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Kurzfassung

Der vorliegende Bericht beschreibt die im Rahmen des Vorhabens 4719E03320 durch-
gefuhrten Arbeiten an dem GRS ,Handbuch zu Stérfallanalysen fur Anlagen der nukle-
aren Ver- und Entsorgung®, sowie im Detail die fortgefihrten Arbeiten zur Revision und
Aktualisierung des GRS ,Handbuch zur Kritikalitat, die sich hier auf Spaltstoffsysteme
neuer Reaktorkonzepte aus Uran und Plutonium fokussierten. Beschrieben wird auch
die Uberprufung und Qualifikation eingesetzter Rechenverfahren durch Nachrechnung
von Benchmark-Experimenten, die aktive Teilnahme an einem OECD/NEA Benchmark
sowie einer Zusammenfassung der Ergebnisse der Verfolgung des Standes von Wis-
senschaft und Technik auf dem Gebiet der Rechenverfahren zur Kritikalitatssicherheits-
analyse. Die in friheren Vorhaben begonnene Literaturrecherche zu innovativen Brenn-
stoffkonzepten wurde fortgefiihrt. Der Fokus lag zum einen auf modernen Methoden der

Urangewinnung, zum anderen auf Partitionierung und Konversionsverfahren.






Abstract

This report describes briefly the activities carried out under the project 4719E03320 on
the GRS "Handbook on Accident Analysis for Nuclear Front and Back End Facilities",
and in detail the continuing work on the revision and updating of the GRS "Handbook on
Criticality”, which focused here on fissile systems with Uranium and Plutonium. Also de-
scribed are the review and qualification of computational methods by computation of
benchmark experiments, the active participation at an OECD/NEA benchmark as well as
a summary of the results of tracking the state of science and technology in the field of
computational methods for criticality safety analysis. The ongoing literature study on in-
novative fuel concepts started in previous projects, is continued. The focus was put on
the one side on modern methods for Uranium mining, on the other side on partitioning

and methods of conversion of nuclear material.
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1 Zusammenfassung

Fur belastbare Storfallanalysen und Sicherheitsbewertungen kerntechnischer Anlagen
ist die Verfuigbarkeit aktueller Methoden, Verfahren und Datengrundlagen auf dem Stand
von Wissenschaft und Technik unerlasslich. Fir Anlagen der nuklearen Ver- und Ent-
sorgung bedeutet dies insbesondere physikalisch-technische Prozessablaufe sowie die
nukleare Sicherheit hinsichtlich der Einhaltung der Unterkritikalitét.

In diesem Zusammenhang erstellt und pflegt die GRS seit geraumer Zeit das ,Handbuch
zur Kritikalitat®, dessen Band II, bestehend aus zwei Teilen, im Rahmen dieses und
friherer Vorhaben einer kompletten Revision unterzogen wurde. Weiterhin werden die
ersten drei Teile des seit langerem im Entwurf vorliegenden ,Handbuch zu Stdrfallana-
lysen fur Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung”“ erstmalig als Uberarbeitete Fas-

sung in drei GRS Berichten bereitgestellt.

Die Implementierung, Validierung und Bewertung aktueller numerischer Rechenverfah-
ren erfolgte zum einen durch Uberprufung und Qualifikation neuer Versionen mehrerer
eingesetzter Rechenverfahren durch Nachrechnung von Benchmark-Experimenten und
dem Uberprufen der Anwendbarkeit neuer Rechenverfahren, zum anderen durch die ak-
tive Teilnahme an dem Rechenbenchmark ,The effect of temperature on the neutron
multiplication factor for PWR fuel assemblies” der OECD-NEA.

Der in friheren Vorhaben begonnene Literaturbericht zu innovativen Kernbrennstoff-
konzepten wird fortgeschrieben. Neben einer Zusammenfassung der aktuellen Situation
und jangeren Entwicklung auf dem Gebiet der Urangewinnung wird ein Fokus in der
vorliegenden Arbeit auf Partitionierung und Konversionsverfahren von Kernbrennstoffen
gerichtet. In diesem Zusammenhang werden auch Thorium-basierte Kernbrennstoffe

und Mischbrennstoffe behandelt.






2 Storfallanalysen

Zum Abschluss des Vorhabens 4719E03320 wurden die ersten drei Teile das ,Hand-
buch zu Storfallanalysen fur Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung® (,Storfallhand-
buch®) fertig gestellt. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die einzelnen Kapitel
des Storfallhandbuchs einer fachlichen Qualitatssicherung durch unabhéngige, d. h. an
der ursprunglichen Erstellung der Kapitel nicht beteiligte Experten unterzogen. Dies
fuhrte, je nach Kapitel, zur Uberarbeitung, Erganzung, Umstrukturierung oder Kirzung
der Entwurfstexte. Auch die redaktionelle Uberarbeitung der drei Teile A, B und C wurde
abgeschlossen. Aufgrund des Umfangs der einzelnen Uberarbeitungsschritte wird hier

auf diese nicht im Detail eingegangen, sondern auf die finalen Dokumente verwiesen:

- Teil A - Grundlagen der Storfallanalyse /SOM 19a/
- Teil B - Physikalisch-chemische Grundlagen der Storfallanalyse /SOM 19b/

- Teil C - Auswertung der Betriebserfahrung von Vorkommnissen /SOM 19c/

Im Zuge dieses Vorhabens wurden die Arbeiten zu dem bisher erstellten ,Handbuch zur
Storfallanalyse fur Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung® weitergefuhrt und um
ein zusatzliches Hauptkapitel ,Teil D - Exemplarische Anwendung der Stérfallanalyse
auf Einrichtungen der nuklearen Ver- und Entsorgung® erweitert. Dabei werden die ver-
schiedenen Aspekte der Storfallanalyse exemplarisch auf einen Teilprozesses der

Brennelementfertigung angewendet.

2.1 Selektion Storfallszenario

Basierend auf einer Prozessrecherche wird ein zu analysierender generischer Teilpro-
zess aus der Brennelementfertigung ausgewahlt. Insgesamt besteht die Brennelement-
fertigung, basierend auf dem Ausgangsprodukt Uran-Hexafluorid, aus den folgenden
Hauptprozessen:

— UFe-Trockenkonversion

— Pulvervorbereitung

— Tablettenherstellung

— Brennstabfertigung inklusive vorgelagertem Strukturteileeingang

— Brennelementmontage



Unter Berticksichtigung von bisherigen zu diesen Themen durchgefiihrten Arbeiten der
UFs Trockenkonversion sowie der Pulvervorbereitung, fiel der Fokus auf den Hauptpro-
zess ,Tablettenherstellung” und hier die Konfektionierung der Tabletten auf ihr Sollmaf3
mittels eines Materialabtragenden Schleifprozesses. Bei der Systemtechnik der Tablet-
tenherstellung wird unterstellt, dass fur den Schleifprozess der Pellets eine zwar an
Kerntechnikbelange adaptierte, aber dennoch konventionelle Maschinentechnik zum
Einsatz kommt. Daher fiel die Wahl auf den Hauptprozess ,Tablettenherstellung® mit

dem Fokus auf , Tablettenschleifprozess®.

Insbesondere dem Schleifprozess vorgelagerte Arbeitsschritte wie die Sinterpaletten-
Auskippung, d. h. der reine Transport von Sinterofen zum Schleifprozess, genau wie der
dem Schleifprozess folgende Arbeitsschritt der Pellet-Trocknung, sowie der wiederum
darauffolgende Arbeitsschritt der Pellet-Inspektion besitzen ein deutlich geringeres Feh-
lerpotential als die direkte Bearbeitung der Pellets.

Bei den letzten beiden Hauptprozessen der Produktion geht es primar um das Handling
des den Brennstoff umschliel3enden Hullrohrs, bzw. im nachsten Schritt um die Assemb-
lierung der Hiullrohre zu Brennelementen und nicht um das Handling von ,ungeschutz-
ten“ Brennstoffmaterial an sich. Basierend auf diesen Umstand werden diese beiden

Hauptprozesse flr die hier gesetzte Zielsetzung als weniger signifikant eingestuft.

Da hier die Demonstration einer Methodik im Fokus liegt, wird bewusst kein fir kerntech-
nische Anlagen mit Moderationskontrolle moglichst realitdtsnaher, sondern vielmehr ein
als mit prinzipiell bekannten (und typischerweise vermiedenen) Schwachstellen verse-

hener Komponentenaufbau postuliert konstruiert.

2.2 Beschreibung der Schleifmaschine

Die in diesem Fallbeispiel postulierte Schleifmaschine wird sich im Wesentlichen an ei-
nen Aufbau orientiert, der bei typischer kostenoptimierter industrieller Massenware vor-
kommt. Hervorzuheben ist dabei, dass in realen Anlagen ein solches Modell wohl nicht
realisiert werden wirde, bedingt mit den dort herrschenden Auswabhlkriterien fiir Kompo-
nenten fur den Einsatz in der nuklearen Versorgung. Ein konkreter Bezug zu jeder den

Autoren bekannten Anlage besteht nicht, bzw. wére rein zufallig.



Die postulierte Schleifmaschine, bestehend aus den Komponenten Pelletzuférderung,
Schleifeinheit, Antriebseinheit wiederum bestehend aus Motor, Getriebe inkl. Olversor-
gung, Schleifschmier- und Kuhlmittelversorgung, Pufferstation sowie Pelletabférderung
ist im Kapitel 2.2.2 im Detail charakterisiert.

221 Aufstellungsort

Im Gesamtkontext der Brennelementfertigung befindet sich der Aufstellungsort der
Schleifmaschine prozessbedingt zwischen Tablettensortierer und Tablettentrocknung.

2.2.2 Maschinenart und Aufbau

Abb. 2.1 zeigt den schematischen Aufbau der Schleifmaschine mit Kennzeichnung des
Materialflul3.
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Abb. 2.1  Schematischer Aufbau der flr das Storfallszenario postulierten Schleifmaschine



2.2.2.1 Das Schleifmodul

Die Schleifmaschine besteht typischerweise aus einem allgemein industriell verfigbaren
Maschinensatz mit der Anforderung einer effektiven Handhabung der automatisch zuge-

fuhrten Rohlinge, mdglichst unter Vermeidung von manuellen Arbeitsschritten.

Die Anforderung eines einspannfreien Schleifens der radialen Stirnflachen der Pellets
wird nach dem Prinzip des spitzenlosen Schleifens realisiert. Hierbei wird, basierend auf
einer Kombination einer Schleifscheibe, einer Regulierscheibe, einem Auflage- Nieder-
haltesystem sowie verschiedenen Werkstickfiihrungen die Bearbeitung der Pellets nach
dem Nassschleifprinzip auf Wasserbasis durchgefuhrt. Das benotigte Wasser wird der
Schleifscheibe so zugefihrt, dass es den beim Schleifprozess anfallender Schleifabrieb
aufnimmt. Zusatzlich sorgt der Wasserfilm fiir eine Kiihlung der beschliffenen Oberfla-

chen.

Die Wasserversorgung erfolgt Giber einen geschlossenen, mengenbegrenzten und pum-
pengetriebenen Kreislauf. Bestandteil des Kreislaufes ist die Wasserzufiihrung und die
Schleifscheibenbenetzung, der Auffangtrichter fir das Wasser-Schleifabrieb-Gemisch,
eine Sieb- bzw. Ruckhaltevorrichtung flr groRere Gegenstéande, eine Rohr-Pumpe-
Rohr-Kombination mittels der das Wasser zur Zentrifuge gepumpt wird. Von dort aus
wird das vom Schleifabrieb getrennte Wasser wieder dem volumenkontrollierten Was-

ser-Vorlagebehdlter der Schleifmaschine zugefihrt.

2222 Das Antriebsmodul

Der Antrieb der Schleifmaschine erfolgt Uber einen Elektromotor mit nachfolgender Ge-
triebeeinheit sowie einem externen Schmierdlversorgungsbehdlter, der auf3erhalb der
Einkapselung aufgestellt ist. Die Umwalzung / Kihlung des Schmierdls erfolgt mittels
einer elektrisch betriebenen Pumpe Uber die Zulaufleitung.

2223 Gekapselter Bereich

Die Schleifmaschine inkl. der zugehorigen Antriebseinheit, d. h. der Elektromotor und die
Getriebeeinheit sind durch eine Einkapselung umschlossen. Der Getriebedlversorgungs-

behalter, der durch Rohrleitungsanschlisse mit dem Getriebe verbunden ist, ist



aul3erhalb der Einkapselung aufgestellt. Der Vorratsbehalter tibernimmt auch die Kih-

lung des Getriebedls.

