Zeit als das frische
Brennelement. Hohere Abbrinde bendtigen noch geringere Endlagerzeiten um auf das
Ingestionstoxizitatslevel des Urans abzufallen. Sowohl die Inhalationstoxizitiat als auch
ie Nachzerfallsleistung der abgebrannten Brennelemente sind hoher als die der frischen.
Zudem ist die Abnahme iiber der Endlagerzeit kaum stérker ausgepragt als beim frischen
Brennelement. Die Toxizitdt wird hauptséchlich durch die Plutonium-, Americium- und
Curiumisotope erzeugt. Diese werden teilweise durch Neutroneneinfang an Isotopen
mit hohem FEinfangquerschnitt erzeugt. Daher findet nicht nur eine Vernichtung der
langlebigen, toxischen Isotope, sondern auch eine Erzeugung im Reaktor statt. Fiir eine
verbesserte Reduzierung dieser Isotope, miissten diese separat extrahiert und transmutiert

werden.
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Fir den sicheren FEinschluss der Spaltprodukte darf das Schwermetalloxid im
Brennelement eine gewisse Temperatur nicht {berschreiten. Die Temperaturen
in den Plutonium- und Minoren Aktiniden-Brennelementen iiberschreiten die
Grenztemperatur des Urans um ein Vielfaches. Dies fiihrt zu einer inakzeptablen
Spaltnuklidfreisetzung. Hervorgerufen werden diese hohen Temperaturen durch die
heterogene Leistungsverteilung, die ihr Maximum an der Grenze zum Innen- und
Aufenreflektor erreicht. Die absorbierenden Isotopen im Brennelement, wie z. B. 24°Pu
und ?*'Am beeinflussen die Leistungsverteilung. Durch diese Isotope erhalten die aus
dem Reflektor in den Reaktor zuriick gestreuten Neutronen mit Energien unterhalb
der Absorptionsresonanzen einen grofen Einfluss auf die Leistungsverteilung. Die
Leistungsdichte nimmt in den Randgebieten der Kugelschiittung ihren Maximalwert an.
Die aus der heterogenen Leistungsverteilung resultierenden hohen Temperaturen konnen
durch eine Verédnderung der Partikelgrofse oder der Schwermetallmasse im Brennelement
nicht reduziert werden. Daher muss die Leistung fiir den Plutonium- bzw. Minoren
Aktiniden beladenen Reaktor soweit reduziert werden, dass die maximalen Temperaturen
die Grenztemperatur nicht iiberschreiten. Bei einer Reduzierung auf 150 MW, sinkt die
Brennstofftemperatur unter die Grenztemperatur von 1200 °C.

Weitere Probleme sind der positive Temperaturkoeffizient bei niedrigen Temperaturen
und das geringe Verhéltnis von Moderatormasse zu Spaltmaterial. Durch den positiven
Temperaturkoeffizienten wird bei Temperaturzunahme, z. B. bei Anfahren des Reaktors,
die Reaktivitat im Reaktor erhoht. Durch den geringen Anteil an Moderatormasse erhoht
sich die Reaktivitdat bei Zugabe von Moderator, z. B. Wasser, ebenfalls. Durch diese
Eigenschaften gibt es Situationen, in denen die Regelbarkeit der Reaktors in Frage gestellt
werden muss. Deshalb ist auch eine Lizensierung des Reaktors fragwiirdig.

Eine Variation der Reaktorgeometrie ohne Innensaule (HTR-PM) mit 250 MWy, Leistung
zeigt eine homogenere Leistungsverteilung. Die dadurch stark reduzierten Temperaturen
sind nur noch knapp iiber der Grenztemperatur. Da sich die Brennelementdefinition
nicht &ndert, bleiben die Probleme des positiven Temperaturkoeffizienten und des starken

Reaktivitatszuwachses bei Wassereinbruch.

Unabhéngig von diesen Schwierigkeiten sind Unterschiede zwischen der Losung mittels
Diffusionsgleichung (ZIRKUS) die der Transportgleichung (MCNP5) zu erkennen.
Analysen zeigen, dass dies durch den starken Gradienten in der Leistungsverteilung
hervorgerufen wird. Da die Transportgleichung diesen Effekt besser beriicksichtigen kann,
ist fiir zukiinftige Berechnungen in jeden Fall die Losung der Transportgleichung der

Losung der Diffusionsgleichung vorzuziehen.

Insgesamt kann festgestellt werden, dass aus den abgebrannten LWR-Brennelementen
nach Aufbereigung nochmals Energie gewonnen werden kann. Jedoch ist es nicht
moglich einen kritischen, inhérent sicheren HTR mit ausschlieflich Plutonium- und

Minoren Aktiniden-Brennelementen zu betreiben. Prinzipiell kann mit hohen Abbranden
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von mindestens 700 MWd/kg SM eine Reduzierung der Radiotoxizitdt und der
Nachzerfallsleistung im Endlager erreicht werden. Dadurch kann die Grofe des Endlagers
reduziert und die Gesamtkosten gesenkt werden. Es ist jedoch ein Zwischenlager
notwendig, in dem die anfénglich hoheren Toxizitdten und Nachzerfallsleistung abklingen

kann.

Ausblick

Fiir die moglichst vollstédndige Transmutation von langlebigen Isotopen miissen diese iiber
lange Zeit hinweg in einem konstanten Neutronenfluss abgebrannt werden. In einem mit
Uran-Brennstoff betriebenen HTR kdénnten einzelne Transmutations-Brennelemente mit
langlebigen Nukliden eingebracht werden. Diese Brennelemente wiirden langer als iiblich
im Reaktor rezyklieren und erreichen damit einen hohen Abbrand. Welche Menge an
Transmutations-Brennelementen iiber welchen Zeitraum im Reaktor abgebrannt wird,
und welcher maximale Abbrand in einem noch iiberschaubaren Zeitrahmen erreicht
werden kann, miisste untersucht werden. Aufterdem muss die inhédrente Sicherheit des
HTRs weiterhin gewéhrleistet sein. Die grofen Unterschiede zwischen Plutonium und
Uran haben in dieser Arbeit gezeigt, dass detaillierte Analysen fiir die Betrachtung von

Brennelementen mit Plutonium berticksichtigt werden miissen.
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