2.2.3 Aufbau und Ausfuhrung der Einkapselung

Der Aufbau der Einkapselung der Schleifmaschine ist als nicht permanente und partial
offene Einkapselungen ausgefuhrt, d. h. zum einen kdnnen Turen bzw. Klappen geotffnet

werden, zum anderen sind standige Offnungen zum Transfer der Pellets notwendig.

Durch das in der Gesamtanlage wie auch im Bereich der Schleifmaschine realisierte
Prinzip der gestaffelten Unterdruckbereiche wird dadurch gewahrleistet, dass an den
temporaren bzw. standigen Offnungen ein in die Einkapselung hinein gerichtete Luftstro-
mung vorhanden ist. Dies soll der Vermeidung von sich ausbreitender Kontamination

des Schleifabriebs aus dem Schleifbereich heraus dienen.

Die zur Erzeugung des Unterdrucks anfallende Abluft wird Gber Abluftkanédle, Brand-
schutzklappen und Filterboxen der Gebaudeabluft zugefihrt.

Die verwendeten Materialien zur Einkapselung selbst bestehen vorwiegend aus Alumi-
nium-Profilrahmen mit Edelstahlblech- sowie aus schwer entflammbaren, selbstverlo-

schenden und transparenten Polycarbonat-Scheiben bzw. Wandteilen.

224 Zusatzliche Einbauten

Zusatzlich ist die Einkapselung der Schleifmaschine mit einer CO.-Flutungseinrichtung
zur Brandbekampfung ausgestattet.

2.25 Typische Kennwerte

Als typischer Kennwert der Schleifmaschine ist dabei im Nennbetrieb ein Schleifabrieb
von ca. 50 g/min bei einem korrespondierenden Wasserdurchsatz von ca. 5 I/min zu
nennen. Im Rohrleitungs-Pumpsystem bis zur Zentrifuge kann sich ein Schleifabrieb-/
Uraninventar von bis zu 12 g ansammeln. (Bedingt durch das geodéatische Gefélle von
der Schleifmaschine zur Zentrifuge ist jedoch keine Riickstrémung in diesen Bereich zu

erwarten und somit nur fir mogliche Kritikalitaétsbetrachtungen von Relevanz.)



Das Olinventar, d. h. die permanent im Getriebe vorhandene Olmenge betragt ca. 5 Liter.
Der Behalter der Olvorlage (welcher u.a. auch zur Kiihlung dient) verfiigt tiber ein Re-
servoir von ca. 15 Litern, die Uber eine Zu- und Ablaufleitung kontinuierlich ,durch® die
Getriebeeinheit umgewalzt werden. Die fordernde Getriebedl-Umwalzpumpe sitzt dabei
in der Zufuhrungsleitung zum Getriebe.

2.2.6 Sonstiges

Neben der Filterung der Fortluft mit Schwebstofffiltern in den Raumen selbst existiert
eine zweite zentrale Filterung direkt im Einstrombereich des Fortluftkamins. Die Filterbe-
legung dort wird tber Differenzdruckwachter tiberwacht.

2.3 Schadensszenario

2.3.1 Schadensausloser

Durch einen auftretenden Schaden am Hauptlager des Getriebeensembles kommt es
dort zu einem starken Anstieg der Lagertemperatur, sowie durch die weitergehende La-
gerschadigung zu starken und weiter zunehmenden Schwingungsamplituden. Die Hit-
zeentwicklung des am inneren Teil des Getriebegehauses fixierten Lagers bewirkt eben-
falls eine vergleichbare Temperatur an der ortlich korrespondierenden Auf3enposition am

Getriebegehause.

In der Folge des eskalierenden Lagerschadens kommt es durch die parallel dazu auftre-
tenden massiven Schwingungsamplituden zu einem Abriss der externen Getriebedllei-

tung an einer Stelle, die bereits innerhalb der Einkapselung lag.

Durch die scharfkantige Leitungsbruchflache und die weiterférdernde Olpumpe (es er-
folgt nur eine Uberwachung innerhalb des Olvorlagebehélters auf den Zustand ,Getrie-
bedlniveau niedrig“) ergibt sich eine diffuse OI-Spriihung, die sich an dem &uRReren Hot-
spot der Oberflache des Getriebegehduses (d. h. im Bereich des auf3eren Fixierungs-

punkt des defekten Lagers) entziindet.

Das aus der Bruchflache unter mittleren Druck austretende Getriebedl verteilt sich diffus,

auch in dem Schleifscheibenbereich.



Durch die Entziindung und die sich durch die breitflachige Verteilung des Ols ebenfalls
breitflachig aufbauende Flammfront setzt eine starke Warme- und Rauchentwicklung in-
nerhalb der Einkapselung der Schleifmaschine ein.

2.3.2 Ansprechen der Sicherheitseinrichtungen

Die Maschine lauft ab dem Zeitpunkt der Ol-Selbstentziindung noch ca. 90 Sekunden,
bevor die Sicherheitseinrichtungen (u.a. Schleifwasserfillstand im Vorratsbehalter fal-
lend sowie die Getriebedl-Fillstandsiiberwachung) die Maschine abschalten.

Zeitlich nur geringfugig voreilend schlief3t sich die lokale Brandschutzklappe des Abluft-
kanals, bevor die CO,-Ldschanlage der Schleifmaschinen-Einkapselung auslést und die
Flammfront final erstickt.

2.3.3 Der Schleifabrieb im Schadensszenario

Die Systemabschaltung erfolgt bei ca. 90 Sekunden vor der Abschaltung (t minus 90 s).
Durch die Warmezufuhr verdampft ein Grol3teil des Schleifschmierwassers, so dass von
den noch in dieser Zeit von den insgesamt 75 Gramm anfallenden Schleifabrieb
25 Gramm abgesaugt und ca. 50 Gramm Schleifabrieb in Form von Staub, zun&chst in

die lokale Atmosphére, freigesetzt werden.

Dabei wird im Verlauf des Brandes die Unterdruckabsaugleistung zunachst schwéacher.
Dies wird im gegebenen Szenario auf lokales Versagen der Polycarbonat-Fenster (ma-
ximale Gebrauchstemperatur Polycarbonat liegt kurzzeitig bei 135 °C, Schmelztempe-
ratur bei ca. 220 °C) und somit auf eine ,breitere Ansaugung“ bzw. zu einer geringeren

lokalen Absaugleistung im Bereich der Schleifscheibe zuriickgefuhrt.

Durch die thermischen Verwirbelungen sowie dem zunehmenden thermischen Auftrieb
bei nachlassender Integritat der Polycarbonat-Einkapselung erfolgt eine weitere Unter-
stiitzung der Verteilung des Schleifabriebs im Raum. Durch das automatische Schliel3en
der Brandschutzklappen wird die Unterdruckerzeugung gestoppt. In der Folge kommt

auch die Absaugleistung vollig zum Erliegen.
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Mittels der Einspeisung von CO:innerhalb der Einhausung durch die Loschdise wird
ebenfalls Schleifabrieb aufgewirbelt und durch den in die Einhausung eingebrachten Vo-
lumenstrom / Uberdruck aus der Einhausung heraus in die Raumatmosphare transpor-
tiert. Mit der CO.-maRigen Erstickung des Olbrandes wird nach ca. 20 Sekunden auch
die weitere CO. Gaszufuhr gestoppt.

Nachgangig und nach einer ersten Augenscheinnahme / Testmessungen durch Be-
triebspersonal und Feuerwehr wird mit einem kontrollierten Raumluftaustausch tber Fil-

terstrecken begonnen.

2.3.4 Zusammenfassender Uberblick tiber den Ablauf Schadensszenario
bezogen auf den schematischen Aufbau der Schleifmaschine

Die folgende Abb. 2.2 zeigt den Ablauf des Schadensszenarios als FlieRdiagramm, be-
zogen auf den Maschinensatz der Abb. 2.1 des Kapitel 2.2.2. Dort ist besonders der
Olvorlage-Behéalter mit der Zu- und Ablaufleitung, die durch die eigentliche Einkapselung

der Schleifmaschine hindurchgefiihrt werden zu sehen.

Schaden am Starke Temperaturerhéhung Abri.ss de-r Getriebedl-
Hauptlager des Getriebes Auftret-en starker zuleltulng innerhalb der
der = Schwmgungen =) Einkapselung
Tablettenschleifmaschine am Getriebekasten
\ |
1
¥
Diffuse Olspriihung /- Selbstentziindung Getriebedl Einsetzende Verdunstung
verteilung innerhalb =) durch Hotspot am = Schmierwasser,
der Einkapselung Getriebegehause erste Staubfreisetzung
i !

2 Schleifstaubverwirbelung Brandschutzklappen
Verringerte Absaugleistung und thermisch bedingter Auf- schlieRen, keine weitere
durch Versagen erster = trieb / =) Absaugung méglich

Polycarbonatscheiben weitere Ausbreitung im
Raum

i ]

i
Sicherungseinrichtungen Weitere Schleifstaubverwir- Brand durch Sauerstoff-
schalten die Maschine ab. | =) belung durch das mittels = entzug und Kiihlung

Auslésung der CO2 Uberdruck durch CO2 geldscht
Einspeisung eingespeiste CO2

Abb. 2.2  Schematischer Ablauf des postulierten Schadenszenarios
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2.4 Analyseszenarien

24.1 Ausgangspunkt

Generelle Zielsetzung ist, die u.a. in den Teilen A bis C beschriebenen Vorgehenswei-
sen und Strategien anzuwenden und ein Gesamtmodell zu erstellen, in dem die Ereig-
nisse sowie darauffolgende Systemantworten als untereinander dargestellte Verknlp-

fungen ausgefihrt sind.

Dazu werden hier die Methoden der
e Deterministischen Storfall- und Ereignisbaumanalyse (Event Tree Analysis, ETA)

e Fehlerbaum- und probabilistische Sicherheitsanalyse (Fault Tree Analysis, FTA und
PSA)

betrachtet /GEU 09/.

Zur ldentifikation der auslésenden Ereignisse ist eine Unterteilung des Systems und Er-
eignisse hinsichtlich relevanter Einzelvorkommnisse erforderlich, die zu dem uner-

wlinschten Finalereignis im betrachteten Prozess flihren kénnen.

Die Teilprozesse, bezogen auf die Schleifmaschine sind in drei Bereiche zu unterteilen:
e ZufUihrung der Tabletten
e Bearbeitung der Tabletten

e Abtransport der Tabletten

Fur die Freisetzung von radioaktivem Material sind folgende Ursachen mdglich:
e Verlust des Tabletten-Aggregatszustands ,gesintert” mit Zerfall von Tabletten

e Tablettenbruch mit Freisetzung von Material verschiedenster Grof3e an der

Bruchflache

e Freisetzung von Tabletten-Schleifabrieb
Generell gilt, dass der Zustand ,integre Tablette* dabei nicht als eine Freisetzung im

Sinne eines schadlichen Zustandes / einer Kontamination klassiert wird.

12



24.2 Deterministische Storfall- und Ereignisbaumanalyse (DSA und ETA)

Bei der deterministischen Stérfallanalyse geht man, wie bei der Ereignisbaumanalyse an

sich nach der induktiven Methode vor, d. h. beginnend mit einem Start- / Basisszenario

entwickelte man sich zu den weiteren Auswirkungen voran. Als Vorarbeit sind die Ereig-

nisse bzw. das Basisereignis an sich zu nennen sowie in der Folge die sequentiellen

Einzelelemente in einer Master-Logik aufzulisten. Bei der deterministischen Stdrfallana-

lyse wird, wie im gewahlten Beispiel angenommen, ein Einzelfehler unterstellt. Im hier

gewahlten Beispiel handelt es sich um den mechanischen Integritatsverlust des Haupt-

lagers des Antriebsgetriebe der Schleifmaschine mit folgendem Verlauf:

transienter Temperaturgang des Lagers sowie an dessen Fixierungskonstruktion

hohe Schwingungsamplituden des Getriebes und Amplitudentbertragung an das
Hilfssystem Olversorgung

Resonanzanfachung der Olzuleitung bis hin zum Bruch
weiter fordernde Olpumpe

diffus spritzende Olaustrittsbruchflache und Benetzung der umliegenden Oberfla-

chen

Selbstentziindung des auf den Hotspot des Getriebekasten spritzenden Ols
allgemeiner Temperaturanstieg und einsetzende Verdampfung des Schmiermittels
Integritat der Polycarbonat-Scheiben verringert sich

Schliel3en der Brandschutzklappen

Abschaltung der Maschine erfolgt

die CO,-LOschanlage aktiviert sich

Brand wird durch Sauerstoffentzug und Kihlung gel6scht
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Abfolge der Kontrollierter

Raumluftaustausch

Ereignisse Uiber Filterstrecken

1 ZAB-LK

f

Brand geldscht

1 ZAB-LK

f

Auslésung CO2
Ldschanlage

1 ZAB-LK

f

Abschaltung
Maschine

1 ZAB-LK

’

SchlieRBen der
Brandschutz-

klappen

1 ZAB-LK

f

Reduktion Integri-
tat Polykarbonat-
scheiben

1 ZAB-LK

f

Temperaturanstieg
/ Beginn Verdamp-
fung Schmiermittel

1 ZAB-LK

’

Ol-Selbstentziin-
dung am hot-spot

1 ZAB-LK

f

Ol-Benetzung von I

Komponenten und i
Schwingung hoch

des hot-spots Ubertragung an

Hilfsélversorgung

1 ZAB-LK
A 1 ZAB-LK
Ol-Pumpe fordert f
weiter Transienter Tempe-
raturgang Lager
Fi k
L ZABLK und Fixpunkt
A 1 ZAB-LK
Resonanzanfachung f
Olleitung und Bruch
Zunehmender
Verlust Lagerinteg-
1 ZAB-LK ritét Getriebe

1 1 ZAB-LK

Abb. 2.3  Abfolge der Einzelereignisse
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Bei der Vorwartsentwicklung werden typischerweise die Elemente der binaren Logik ver-
wendet, d.h. als weitere Abfrage wird gepruft, was auf den aktuellen Schritt passiert.
Insbesondere kdnnen dies Fragen nach einer weiteren Eskalation oder nach dem Ein-
griff von Sicherheitssystemen sein, die eine deeskalierende Wirkung bedingen.
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Getriebe | nein

Abb. 2.4  Darstellung des postulierten Ereignisbaums



Ein Versagen des Systems bei den letzten drei Schritte, beginnend mit dem Entscheider
»<Abschalten der Maschine®, ,Ldschausldésung CO»-Anlage® und ,Brand geldscht® (d. h.
ausreichende Systemperformance der Léschanlage) wéren als ernstzunehmende Sys-

temschwachen einzustufen.

2.4.3 Fehlerbaum- (FTA) und probabilistische Sicherheitsanalyse (PSA)

Im Gegensatz zu dem Ereignisbaum stellt die Fehlerbaumanalyse (die als Teil einer PSA
zu sehen ist /LIE 92/) eine deduktive Methode dar, d. h. von einem Schlussszenario aus-

gehend, entwickelt man sich hin zu der Ursachenseite.

Somit ist hier von dem unerwinschten Ereignis ,Freisetzung radioaktiver Stoffe” im Be-

reich der Schleifmaschine schrittweise riickwarts zu gehen.

Auch sei hier nochmals darauf hingewiesen, dass ein ,normales” Pellet im Zustand me-
chanischer Unversehrtheit, d. h. ohne Bruch- sowie Abriebstdube nicht als Freisetzung

bewertet wird.

TOP Freisetzung
radioaktiver  Stoffe
Schleifmaschine

TOP 0 Freisetzung

Freisetzung im Freisetzung im Freisetzung im
Bereich der Bereich des Schlei- Bereich der
Zuforderung fens der Tabletten Abforderung
Tabletten Tabletten
1Freisetz-Zuforder 1Freisetz-Schleif 1Freisetz-Abféder
2Freisetz 2Freisetz 2Freisetz
Zuforder Schleif Abférder

Abb. 2.5 Grobuberblick Ereignisse zur Freisetzung radioaktiver Stoffe in der Sektion

Schleifmaschine
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Verlust mechani-

/\ 1Freisetz-

scher Integritat von
Tabletten im Bereich
Zuforderung

2Freisetz-Zuférder

Zuforder

Bruch beim Aus-
schitten aus Trans-

Bruch beim Einrei-
hen auf Transportfor-

Bruch durch Lasten-
absturz auf Trans-

portschiffchen dermedium portférdermedium
bzw. Tabletten.
BATs BETf BLAt
Abb. 2.6  Ereignisse im Bereich der Pellet-Zuférderung des Schleifprozesses
1Freisetz-
Verlust mechani- Abforder
scher Integritét von
Tabletten im Bereich
Abférderung
2Freisetz-Abféder
Bruch bei der Einrei- Bruch bei Transport- Bruch durch Lasten-
hung auf Transport- stau durch absturz auf Trans-
fordermedium Uberfiillung portférdermedium
bzw. Tabletten.
BETF1 BTSU BLAT1
Ausfall Tabletten Uberfiillung Tablet-
Einreihungsmanage- ten Kummulierungs-
ment reservoir
ATEM UTK
Ausfall Gewichts-
uberwachung
Kummulierungsre-
servoir
AGK
Abb. 2.7

Verlust mechanischer Integritat von Pellets im Bereich der Abférderung
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19

Freisetzungen im Bereich des Pellet-Schleifens




Es sei noch darauf hingewiesen, dass eine als mogliche, aber als minderschwer zu se-
hende Freisetzung der Bruch von (einzelnen) Tabletten, mit dabei im Bereich der Bruch-
flachen sich herausldsenden Brennstoff-Kleinpartikeln, zu sehen ist.

Zu den einzelnen Prozessschritten soll nun folgendes konkretisiert werden:

Zweig ,,Verlust mechanischer Integritat von Tabletten im Bereich Zuforderung“

Als zugehdrige Basisereignisse wurden die drei Ereignisse:
e Bruch beim Ausschiitten aus Transportschiffchen
e Bruch beim Einreihen auf Transportférdermedium

e Bruch/Zerschmettern durch Lastenabsturz auf Transportférdermedium bzw. Tablet-

ten

postuliert.

Das Ausschitten der Tabletten aus den Transportschiffchen erfolgt mit einer gerin-
gen kinetischen Energie, so dass den bei der Schleifstation ankommenden Pellets nor-
maler Konsistenz die notwendigen Energien fiir einen gewaltsamen Tablettenbruch fehlt.
Somit kann dieser Punkt in seiner Wahrscheinlichkeit auf ,nicht relevant® klassiert wer-

den.

Das Einreihen der Pellets auf das Transportférdermedium erfolgt mit einem Forder-
band auf einer ansonsten passiven Vereinzelungsstrecke. Die Traktionsleistung des For-
derbandes ist dabei so gewahlt, dass bei einer ersten Verklemmung die Traktionsleis-
tung fir einen Gewaltbruch eines Pellets eine zu geringe Energie besitzt. Der fur die
Traktion zustandige Motor, genauso wie die ihn das versorgende Netzteil ist dabei kurz-
schlussfest ausgefiihrt, so dass auch eine langer anhaltende Blockade keinerlei Uber-

hitzung oder mdgliche Fehlfunktion auslosen kann.

Ein Bruch oder ein Zerschmettern durch Lastenabsturz auf Transportforderme-
dium bzw. direkt auf Tabletten wurde postuliert. In den raumlichen zuordenbaren Ent-
fernungen sind jedoch keinerlei Lasthebeanlagen angebracht. Ein Absturz von Lampen

oder Deckenelementen wird in diesem Betrachtungsszenario als ,nicht relevant® bzw.
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durch andere Betrachtungsszenarien (wie z. B. Erdbeben) abgedeckt angesehen (wie

z.B. Flugzeugabsturz, aulRere Einwirkung, etc. /LIE 92/).

Zweig ,,Verlust mechanischer Integritiat von Tabletten im Bereich Abforderung“

Als zugehdrige Basisereignisse wurden die drei Ereignisse postuliert:
e Bruch bei Transportstau durch Uberfiillung
e Bruch beim Einreihen auf Transportférdermedium

e Bruch/Zerschmettern durch Lastenabsturz auf Transportférdermedium bzw. Tablet-

ten.

Bruch von Pellets bei Uberfiillung des Kumulierungsreservoirs.

Die Tabletten sollen jeweils nach ihrer Bearbeitung, in einer sequentiellen positionierten
Anordnung definierter LosgréRen per Férderband weitertransportiert werden. Bis zum
Erreichen dieser vorgegebenen LosgroRe werden die geschliffenen Pellets am Ausgang
des Schleifprozesses temporar in einem Behaltnis ,gesammelt‘. Dieses Behaltnis ist zur
Mengenerkennung mit einer auf korrekte Funktion Uberwachten Gewichtsmesseinheit
ausgestattet. Bedingt durch die nahezu nur aus passiven oder messtechnischen Kom-
ponenten bestehende Anordnung, fehlt es an dieser Komponente an entsprechenden
energiereichen Elementen, die einen Pelletbruch oder eine ,Pulverisierung® bewirken

konnten.

Das Einreihen der Pellets auf das Transportférdermedium erfolgt mit einem Forder-
band auf einer ansonsten passiven Vereinzelungsstrecke. Die Traktionsleistung des For-
derbandes ist dabei so gewahlt, dass bei einer ersten Verklemmung die Traktionsleis-
tung fur einen Gewaltbruch eines Pellets eine zu geringe Leistung besitzt. Der fir die
Traktion zustandige Motor, ebenso wie das ihm versorgende Netzteil, ist dabei kurz-
schlussfest ausgefiihrt, so dass auch eine langer anhaltende Blockade keinerlei Uber-

hitzung oder mogliche Fehlfunktion auslosen kann.

Ein Bruch oder ein Zerschmettern durch Lastenabsturz auf Transportforderme-
dium bzw. Tabletten wurde postuliert. In den raumlichen zuordenbaren Entfernungen

sind jedoch keinerlei Lasthebeanlagen angebracht. Ein Absturz von Lampen oder
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Deckenelementen wird hier als ,nicht relevant” bzw. durch andere Betrachtungsszena-

rien (wie z. B. Flugzeugabsturz, &ul3ere Einwirkung, etc. /LIE 92/) abgedeckt angesehen.

Zweig ,,Freisetzung im Bereich des Schleifens der Tabletten*

Als beteiligte Szenarien wirken die (hypothetischen) und in engem zeitlichem Zusam-
menhang stehenden Ereignisse:

e Brand in Einhausung (mit CO.-Einblasung)
e Ausfall Unterdrucksystem

o Ausfall Férderiiberwachung Schleif-Schmiermedium

Das entscheidende Prinzip der gestaffelten Unterdruckbereiche wird im Wesentlichen
durch die Einhausung der Schleifmaschine und der darin befindlichen Absaugung reali-
siert. Dadurch wird an den temporaren bzw. standigen Offnungen ein in die Einkapse-
lung hinein gerichtete Luft-Strémung generiert, welche der Vermeidung von sich aus-
breitender Kontamination sicherstellt. Diese Eigenschaft ist besonders, bei wie auch
immer bedingten trockenen Schleifabrieb, ein wichtiger Baustein zur Vermeidung von

sich ausbreitender Kontamination.

Die CO, Ldschanlage hat im Anforderungsfall die Aufgabe, durch entsprechendes Ein-
blasen von CO., einem Brand durch Sauerstoffentzug zu ersticken. Hinsichtlich einer
ausreichenden Effizienz muss das Fluten, besonders der Einkapselung mit CO- ziigig
erfolgen. Das Prinzip des gerichteten Unterdrucks muss, im Umkehrschluss beim Anfor-
derungsfall CO, Einspeisung aufgegeben werden, damit die Feuer erstickende Wirkung
des CO: nicht durch ein Absaugen zunichte gemacht wird. Durch die Einspeisung von
CO; in die Einkapselung erfolgt jedoch dadurch eine Umkehr der Druckverhéltnisse, d. h.
es erfolgt ein Gaststrom von dem Inneren der Einkapselung nach auf3en. Somit ist, bei
vorhandenen trockenen Schleifstduben auRerhalb der Einkapselung mit einer luftgetra-

genen Kontamination zu rechnen.

Das Ereignis ,Brand in Einhausung® (mit zeitnaher CO.-Flutung) bedarf als Grundvo-
raussetzung geman dem Verbrennungsdreieck die Komponenten Sauerstoff, brennba-
rer Stoff, Warme bzw. Zindenergie. Da beim Betrieb der Schleifanlage im gesamten
Raum normale atmosphérische Bedingungen herrschen, sind entsprechend ca. 20 %

Raumluftsauerstoff vorhanden, also fir einen Verbrennungsvorgang ausreichende
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Menge Sauerstoff. Somit kommen den beiden weiteren Grof3en Zundenergie und Brand-
mittel entsprechend erhdhte Bedeutung zu. Generell sind als Zindenergie im Ensemble
der Schleifmaschine nur elektrische sowie thermische Zundenergie denkbar. Unter
elektrischer Zindenergie soll hier ein zeitlich sehr begrenzter Energieeintrag, wie z. B. in
Form von Zindfunken, verstanden werden. Bei solchen transient gehaltenen Zindpul-
sen bedurfte es jedoch zu einem mehr zu transienter Ziindung neigenden Brandmittel.
Bei den hier vorliegenden Betriebsmitteln ist ein durch elektrische Zindfunken begin-
nender Brand nur schwer vorstellbar, so dass im Folgenden auf eine thermische Zun-

dung, d. h. Selbstentziindung bedingt durch hohe Kontakttemperatur, fokussiert wird.

Als einzige mit ausreichend Energie fir eine Temperaturerhhung geeignete Kompo-
nente ist hier die Antriebseinheit der Schleifmaschine, respektive der Antrieb der Schleif-
scheibe, identifiziert. Der Antrieb der Schleifscheibe erfolgt im Wesentlichen durch eine
Elektromotor-Getriebe-Kombination. Die Verbindung von Elektromotor, Getriebe und
Schleifscheibe erfolgt Uber starre, kraftschlissige Kupplungen. Das eingesetzte Ge-
triebe hat als Aufgabe eine Drehzahl- respektive eine Drehmomentwandlung durchzu-
fihren. Das Getriebe ist umlaufmafig olgeschmiert. Durch seine spezifischen Eigen-
schaften ist Schmierdl als entsprechendes Brandmittel in der Betrachtung zu klassieren.
Die Olversorgung sowie der Ruckfluss erfolgen tiber einen separaten Olvorratsbehélter,
der auch die Funktion eines Olkiihlers tibernimmt. Die Olumwalzung erfolgt tiber eine
Pumpe im Ablaufbereich des Vorratsbehalters, der Ol-Zulauf zum Vorratsbehélter wird
durch den geodatischen Hohenunterschied bewirkt. Ebenfalls werden die beiden dlge-

schmierten Hauptlager der Schleifscheibe aus dem Getriebedlsystem mitversorgt.

Als mdgliches Szenario wird in Verbindung mit dem Antriebsstrang eine durch den Ver-
lust der mechanischen Integritat bedingter Warmeeintrag durch Reibung im Allgemei-
nen, bzw. durch einen Lagerschaden im speziellen Szenario gesehen. Neben dem latent
vorhandenen Luftsauerstoff muss es zu einer Olfreisetzung, sowie zu einem thermischen
Hotspot als Voraussetzung fur eine Entziindung kommen. Diese Ausfihrungen zu ein-
zelnen Basisereignissen vorausgeschickt fur die Betrachtung des Szenarios ,Brand in

Einhausung®.

Als zu beachtendes Unterscheidungsmerkmal hinsichtlich der Einbringung von Brand-
last ist die Versorgung des Getriebes sowie der Hauptspindellager der Schleifscheibe

mit Schmierdl im Gegensatz zum wasserbasierten Schleifschmiermittel zu sehen.
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Ohne Zufihrung von Schleifschmiermittel erfolgt das Schleifen der Pellets trocken mit
entsprechender Schleifstaubbildung. Unter ansonsten normalen Betriebsumstanden
verursacht eine transiente Unterbrechung der Schmiermittelzufihrung, bedingt durch
das Unterdruckkonzept, keine relevante Kontamination der Raumluft (d. h. der Luft au-
Rerhalb der Maschineneinkapselung) an sich.

Beim Basisereignis ,Genereller Unterdruckverlust, System Unterdruck Unverfligbarkeit*
ist von einem zeitnahen automatisierten / manuell ausgeldsten Betriebstop auszugehen.
Beim Basisereignis ,Selektiver Unterdruckverlust durch Brandschutzklappe® ist nach der
Ausfihrung bzw. des Vorhandenseins eines Monitoring-Systems zu unterscheiden. Ein
unbemerkter Ausfall, d. h. ein nicht erwiinschtes SchlieRen der Brandschutzklappe kann
in der Konsequenz, durch das fehlende Unterdruckkonzept, zu einer wenn auch tenden-
ziell begrenzten Kontamination der Raumluft fuhren. Als worst case Szenario wird hier

von einer unerkannten, fehlerhaften SchlieBung der Brandschutzklappe ausgegangen.

Eine Verletzung der moglichen Uberschreitung von Fliissigkeitsmengen im Hinblick auf
Kritikalitat, d. h. hier die Einhaltung der mengenmalfigen Sicherheitsparametern, wird

basierend auf der integral nur begrenzt vorhandenen Flissigkeitsmenge nicht verfolgt.

24.4 ZuverlassigkeitskenngrofRen

Zur weiteren Bearbeitung ist eine Datenerhebung der Basiswahrscheinlichkeiten fur die
einzelnen Schadens- / Fehlerszenarien notwendig. Eine fundierte Rechnung der Wahr-
scheinlichkeit setzt jedoch das Vorhandensein von realen und belastbaren Wahrschein-

lichkeitsgréfl3en voraus.

Als mdgliche Datenquellen fir Wahrscheinlichkeiten stehen hier nur die Analyse von
meldepflichtigen, anlagenspezifischen Ereignissen zur Ableitung von Zuverlassigkeits-
kenngrof3en zur Verfigung. Basierend auf dem hier “konstruierten Maschinensatz” mit
seinen erheblichen Abweichungen zu existierenden bzw. im Einsatz befindlichen Losun-
gen des betrachteten Szenarios, konnten keine realen und ausreichend belastbaren
Werte ermittelt werden. Ebenso gibt es keine, zumindest 6ffentlich zuganglichen Datens-
atze zu den Zuverlassigkeitskenngrdl3en der Schleifmaschine bzw. deren Einzelkompo-

nenten. Somit wurden parallel zu Internetrecherchen auch grobe Schatzwerte angesetzt.
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Tab. 2.1  Angesetzte Werte der Komponenten bzw. Teilsystemverfiigbarkeiten

Komponente bzw. Teilsysteme Verfugbarkeit
Bruch beim Ausschitten aus Transportschiffchen 1,000x1Q°
Bruch beim Einreihen auf Transportmedium 1,000x10Q0
Bruch durch Lastenabsturz auf Transportfordermedium bzw. auf 1,000x1Q°
Tabletten

Elektrische Zindenergie 1,000x10Q0
Thermische Ziindenergie 9,968x101
Elektronikkomponente & Isolationsmaterial 9,997x101
Getriebeol auBerhalb Vorratshehélter aber innerhalb Einhausung 9,990x10?
Selektiver Unterdruckverlust durch Brandschutzklappe 9,981x101
Genereller Unterdruckverlust / Systemunverfligbarkeit 9,942x101
Leckage / Bruch Schleif -/ Schmiermittelsystem 9,987x101
Ausfall Férderpumpe Schleif- / Schmiermittelsystem 9,968x101
Selektiver Unterdruckverlust durch Brandschutzklappe 9,981x10?
Genereller Unterdruckverlust / Systemunverfiigbarkeit 9,942x101
Ausfall Tabletten-Einreihungsmanagement 9,998x101
Ausfall Gewichtsiberwachung Kummulierungsreservoir 9,962x101

Als Zeitbasis wurde fir die Komponenten ein Betrieb von zwolf Stunden am Tag, bei
einer Flnftagewoche und 52 Wochen pro Jahr angesetzt. Somit ergeben sich 3120 Stun-
den pro Jahr. Bei einer Nichtverfligbarkeitsdauer pro Jahr von weniger als ca. sechs

Minuten wurde die Verfigbarkeit auf 1 gesetzt.

2.4.5 Rechnerische Betrachtung

Basierend auf den in Tab. 2.1 genannten Werte wurden fir die einzelnen in den Abbil-
dungen dargestellten Verkniipfungen sowie fir das Gesamtsystem eine rechnerische
Abschétzung der Fehlereintrittswahrscheinlichkeit gemal den dargestellten Gatter-Ver-

knupfungen durchgefihrt.

Fur den Zweig in Abb. 2.6 ,Ereignisse im Bereich der Pellet-Zuférderung des Schleifpro-
zesses” ergibt sich, bedingt durch die erwartete Fehlerfreiheit bei den Verarbeitungs-

schritten hinsichtlich potentieller Freisetzung durch Bruch d. h. ,Bruch beim Ausschutten
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aus Transportschiffchen® (BATs), ,Bruch beim Einreihen auf Transportférdermedium®
(BETf) und ,Bruch durch Lastenabsturz auf Transportfordermedium® (BLAt) eine unein-
geschrankte Verfugbarkeit (basierend auf der oben genannten Verfligbarkeitswerten)
bzw. keine Freisetzungswahrscheinlichkeit.

Fur den Zweig in Abb. 2.7 oben, mit den Basisereignissen ,Bruch bei der Einreihung auf
Transportmedium® (BETF1), ,Ausfall Tabletten Einreihungsmanagement® (ATEM), “Aus-
fall Gewichtsiberwachung Kummulierungsreservoir® (AGK) und ,Bruch durch Lastenab-
sturz auf Transportfordermedium bzw. Tabletten® (BLAT1) ergibt sich fur den ,Verlust
mechanischer Integritat von Tabletten im Bereich der Abférderung® (2Freisetz-Abforder)

eine Nichtverfligbarkeit bzw. Fehlerwahrscheinlichkeit von 7,027x10°.

Fur den Zweig in Abb. 2.8 unten, mit den Basisereignissen ,Leckage / Bruch Schmier-
mediumsystem® (LBSSM), ,Ausfall Férderpumpe Schleif-Schmiermedium® (AFSSM),
~Selektiver Unterdruck durch Brandschutzklappe zu“ (SUBZ) und ,Genereller Unter-
druckverlust Systemunverflgbarkeit* (GUSUV) ergibt sich eine Nichtverfligbarkeit bzw.
Fehlerwahrscheinlichkeit von 3,444x10°®.

Fur den Zweig in Abb. 2.8, oben mit den Basisereignissen ,Elektrische Ziindenergie*
(EZE), , Thermische Zindenergie“ (TZE), ,Elektronikkomponenten & Isolationsmaterial*
(EKIK), ,Getriebedl aulierhalb Vorratsbehalter aber innerhalb Einhausung“ (GAVE), ,Se-
lektiver Unterdruckverlust durch Brandschutzklappe zu“ (SUBZ) und ,Genereller Unter-
druckverlust Systemunverflgbarkeit® (GUSV) ergibt sich eine Nichtverfigbarkeit bzw.
Fehlerwahrscheinlichkeit von 3,447x10°°.

Fur den Zweig in Abb. 2.5, mit den Eingangsereignissen ,Freisetzung im Bereich der
Zuférderung“ (1Freisetz-Zuférder), ,Freisetzung im Bereich des Schleifens der Tablet-
ten“ (1Freisetz-Schleif) und ,Freisetzung im Bereich der Abférderung Tabletten® (1Frei-
setz-Abfdrder) ergibt sich somit flir den Gesamtprozess ein eintreten einer Freisetzung

mit einer Wahrscheinlichkeit von 4,150x10°.

2.4.6 Schlussfolgerung

Ungeachtet von vorhandenen bzw. nicht vorhandenen Ausfallwahrscheinlichkeiten zeigt
das entsprechend gewéhlte generische Szenario, dass bedingt durch den Einsatz eines
mit Ol geschmierten Getriebes alleine durch die eingebrachte potentielle Brandlast hier

eine sicherheitstechnische Schwachstelle vorhanden ist. Dies betrifft ebenfalls die
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postulierte Menge an Schmierél und den Einsatz eines Vorlagebehélters, der zudem
noch tber Leitungen mit dem eigentlichen Getriebe verbunden ist. Jede dieser Kompo-
nenten erhoht die Ausfallgefahrdung dieses hypothetischen Prozessschrittes essentiell.

Abhilfe wéaren potentiell in Form einer getriebelosen Maschine oder zumindest einer di-
rekten fettgeschmierten und gekapselten Drehmomentwandlung zu sehen. Als weitere
Konsequenz konnte der Einsatz einer Sauerstoffreduzieranlage, wie sie heutzutage be-
reits oft in IT und Serverrdumen, Archiven aber auch Lagerhallen eingesetzt werden, zu
sehen sein. Durch eine Reduktion des Sauerstoffanteils reduzierte sich die Entziin-
dungsgefahr von brennbaren Materialen erheblich und triige so zu einer héheren Sicher-
heit bei.

2.5 Zusammenfassung

Aus dem Bereich des Betriebes von Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung wurde
exemplarisch fir den Bereich der Brennelementtablettenkonfektionierung ein hypotheti-
sches, postuliertes Storfallszenario aus dem Bereich der Brennstofftabletten und hier bei
der mechanischen Pellet-Konfektionierung (Schleifstation) aufgestellt, beschrieben und
eine rechnerische Abschatzung der Wahrscheinlichkeit durchgefihrt. Da hier die De-
monstration einer Methodik im Fokus liegt, wurde bewusst kein flr kerntechnische Anla-
gen mit Moderationskontrolle moglichst realitdtsnaher, sondern vielmehr ein mit prinzipi-
ell bekannten (und typischerweise in realen Anlagen vermiedenen) Schwachstellen

versehener Komponentenaufbau konstruiert.

In einer prinzipiellen Art und Weise wurden anhand dieser postulierten Anordnung die
beiden Methoden der Deterministischen Storfall- und Ereignisbaumanalyse (Event Tree
Analysis, ETA) einerseits, sowie die der Fehlerbaum- und probabilistische Sicherheits-
analyse (Fault Tree Analysis, FTA und PSA) angesetzt und aufgezeigt. Bedingt durch
den Charakter eines Postulats sowie einer generell mangelhaften Datenlage hinsichtlich
belastbarer, dokumentierter Ausfallwahrscheinlichkeiten der einzelnen, am Prozess be-
teiligten Komponenten und Systeme, sind die verwendeten Wahrscheinlichkeit tenden-
zZiell als Platzhalter zu sehen. Um die generische Vorgehensweise zu zeigen, wurde der
Vollstandigkeit halber auch eine rechnerische Verknupfung der einzelnen Wahrschein-
lichkeiten durchgefuhrt. Die ermittelte Eintrittswahrscheinlichkeit bzw. das Ergebnis sind

jedoch auf keine der bekannten und in Betrieb befindlichen Anlagen direkt tibertragbar.
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3 Nukleare Sicherheit: Handbuch zur Kritikalitat, Ausgabe
2019

3.1 Einleitung

Das Handbuch zur Kritikalitat, das seit den siebziger Jahren von der GRS gepflegt und
veroffentlicht wird, gliedert sich mittlerweile in zwei Béande (die friheren Béande 1l und Il
wurden in der aktuellen Fassung in Band 2 zusammengefasst). In Band 1 (Verdoffentli-
chung 2015, /GRS 15/) sind zahlreiche mit Kritikalitat in Zusammenhang stehende The-
mengebiete dargelegt. Neben den Grundlagen der Kiritikalitat umfassen diese u.a. ex-
perimentelle Aufbauten, Rechenverfahren, Neutronenwechselwirkungen und nukleare
Unfélle. In den zwei Teilen von Band 2 sind eine Vielzahl von berechneten kritischen und
weitern relevanten Parameterkurven und Tabellen fir verschiedene Spaltstoffsysteme
zusammengefasst, die jeweils die kritischen Werte des Systems in Abhangigkeit der
Dichte des Spaltstoffs zeigen. Dabei werden zumeist das kritische Volumen und die kri-
tische Masse einer reflektierten Kugel, die kritische Schichtdicke einer unendlichen aus-
gedehnten Platte und der Radius eines unendlich langen Zylinders betrachtet. Diese
Kurven sind meist fur mehrere Anreicherungen und teilweise flr unterschiedliche Konfi-
gurationen und Stoffmischungen berechnet. In Teil 1 von Band 2 sind alle Systeme ge-
sammelt, die hauptséchlich 2°U als Spaltstoff besitzen. Dies beinhaltet auch Systeme in
denen zusatzlich Thorium enthalten ist. In Teil 2 von Band 2 werden kritische Systeme
mit anderen Spaltstoffen behandelt, was i. W. Plutonium, 233U, Mischungen aus Uran und

Plutonium, bzw. Mischungen von Plutonium mit Thorium beinhaltet.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die beiden Teile von Band 2 des GRS
,Handbuch zur Kritikalitat* inhaltlich und redaktionell Giberarbeitet, aktualisiert und verof-
fentlicht:

¢ Handbuch zur Kritikalitat, Band 2 — Zusammenstellung der Kritikalitatskenngro-
Ren, Teil 1 — Daten fiir 2%°U /GRS 19a/

e Handbuch zur Kritikalitdt, Band 2 — Zusammenstellung der Kritikalitatskenngro-
Ren, Teil 2 — Daten fiir Plutonium, 233U und héhere Aktinoide /GRS 19b/
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3.2 Revision und Aktualisierung von kritischen Parameterkurven

Die im Handbuch zur Kritikalitdt gesammelten kritischen Parameterkurven (Kugelvolu-
men, und -masse, Radius eines unendlich ausgedehnten Zylinders und Dickte einer un-
endlich ausgedehnten Schicht) stiitzen sich flr einige Materialien auf Berechnungen aus
den Siebzigerjahren des letzten Jahrhunderts. Dennoch ist die Relevanz dieser Stoffe
fur die nukleare Sicherheit immer noch gegeben, wie beispielsweise das Vorkommnis
vom 13.07.2016 in der US-amerikanischen Brennelementfabrik Columbia zeigt. Dabei
kam es zu einer unerwarteten Akkumulation von Spaltstoff in einem Wascher wahrend

der Konversion von Kernbrennstoff.

Seit der letzten offiziellen Version im Jahre 1998 wurden v.a. in den Vorhaben
3606R02535 /KIL 09/, 3610R03350 /KIL 13/ und 3613R03350 /KIL 16/ Kritikalitatsdaten
neu berechnet und auf den neuesten Stand gebracht. Dies umfasst wassrige Systeme
mit #°U, Plutonium, Uran-Plutonium-Mischungen, 233U, 2*3U-%2Th-Mischungen, sowie
die in diesem Vorhaben revidierten und neu berechneten Parameterkurven und -werte
(siehe unten). Je nach Stoffsystem sind aus den genannten Arbeiten qualitative oder
quantitative Abschéatzungen zur Konservativitat der angegebenen Parameterwerte in
den jeweiligen Textvorspann der Stoffsysteme ins Handbuch tbernommen worden so-

weit sinnvoll und notwendig.

Der Textsatz erfolgte in LaTeX 2e /GOO 94/, /[KOP 00/ zur Erzeugung von Dateien im
PDF-Format. Zahlreiche Datenblatter die aus alteren Ausgaben des Handbuchs Uber-
nommen und nicht ersetzt wurden und die bislang nur analog auf Papier bzw. als ge-
scanntes PDF vorlagen, wurden mit Hilfe der freien Software ,Engauge Digitizer"
/ENG 18/ aus den alten Abbildungen digitalisiert, neu gezeichnet und ebenfalls in die

Datensammlung tGibernommen.

In diesem Vorhaben wurden fiir die folgenden Stoffzusammensetzungen die kritischen
Parameterkurven Uberprift, nachgerechnet und mit den urspriinglichen Daten vergli-
chen. Die historischen Daten wurden im Handbuch zur Kritikalitat durch die neu berech-

neten Daten ersetzt.

Es wurden folgende Stoffzusammensetzungen betrachtet:
e Uran(VI)-oxid (UOs)

e AUC (Ammoniumuranylcarbonat)
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e APuC (Ammoniumplutonylcarbonat)
o AUPUC (Ammoniumuranylplutonylcarbonat)
e ADU (Ammoniumdiuranat)

e Uranylnitrat

Zunachst wurde in einer Literaturrecherche nach neueren Daten zu der Zusammenset-
zung der Spaltstoffsysteme gesucht. Diese umfassen aktualisierte Strukturformeln und
die maximale Dichte der Stoffe bei Abwesenheit von Wasser. Tab. 3.1 fast die relevanten
Daten der nachgerechneten Stoffsysteme zusammen.

Tab. 3.1  Zusammenfassung der relevanten Daten der nachgerechneten Stoffsys-
teme
Name Kur- | Strukturformel Maximale | Maximale |Quelle Da-
zel Dichte alt | Dichte ten neu
neu
Uran(VI)- UOs |UOs 8,34 g/cm?® | 8,45 g/cm? | /SPR 18a/
oxid
Ammoniu- | AUC | (NH4)4UO2(COs3)s 2,77 g/lcm?® | 2,83 g/cm® | /MEL 07/
muranyl-
carbonat
Ammoni- APUC | (NH4)4PuO2(COs3)s 2,77 g/lcm® | 2,78 g/cm? | /SPR 18b/
umplutonyl-
carbonat
Ammoni- AU- | (NH4)4(U,Pu)O2(CO3)s3 | 2,77 g/lcm® | 2,80 g/cm?® | Gew. MW
umuranyl- PuC
plutonylcar-
bonat
Ammoni- ADU | (NH4)2U.07 3,96 g/cm?® | 4,97 g/cm? | /JJAN 72/
umdiuranat
Uranylnitrat | UNH | UO2(NO3)2x6H.0 2,81 g/cm?® | 2,807 /INS 18/
g/lcm?

Da fur Ammoniumplutonylcarbonat in der Literatur weiterhin keine Angaben zur Dichte
gefunden werden konnten, wurde hierfir der mit dem Mischverhaltnis gewichtete Mittel-
wert (Gew. MW) der Dichten von APuC und AUPuC verwendet.

Fur die Berechnungen den kritischen Parameterkurven kam die Programmsequenz

CSAS1 des vom Oak Ridge National Laboratory entwickelten Programmsystems
SCALE 6.2 /REA 17/ unter Verwendung einer auf ENDF/B-VII.1-Daten basierenden
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252-Gruppen-Wirkungsquerschnittsbibliothek zum Einsatz /CHA 11/. Im Zonensuch-
modus des Sy-Verfahrens (Methode der diskreten Ordinaten) wurden die kritischen Vo-
lumina und kritischen Massen fur vollstandig wasserreflektierte Kugeln, die kritischen
Radien von vollstandig wasserreflektierten, unendlich langen Zylinder und die kritischen
Dicken von vollstéandig wasserreflektierten, unendlich ausgedehnten Platten der Spalt-
stoffldésungen in Abhangigkeit von der Schwermetallkonzentration (Uran, Plutonium oder
Summe aus Uran und Plutonium) in der Losung (cu[gu/cm®], cpu [gru/cm?],
cu - pu[gusr/cm?]) ermittelt (jeweils 30 cm dicke allseitige Schicht von Wasserreflektor).
Bei allen Spaltstoffsystemen wurde der bei einer Reduzierung der Urandichte freiwer-
dende Volumenanteil durch Wasser aufgeflillt (Restwasserauffillung). Die vorhandenen
Rechnungen wurden teilweise extensiv um zusatzliche Anreicherungen erweitert. Dabei
wurden fur alle Uran-Spaltstoffsysteme 2*°U-Anreicherungen von 2, 2,5, 3, 3,5, 4, 4,5, 5,
5,5, 6, 7, 8, 10 und 100 Gew % berechnet, soweit diese flr das jeweilige Spaltstoffsys-
tem kritisch wurden. Bei den Plutonium Spaltstoffsysteme wurden Rechnungen mit ei-
nem 2*°Pu-Anteil von 2, 2,5, 3, 3,5, 4, 4,5, 5, 5,5, 6, 7, 8, 10 und 100 Gew % berechnet,
wobei die restliche Masse durch 2*°Pu gestellt wird.

Zusatzlich wurden noch fir alle untersuchten Spaltstofflosungen das Moderationsver-
haltnis Wasserstoff/Uran (H/U), Wasserstoff/Pu (H/Pu), bzw. Wasserstoff/Schwermetall
(H/U+Pu) berechnet. Des Weiteren wurde ki fur alle Anreicherungen in Abhéangigkeit
von der Spaltstoffdichte ermittelt. AuRerdem wurden die kleinsten kritischen Urankon-
zentrationen (bzw. Pu- oder SM-Konzentrationen) und das maximale kis gegen die An-

reichung in Gew % #°U (bzw. Gew % 2%°Pu) dargestellt.

In den folgenden Unterkapiteln werden einige Details zu den neu gerechneten Spalt-

stofflésungen zusammengefasst.

3.2.1 Uran(VI)-oxid

Uran(VI)-oxid (UOs ) kann durch Erhitzen von z. B. Uranylnitrat (UO2(NOs).) unter Zu-
gabe von Sauerstoff erzeugt werden. UOsz wird unter Zugabe von Wasserstoff zu
Uran(lV)-oxid (UOy) reduziert, aus dem dann wiederum Brennelementpellets gefertigt
werden. Neben der Radiotoxizitat, die je nach Anreicherung und Bestrahlungshistorie
des Urans schwanken kann, besitzt Uran(VI)-oxid wie alle Uranverbindungen eine che-
mische Toxizitat, die die radioaktive deutlich Ubersteigt. Je nach Darstellung von UO3

entstehen unterschiedliche amorphe bzw. kristalline Modifikationen mit Dichten von
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6,69 g/cm? fur 5UO;3 bis 8,62 g/cm? fur CUOs. Fur die kritischen Parameterkurven wurde
die Dichte von trockenem, orthogonalem UO; von 8,45 g/cm? verwendet, der unter den
im Kernbrennstoffzyklus herrschenden Bedingungen wahrscheinlichsten Konfiguration

/SPR 18a/. Daraus ergibt sich eine maximale Urandichte in der Lésung von 7,03 g/cm?.

3.2.2 Ammoniumuranylcarbonat (AUC)

Ammoniumuranylcarbonat ((NH4)sUO2(COs)s) und ist eines der Zwischenprodukte bei
der nasschemischen Konversion von Uran(VI)-fluorid (UFs) zu Uran(lIV)-oxid nach dem
gleichnamigen AUC-Verfahren. Dabei wird UFs mit Hilfe von Wasser, Ammoniak und
Kohlenstoffdioxid zu Ammoniumuranylcarbonat umgewandelt, aus dem durch Erhitzen
wiederum Uran(VI)-oxid erzeugt wird. Bei den Berechnungen wird eine maximale Dichte
von 2,83 g/cm? flr den Kristall verwendet. Diese Dichte wurde der aktuellsten gefunde-
nen Quelle /MEL 07/ entnommen. Daraus ergibt sich eine maximale Urandichte in der

Losung von 1,29 g/cm3.

3.2.3 Ammoniumplutonylcarbonat(APuC)

Dem Ammoniumuranylcarbonat @hnlich aufgebaut ist das Ammoniumplutonylcarbonat
(APuC), das statt eines Uranatoms ein Plutoniumatom besitzt. Es hat die Strukturformel
(NH4)4PuO2(COg3)s und besitzt nach /SPR 18b/ eine Dichte von 2,78g/cm? flr den
trockenen Kristall. Daraus ergibt sich eine maximale Plutoniumdichte in der Lésung von
1,27 g/cm?,

3.24 Ammoniumuranylplutonylcarbonat (AUPuC)

Bei der Herstellung und Verarbeitung von MOX-Brennstoffen kommen Gemische aus
AUC und APuC vor. Das so gebildete Ammoniumuranylplutonylcarbonat (AUPuUC) be-
sitzt die Zusammensetzung (NHa4)4(U,Pu)O2(COs)s. Flr das hier angenommene AUPuUC-
Gemisch mit 45 % Plutonium (5 Gew% 2*°Pu) und 55 % Uran (Natururan mit 0,72 Gew%
235Y) ergibt sich durch gewichtete Mittelung der Dichten von AUC und APuC eine Dichte
des trockenen Kristalls von 2,80 g/cm?®. Daraus ergibt sich eine maximale Schwermetall-
dichte in der Lésung von 1,28 g/cm?, die sich auf 0,70 g/cm?®Uran und 0,58 g/cm? Pluto-

nium aufteilt.
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3.25 Ammoniumdiuranat (ADU)

Ammoniumdiuranat besitzt die Strukturformel (NH.).U.O~ und wird aufgrund seiner gel-
ben Farbe auch als ,yellow cake” bezeichnet. Es ist eines der Zwischenprodukte bei der
nasschemischen Umwandlung von Uran(VI)-fluorid zu Uran(IV)-oxid bei dem gleichna-
migen ADU-Verfahren. Dabei wird UFs durch Hydrolyse zu Uranylfluorid umgewandelt,
aus dem durch Fallung mit Ammoniaklésung Ammoniumdiuranat gewonnen wird. Dar-
aus wird durch anschlieRendes Kalzinieren im Wasserstoffstrom wiederum Uran(VI)-
oxid erzeugt. Bei den Berechnungen wird eine maximale Dichte von 4,97 g/cm? fiir den
trockenen Kristall verwendet /JAN 72/. Daraus ergibt sich eine maximale Schwermetall-

dichte in der Lésung von 3,79 g/lcm?®.

3.2.6 Uranylnitrat (UNH)

Uranylnitrat (UO2(NO3), x 6 H20) tritt in der Herstellung und Verarbeitung von Kern-
brennstoffen an unterschiedlichen Stellen verschiedener Prozesse auf. Bei der Herstel-
lung von Kernbrennstoffen wird die Reinigung des gewonnenen Uranylnitrats haufig mit-
tels Flussig-Flussig-Extraktion durchgefuhrt. Hierbei wird das Rohprodukt Ammonium-
diuranat (auch ADU oder ,yellow cake®) in Salpetersaure geldst, wodurch Uranylnitrat
entsteht. Da diese Anwendung vor der Anreicherung stattfindet, handelt es sich hierbei
um Uran mit natdrlicher Isotopenzusammensetzung. Bei der Rezyklierung von bestrahl-
ten Kernbrennstoffen wird der Brennstoff ebenfalls in Salpetersaure gelost. Hierbei ent-
stehen neben Uranyinitrat auch die Nitrat-Salze des Plutoniums und einiger Spaltpro-
dukte. Die Anreicherung des Urans hangt hierbei stark von Abbrand und Anfangs-
anreicherung ab, wobei bei der Sicherstellung der Unterkritikalitéat das Plutonium mitbe-
riicksichtigt werden muss. Uran liegt im gesamten Prozess der Wiederaufarbeitung als
Uranylnitrat vor, dies umfasst auch den Aufenthalt des Urans in der organischen Phase
wahrend der Extraktion sowie den isolierten Uran-Produktstrom als Uranylnitrat-Losung.
Bei den Rechnungen wird unter Verwendung der Dichterelation von SCALE eine maxi-
male Dichte von 2,807 g/cm® angenommen /INS 18/. Daraus ergibt sich eine maximale

Schwermetalldichte in der Lésung von 1,330 g/cm?,

3.2.7 Neurechnungen exemplarisch fur Uranylnitrat-Systeme

Exemplarisch sind in den folgenden Abbildungen neu berechnete kritische Parameter
(Masse (siehe Abb. 3.1), Volumen (siehe Abb. 3.2) und ki (siehe Abb. 3.3)) flr wéassrige

Uranylnitrat-Systeme, jeweils mit 30 cm Wasserreflektor, dargestellt. Samtliche Kurven
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aller gerechneten Spaltstoffsysteme sind in den beiden Teilen des Band 2 des veroffent-

lichten Handbuch zur Kritikalitat abgebildet und werden hier nicht erneut wiedergegeben:

Teil 1: /GRS 19a/, Teil 2: /GRS 19b/.

I I I T

| | | [

| | [

! _/7/ (I

HHHHM ki

[ I N 11l

[ IO T D Il

R Il

| | | [

B e B =1 =

| | | [

| B N e 1

| | | | [

L =_ 1 _ _1_ _ _ _ Il

| | | | [

| | | | [

| | | | [

| | | | [

I C _ 1 _ - _ _] [

A4+ 4+ -+ — A — — — A+ 4+ =+ — = — = A4 4 ——+ ——— — 5 4+~ ==+ — - - — - 5

rel+=++ -1 —+—-—=—-———33HKI3 T T — 1T === 3137117 T i O e A e e Al M - = - “

1 e e e e e e A gt = oy T - - 7 i T = = = i)

FHI4 ++ A —+ — o — == T T - T — A — — — A Fld 44 -+ — - — — 4o —l— g —— — — — [r=

T N T | ] I I T R N I I | | | Q

o o o o /m e

o/om/ow/owfooo%%%oo hnw

N &SN &SNS o ino o i

NMmMmsnmoOoO~©AN N A e

TS

1111 ] | | | (R

e

| T

[ | | | [T 11T 1 1 | | | | | 1

< m ~

o o
— —

[n B>] v ossew|abnyl aydsiiLy

1072

Abb. 3.1



U235-NIT-HOM

01.10.2018

10°

T
I
I
I
L
L
L
I
; I
f ™ 7
= y T = I
o e e e s e S o
[ | | | [
O F S iy
[ A | | | (-
[ T R E— | | | [
[ A | | | [
[ A | | | [
Lo g1 _1___ _ | Iy
L b A — 4+ - -+ —— — — 1 F R
rrr--TtTA-"tT -t - 1T T T T T T
L L N R E—— ¥ f
T S ok - F - — - — — —
[ — L L | | | I 1|
X X _ X R Q
D SN XN in XL S
Nmms<inmnon~ oA
[ | ] ] ] L 111
< m
o o
— i

[1]1 1A uswnjoA|2BNY SBYDISIIIY

Urankonzentration ¢y [gU/cm?]

Kritisches Kugelvolumen von homogenen Uranylnitrat-Wasser-Systemen

Abb. 3.2

36



U235-NIT-HOM

01.10.2018

Urankonzentration ¢y [gU/cm?]

Infiniter Multiplikationsfaktor von homogenen Uranylnitrat-Wasser-Syste-

Abb. 3.3

men

37



3.3 Vergleich der Neurechnungen mit fritheren Daten

Die neu berechneten Daten der kritischen Parameterkurven wurden mit den Daten aus
der Ausgabe von 1998 verglichen, die z. T. bis auf 1970 zurickgehen (,historische® Da-
ten). Dabei wurden fir jedes Stoffsystem die Punkte der minimalen kritischen Kugel-
masse ausgelesen. Da fir alle Stoffsysteme auf3er AUC, ADU und UNH in den histori-
schen Daten jeweils nur eine Anreicherung vorhanden ist, kbnnen nur fir diese drei

Systeme mehr als ein Wert vergleichen werden. Die Werte sind in Tab. 3.2 gezeigt.

Tab. 3.2  Vergleich der Minima der kritischen Kugelmassen der Neurechnungen bei
den verfugbaren Anreicherungen der historischen Kurven
GRS GRS
2019 1998
Stoff Anreiche- Mkit,min PHM Mkit,min PHM ;JCTI(:;i
rung Masse
[%] [kg] [g/cm?] | 19l [g/icm?] | %]
UOs 1.1 |5 12,76 1,88 13 2 -2%
AUC 1.G |4 33,92 1,29 36 1,26 -6%
10 12,31 1,19 13 1,26 -5%
100 4,846 0,947 |5 0,7 -3%
APuC |10.G|5 6,15 1,27 6,5 1,26 -5%
foe |116]s 7.8 035 |8 0.3 3%
ADU 1H |4 16 2,089 |19 1,6 -13%
10 9,61 1,611 11 1,4 -13%
100 4,094 3,77 5 0,7 -18%
UNH 1.F |4 143 0,923 | 150 0,94 -5%
5 74,81 0,793 |77 0,8 -3%
10 17,567 0,4402 |18 0,43 -2%
100 0,8224 0,0559 |0,86 0,55 -4%

Die Werte der historischen Daten wurden aus alten, gedruckten Graphiken ausgelesen,

die teilweise eine log-log Skala aufweisen. Aus diesem Grund ist die Genauigkeit dieser

Werte auch durch die Ablesegenauigkeit begrenzt.
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Ein Vergleich der Minima der kritischen Kugelmassen der historischen Daten des Hand-
buchs zur Kritikalitdt mit den neuen Berechnungen zeigt, dass die neuen Berechnungen
fur alle Systeme durchweg kleinere minimale kritische Kugelmassen liefern. Dies wurde
vor allen Dingen im Bereich der Minima der kritischen Massen Uberprift und fur verein-
zelte Kurven dber den kompletten Bereich gezeigt. Fir die meisten Systeme liegen die
Unterschiede im unteren einstelligen Bereich. Bei ADU ergeben sich zum Teil grél3ere

Abweichungen, wobei die neuen Berechnungen um bis zu 18 % niedrigere Werte liefern.

Wahrend viele der historischen Berechnungen auf 16-Gruppen-Rechnungen mit den
Programmen GAMTEC und DTF /CAR 65/ basieren, wurden die neuen Rechnungen mit
der Rechensequenz CSAS1 aus dem Programmsystem SCALE 6.2.2 unter Verwen-
dung von 252 Energiegruppen durchgefuhrt. Folglich sind teilweise deutliche Abwei-
chungen der kritischen Parameterkurven zu erwarten. Eine Analyse der genauen Ursa-
chen dieser Abweichungen ist aufgrund der unterschiedlichen Computercodes bei

extrem unterschiedlichen Rechenressourcen damals und heute kaum sinnvoll méglich.

Zusatzlich zu den punktuellen Vergleichen der minimalen kritischen Parameter wurden
auch die kompletten Kurvenverlaufe der neuen und historischen Rechnungen vergli-
chen. In Abb. 3.4 ist dieser Vergleich exemplarisch flr die kritische Kugelmasse und Kins

fur Uranylnitrat bei Anreicherungen von 4, 5 und 10 Gew% U gezeigt.

39



U235-NIT-HOM U235-NIT-HOM

10* - - 10 2.0 25
H == 2% 88 | : — 4% Diff. [ = 4% (70) L [ — a% Dife
oo 4% (18) 41 = 5% Diff. [| w4 % (18) L | = 5% Diff.
Ho== 5% (84) |3 - 10 % Diff. [ == 59%(70) oo 10 % Diff.
r © 5% (1€) ’ N = 0 w5 % (18) I R 2.0
| 10 % (70) | 2 A NN—— 18 0% 70| 1 a4
10 % (18) | . 10%(18)| ™ /10
T — N
h I A | 15
1 A
f L
| I
I I [
5 1.6 T T T
=N | N
E I I 1.0
= | o
= - | ' | —
? * I I 2
a2 - I [ -
o I 1 I
E > 314 ‘ b 05 £
[} ] i o S
o u- 1 | | w
< % o 5
| I
A 3 ! . . o
g 0.0
=t )
=z 1.2
-0.5
1.0
-1.0
0.8+ -1.5
10
Urankonzentration ¢, [gU/cm’] Urankonzentration ¢y [gU/cm?]

Abb. 3.4  Vergleich zwischen neuen (2018) und historischen Daten (1984) der kriti-
schen Kugelmasse und kins von Uranylnitrat fir Anreicherungen von 4, 5
und 10 %

Neben den beiden Kurven (neue Rechnungen: gestrichelt, historische Rechnungen: ge-
punktet) ist die prozentuale Differenz zwischen den Kurven gezeigt (durchgezogene Li-
nien). Bei den kritischen Kugelmassen liegen die Abweichungen fur die beiden niedrigen
Anreicherungen zwischen 0 und -10 %, wéahrend sie fir 10 Gew% weitgehend ver-
schwindet. Fur ki liegen die neuen Rechnungen im relevanten Bereich zwischen 0 und
2 % Uber den historischen.

Fur die kritischen Kugelvolumina, die kritischen Zylinderdurchmesser und Schichtdicken

und die anderen Spaltstoffsysteme zeigt sich ein sehr &hnliches Bild. Die neu berechne-

ten minimalen kritischen Werte liegen durchweg leicht unterhalb der historischen Werte.
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3.4 Validierung der neugerechneten Parameterkurven mit Hilfe von kriti-

schen Experimenten

341 Zielsetzung

Ziel dieser Untersuchungen ist die Validierung der neu berechneten kritischen Parame-
terkurven (krit. Kugelmassen, Kugelvolumina, Zylinderdicken, Schichtdicken und infinite
Multiplikationsfaktoren) fir das GRS ,Handbuch zur Kritikalitat“. Dazu wurde in der Lite-
ratur nach kritischen Experimenten recherchiert, die die Spaltstoffzusammensetzungen
enthalten, fur die in diesem Projekt kritische Kurven nachgerechnet wurden. Wahrend
fur Uranylnitrat-Losungen zahlreiche reflektierte und unreflektierte Experimente in kugel-
und zylinderformiger Geometrie verfugbar sind, ergab die Literaturrecherche fir die an-
deren neugerechneten Systeme keine Ergebnisse. Die im Folgenden behandelten Ex-
perimente wurden in Experimentserien durchgefiihrt und wurden dem Handbuch kriti-
scher Experimente (ICSBEP) der OECD/NEA entnommen /NEA 12/.

Die Experimente wurden umfassen ausgewertet und einer Reihe von Analysen unterzo-
gen. Diese schlieRen neben der nominalen Nachrechnung Sensitivitats- und Unsicher-
heitsanalysen auf die fehlerbehafteten technischen Parameter der Experimente ein, mit
deren Hilfe die fuhrenden fehlerbehafteten Grof3en fir die Unsicherheit von ke ermittelt
werden kdnnen. Zuséatzlich wurden TSUNAMI /REA 17/ Rechnungen durchgefiihrt, um
den Einfluss von Unsicherheiten der nuklearen Daten auf die Berechnung des Multipli-

kationsfaktors zu bestimmen.

Diese statistischen Analysen der Multiplikationsfaktoren von Experimenten mit Uranyl-
nitrat-Dichten nahe den Werten der minimalen kritischen Massen lassen Aussagen tber

die Unsicherheiten der gerechneten Parameterkurven zu.

34.2 Beschreibung der Experimente

Bei allen untersuchten Experimenten handelt es sich um Lésungen (SOL) aus Uranyl-
nitrat in wassriger Losung, beschrieben in dem ,ICSBEP-Handbook® /OECD 16/. Auf-
grund des hohen Verhaltnisses von Moderator zu Spaltstoff innerhalb der Losung weisen
alle Experimente ein thermisches Spektrum (THERM) auf. Fir die Losungen wurde teil-
weise hoch (HEU), teilweise niedrig (LEU) angereichertes Uran verwendet. Insgesamt

wurden 69 experimentelle Konfigurationen in 7 Serien gerechnet, deren Uranylnitrat-
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Kkonzentration und experimenteller Aufbau einen sinnvollen Vergleich mit den theoreti-
schen Kurven erlauben. Tab. 3.3 zeigt eine Ubersicht Gber die wichtigsten Details der
behandelten Experimentserien. Dabei wird HEU-SOL-THERM mit HST und LEU-SOL-
THERM mit LST abgekdrzt.

Tab. 3.3  Details der behandelten Experimentserien

Serien # Reflektor | Geo- Anreiche- | Behéalter | T [K] |ket BM
Name EXp. metrie | rung Material
HST-001 |10 Nein Zylinder | 93,172 % |SS-304, |293,0 |1,000
Al-60611!
HST-003 |19 |Plexiglas | Zylinder |93.172% |ss.304, |296,15|0,9991 —
Al-60611! 1,0021
LST-003 |9 Nein Kugel 10,19% |SS- 300,0 |1,0003 -
5632-721 1,0009
LST-004 |7 H-O Cylinder | 9,97 % SUS-304! | 298,15 | 0,9994 —
0,9999
LST-011 |13 Teilweise | Cylinder | 6,01 % S.S.304L1| 298,15 | 0,9967 —
H.O 1,0
LST-016 |7 H-O Platte 9,97 % S.S.304L1| 298,15 | 0,9992 —
0,9999
LST-020 |4 H.0O Cylinder | 9,97 % S.S.304L1| 298,15 | 0,9995 —
0,9998

Die explizite Modellierung des Einflusses von Zu- und Ablaufen, Haltestrukturen und
Messinstrumenten wird im Rechenmodell weggelassen. Deren Einfluss wird berlcksich-
tigt, indem das Kugel- bzw. das Zylindervolumen in den Experimentbeschreibungen so
madifiziert wird, dass die Vernachlassigung dieser Strukturen entsprechend kompensiert
wird. In Abb. 3.5 sind die Urandichten py [g/cm?] fur alle untersuchten Experimente ge-

zeigt.

1 SS-304: Edelstahl (7,927 g/cm?), Al-6061: Aluminium (2,737 g/cm3), SS-5632-72: Edelstahl (7,93 g/cm?),
SUS-304: Edelstahl (7,93 g/cm?), S.S.304L: Edelstahl (7,93 g/cm?3)
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Abb. 3.5 Urandichte aller untersuchten Experimente

Im Folgenden werden die wichtigsten Details der einzelnen Experimentserien wiederge-
geben. Fur eine genaue Beschreibung sei auf das ,ICSBEP-Handbook” /NEA 12/ ver-

wiesen.

3421 HEU-SOL-THERM-001

Bei der Experimentserie HEU-SOL-THERM-001 handelt es sich um unreflektierte Zylin-
der mit verschiedenen Durchmessern (SS-304: 13,96 cm, Al: 14,005 — 25,345 cm) und
Hohen. Die Fullhéhen von hochangereichter Uranylnitratlésung mit verschiedenen Uran-
konzentrationen (0,05489 — 0,35771 g/cm?) variiert von Experiment zu Experiment. Die
experimentellen Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Parametern sind

in Tab. 3.4 wiedergegeben.

Tab. 3.4  Experimentelle Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Para-

metern

Experiment | 001 | 002 | 003 | 004 | 005 | 006 | 007 |008 |009 |010
Gexp [Y0 ke] 10,59(0,72|0,34|0,52|0,49/0,46|0,39|0,37|0,53|0,54
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3.4.2.2 HEU-SOL-THERM-003

Bei der Experimentserie HEU-SOL-THERM-003 handelt es sich um plexiglasreflektierte
Zylinder  mit  verschiedenen Durchmessern (SS-304: 13,965/13,96 cm,
Al: 13,94 — 16,825 cm) und Hohen. Die Fullhbhe von hochangereichter Uranylnitratlo-
sung mit verschiedenen Urankonzentrationen (0,06032 — 0,34533 g/cm?) variiert von
Experiment zu Experiment. Die Reflektorplatten wurden fir alle Experimente in dersel-
ben Art und Weise wiurfelférmig angeordnet, der Zylinder an unterschiedlichen Stellen in
dem entstehenden Hohlraum positioniert. Die Benchmark kes-Werte und die experimen-
tellen Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Parametern sind in Tab. 3.5

wiedergegeben.

Tab. 3.5  Experimentelle Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Para-

metern

Experiment | 001 002 003 004 005 006 007 008
Ker 1,0016 | 1,0016 | 1,0014 | 1,0009 | 1,0021 | 1,0013 | 0,0006 | 1,0003
Oexp [%0 Keri] | 0,56 0,57 0,56 0,56 0,68 0,69 0,46 0,33

Experiment 009 |010 |011 [012 [013 [014 |015 |016
Ket 0,9996 | 1,0011 | 0,9997 | 1,0006 | 1,0004 | 1,0005 | 1,0000 | 1,0002
Gexp [Yo ker] [0,33  [0,50 [0,49 |047 |059 |047 |044 0,37

Experiment | 017 018 019
Keft 0,9994 | 1,0009 | 0,9991
Gexp [% keff] 0,38 0,49 0,52

3.4.2.3 LEU-SOL-THERM-003

Bei der Experimentserie LEU-SOL-THERM-003 handelt es sich um unreflektierte volle
und teilweise volle Stahlkugeln mit verschiedenen Radien (32,95 — 59,89 cm) gefullt mit
niedrigangereichter  Uranylnitratldbsung mit verschiedenen Urankonzentrationen
(0,1710 - 0,2960 g/cm?). Die Benchmark ker-Werte und die experimentellen Unsicher-

heiten aufgrund von unsicheren technischen Parametern sind in Tab. 3.6 gezeigt.
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Tab. 3.6  Experimentelle Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Para-

metern

Experiment | 001 002 003 004 005 006 007 008
Kef 1,0007 | 1,0003 | 1,0005 | 1,0005 | 1,0007 | 1,0009 | 1,0004 | 1,0003
Cexp [%0 ker] | 0,39 0,42 0,42 0,42 0,48 0,49 0,49 0,52

Experiment | 009
Keft 1,0006
Gexp [% keff] 0,52

3.4.2.4 LEU-SOL-THERM-004

Bei der Experimentserie LEU-SOL-THERM-004 handelt es sich um wasserreflektierte
Zylinder mit einem Radius von 29,5 cm mit unterschiedlichen Fillhéhen an niedrigange-
reichter Uranylnitratldsung mit verschiedenen Urankonzentrationen
(0,2253 - 0,3101 g/cm?). Die Benchmark ker-Werte und die experimentellen Unsicher-
heiten aufgrund von unsicheren technischen Parametern sind in Tab. 3.7 gezeigt.

Tab. 3.7  Experimentelle Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Para-

metern

Experiment [001 |029 |033 |034 046 |051 |054
Ket 0,9994 | 0,9999 | 0,9999 | 0,9999 | 0,9999 | 0,9994 | 0,9996
Gexp [% ker] |0,08 [0,09 0,09 [010 |00 |011 |0,11

3.4.2.5 LEU-SOL-THERM-011

Bei der Experimentserie LEU-SOL-THERM-006 handelt es sich um unreflektierte (459,
462, 463, 469, 472, 484) und wasserreflektierte (460, 461, 464, 470, 471, 485, 486)
Zylinder mit einem Radius von 39,505 cm mit unterschiedlichen Fillhghen an niedrigan-
gereichter Uranylnitratlésung mit verschiedenen Urankonzentrationen
(0,3524 - 0,4577 g/cm?). Die Benchmark ker-Werte und die experimentellen Unsicher-

heiten aufgrund von unsicheren technischen Parametern sind in Tab. 3.8 gezeigt.
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Tab. 3.8  Experimentelle Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Para-

metern

Experiment | 460 461 464 470 471 485 486
Kett 0,9999 | 1,0000 | 1,0000 | 0,9998 | 0,9998 | 1,0000 | 0,9999
Gexp [%0 Ker] | 0,1 0,1 0,09 |0,09 |0,11 (0,11 |O,1
Experiment | 459 462 463 469 472 484
Kett 0,9967 | 0,9974 | 0,9980 | 0,9984 | 0,9985 | 0,9987
Gexp [%0 Ker] | 0,1 0,1 0,09 (0,09 (0,11 |01

3.4.2.6 LEU-SOL-THERM-016

Bei der Experimentserie LEU-SOL-THERM-016 handelt es sich um wasserreflektierte
rechteckige Tanks mit einer Lange von 69,03 cm und einer Breite von 28,08 cm mit un-
terschiedlichen Fillhéhen an niedrigangereichter Uranylnitratibsung mit verschiedenen
Urankonzentrationen (0,2996 — 0,4642 g/cm?®). Die Benchmark ker-Werte und die expe-
rimentellen Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Parametern sind in

Tab. 3.9 gezeigt.

Tab. 3.9  Experimentelle Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Para-

metern

Experiment | 105 113 125 129 131 140 196
Ker 0,9996 | 0,9999 | 0,9994 | 0,9996 | 0,9995 | 0,9992 | 0,9994
Gexp [0 Ker] | 0,13 0,13 0,14 0,14 0,14 0,15 0,15

3.4.2.7 LEU-SOL-THERM-020

Bei der Experimentserie LEU-SOL-THERM-020 handelt es sich um wasserreflektierte
Zylinder mit einem Durchmesser von 39,505 cm mit unterschiedlichen Fillhéhen an
niedrigangereichter  Uranylnitratldsung mit verschiedenen Urankonzentrationen
(0,1937- 0,2431 g/cm?®). Die Benchmark kes-Werte und die experimentellen Unsicherhei-

ten aufgrund von unsicheren technischen Parametern sind in Tab. 3.10 gezeigt.
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Tab. 3.10 Experimentelle Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Para-

metern

Experiment | 216 217 220 226
Keft 0,9995 | 0,9996 | 0,9997 | 0,9998
Gexp [% keﬁ] 0,1 0,1 0,12 0,12

3.4.3 Kritikalitatsrechnungen

Fur alle analysierten Experimentserien wurden jeweils dieselben Rechnungen durchge-
fuhrt. Zuerst wurden die Eingabedateien fir die Monte Carlo Rechensequenz CSAS5
des amerikanischen Codepakets SCALE erzeugt und die nominalen Rechnungen durch-
gefuhrt. Durch Vergleich dieser gerechneten mit den experimentellen ker-Werten und
durch Vergleich mit den in der Benchmarkbeschreibung gegebenen Werten von Bei-
spielrechnungen kann die korrekte Implementierung der Benchmarkbeschreibung tber-
prufen werden, siehe Kapitel 3.4.3.1.

In einem zweiten Schritt wurden die Eingabedateien flir die samplingbasierten Analysen
aus den Nominaleingabedateien erzeugt, die unsicheren technischen Parameter aus der
Benchmarkbeschreibung extrahiert und die entsprechenden Analysen durchgefihrt,
siehe Kapitel 3.4.3.2. Die korrekte Uberfiihrung der Eingabedateien kann mithilfe von
Sampling der Nominalfalle teilweise tUberpruft werden, siehe Kapitel 3.4.3.3.

Fur alle Experimente wurden auch Rechnungen mit der Sequenz TSUNAMI aus dem
SCALE Codepaket durchgefiihrt. Zum einen um die spektrale Ahnlichkeit der Experi-
mente untereinander zu bestimmen, zum anderen um die Anwendbarkeit der Bench-
mark Experimente auf die kritischen Kurven anhand der spektralen Eigenschaften ein-

schatzen zu konnen.

3431 Nominalrechnungen

In einem ersten Schritt wurden die Nominalfélle der Neutronenmultiplikationsfaktoren Kes
aller Experimente mit der Monte Carlo Rechensequenz CSASS5 des amerikanischen Co-
depakets SCALE Version 6.2.2 /REA 17/ nachgerechnet. Dabei wurde die Querschnitts-
bibliothek v7-252 in 252-Gruppenstruktur verwendet, und die Resonanzselbstabschir-
mung durch die Resonanzbehandlungsmethode CENTRM bericksichtigt. Als
Abbruchkriterium der Rechnung wurde ein statistischer Fehler von kest von oyerr 1 x 10

angesetzt. Pro Generation wurden 10.000 Neutronen gerechnet und die ersten 100
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Generationen verworfen, da diese noch eine relativ hohe Varianz aufweisen. Das Ab-
bruchkriterium wurde typischerweise nach 10.000 — 15.000 Neutronengenerationen er-
reicht.

Fur die Nominalrechnungen wurden die in den Experimentbeschreibungen angegebe-
nen Kernzahldichten direkt in den KENO-Va Eingabedateien fur die Losungsbestandteile
Uran (#*U, 235U, 236U, 238, 242py), Stickstoff (N), Wasserstoff (H) und Sauerstoff (O), und
die Tankhillenbestandteile Aluminium (Al) und Eisen (Fe) mit den teilweise vorhandenen
Verunreinigungen Brom (Br), Cadmium (Cd), Chlor (CI), Chrom (Cr), Kohlenstoff (C),
Nickel (Ni), Mangan (Mn), Molybdan (Mo), Phosphor (P), Schwefel (S), Silicium (Si), Ti-

tan (Ti). Bis auf Uran werden die natirlichen Isotopenverhaltnisse angenommen.

3.4.3.2 Samplingbasierte Sensitivitats- und Unsicherheitsanalyse

Die kritischen Experimente wurden einer Sensitivitats- und Unsicherheitsanalyse unter-
zogen, um zu ermitteln, in wie weit sich Unsicherheiten von experimentellen technischen
Grol3en auf die Unsicherheit von ket auswirken. Fir die Sensitivitats- und Unsicherheits-
analyse wurden die Kernzahldichten in den Eingabedateien nicht direkt aus den Experi-
mentbeschreibungen Ubernommen. Stattdessen wurden sie aus den experimentell ge-
messenen Dichten errechnet, fur die in den Experimentbeschreibungen Unsicherheiten

als Standardabweichung angegeben sind.

Fur den gesamten Sampling-Workflow kommt das GRS eigene S/U-Tool SUNCISTT zur
Verwendung /BEH 14a/. Dabei werden in einem ersten Schritt aus den Spezifikationen
der Verteilungsfunktionen (e.g. Mittelwert und Standardabweichung) der unsicheren
technischen Parameter je nach Samplinganzahl eine Stichprobe von Zufallszahlen er-
zeugt und in einer Liste gespeichert. In diesem Fall wurden 250 Samples erzeugt. Im
zweiten Schritt werden diese Zufallszahlen kombiniert bzw. modifiziert zu den in der
SCALE Eingabedatei benétigten GroRen. So werden z. B. aus dem Brennstoffdurch-
messer der Brennstoffradius berechnet, oder die Sauerstoffatome aus dem Lésungsbe-
standteil UO3; mit den Sauerstoffatomen aus dem Lésungsmittel Wasser zu einer Kern-
zahldichte kombiniert. Diese Grof3en werden im ndchsten Schritt in eine Template-Datei
geschrieben, in der die Zahlenwerte dieser Gréf3en durch Schliisselworter ersetzt wur-
den. Auf diese Weise werden alle Sampledateien erzeugt. Nach der erfolgreichen Be-
rechnung aller individuellen Kritikalitdtsrechnungen werden die interessanten Ergebnis-

groRen (kerr, EALF, ...) eingesammelt und statistisch ausgewertet.
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Die gemessenen Gré3en, daraus abgeleitete Grol3en und deren experimentellen Unsi-
cherheiten sind in Tab. 3.11 fir die zwei Serien aufgelistet. Dabei sind in unterschiedli-
chen Serien unterschiedliche Parameter direkt gemessen und mit unterschiedlichen Un-
sicherheiten behaftet.

Tab. 3.11 Liste der mit Unsicherheiten behafteten experimentellen Parameter

Gemessene, fehler- Variable % Unsicher- | % Unsicher- | Verteilung
behaftete Grof3en heit PST- heit PST-
004 020

Gesamtdichte Pges 0,03 % 0,4 % beta(4,4)
Plutoniumdichte Ppu 1,0 % 1,0 % beta(4,4)
Eisendichte Pre 1,4 % - beta(4,4)
Nitratdichte PNOs 0,6 % - beta(4,4)
Séaure Molaritat N¢ - 1,0% beta(4,4)
Gewichtsprozent 2*¢Pu W% ?238puy - 16,67 % beta(4,4)
Gewichtsprozent 2*°Pu W% 23%Pu - 0,04 % beta(4,4)
Gewichtsprozent 2*°Pu W% 240py 7 % - beta(4,4)
Gewichtsprozent 24'Pu W% ?*1pu - 1,93 % beta(4,4)
Gewichtsprozent ?*2Pu W% ?*2pu - 11,11 % beta(4,4)
Volumen %4 0,3% 0,25 % beta(4,4)
Wanddicke Twall 10 % - beta(4,4)
Temperatur Th,0 0,09 % - beta(4,4)

Die vertikalen Fehlerbalken beinhalten zum einen die statistische Unsicherheit von Kkes
aufgrund von dem Abbruchkriterium der Monte Carlo-Rechnung (5 x 10%), zum anderen

den messtechnischen Fehler aufgrund von experimentellen Unsicherheiten.

3.4.3.3 Sampling der Nominalfalle

Die Eingabedateien der Nominalrechnungen wurden nochmals dem Workflow der
Samplingrechnungen folgend reproduziert, wobei die Unsicherheiten der variierten Pa-
rameter auf Null gesetzt werden und nur ein Sample je Experiment erzeugt wird. Dies
lasst durch direkten Vergleich der resultierenden Eingabedateien fir SCALE und durch

Vergleich der berechneten ke-Werte die korrekte Ubertragung der Nominal-
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Eingabedateien in die fir den Sampling-Workflow bendétigten Dateien zu. Insbesondere
kann so die die korrekte Berechnung der Kernzahldichten aus den Flissigkeitsdichten

Uberprift werden.

3.4.34 TSUNAMI Rechnungen

Fur die Analysen zum Einfluss der Unsicherheiten in den nuklearen Daten auf die Rech-
nungen wurde die Rechensequenz TSUNAMI aus dem Codepaket SCALE Version 6.2.2
verwendet /REA 17/. Dabei wird die Sequenz TSUNAMI-3D-k5 verwendet, um die Sen-
sitivitdten von ke auf die beteiligten nuklearen Prozesse zu berechnen. Im Anschluss
wird TSUNAMI-IP eingesetzt, um die Pearson Korrelationen zwischen den Experimen-
ten zu berechnen, die sogenannten ck-Werte. Mit Hilfe dieser Methode lasst sich die
neutronische Ahnlichkeit der untersuchten experimentellen Konfigurationen auf Basis
der zu Grunde liegenden problemspezifischen Wirkungsquerschnitte untereinander er-

mitteln.

3.4.4 Ergebnisse der Analysen

3441 Multiplikationsfaktor mit Unsicherheiten

Abb. 3.6 bis Abb. 3.12 zeigen die effektiven Multiplikationsfaktoren ke flir alle gerechne-
ten Serien und durchgefiihrten Untersuchungen. Folgende Gréf3en sind jeweils darge-

stellt:

- experimentelle ker-Werte mit experimentellen keg-Unsicherheiten: blaue Rauten

- kes-Werte von zwei im Handbuch angegebenen Nachrechnungen: rote und griine
Rauten

- gerechnete ker-Nominalwerte: rote X

- gerechnete ker-Nominalwerte mit der Sampling-Methode: orange X

- gerechnete kes-Nominalwerte mit TSUNAMI mit Ke-Unsicherheiten aufgrund Unsi-
cherheiten in den nuklearen Daten: blaue X

- gerechnete ke-Mittelwerte und deren Standardabweichung aufgrund der Sampling-

Methode: grine X
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Abb. 3.12 Berechnete Multiplikationsfaktoren ke der Serie LST-020

Bei samtlichen Abbildungen sieht man, dass die neuen Rechnungen (Nominalrechnung,
gesampelte Nominalrechnung, Sampling-Mittelwert und TSUNAMI-Rechnung) innerhalb

der gewahlten Monte-Carlo Unsicherheit von cierrmc = 1 x 104 Gibereinstimmen.

Fur alle gerechneten Experimente stimmen die mithilfe des Sampling-Prozesses ermit-
telten Unsicherheiten gut mit den im Handbuch gegebenen experimentellen Unsicher-

heiten Uberein.

Fur alle gerechneten Experimente Ubersteigen die Unsicherheiten von ket aufgrund der
unsicheren nuklearen Daten (TSUNAMI Rechnungen) die Unsicherheiten aufgrund von
unsicheren technischen Parametern. Wéhrend die Unsicherheiten aufgrund von nukle-
aren Daten im Bereich von 0,6 — 1,2% (600 — 1200 pcm) liegen, weisen die Unsicher-
heiten auf Grund von technischen Parametern einen weiten Bereich von 0,06 — 0,7 auf.
Damit werden die kes-Unsicherheiten teilweise komplett von den Unsicherheiten in den
nuklearen Daten dominiert. So liegen diese z. B. bei Serie LST-020 eine GroRenordnung

Uber den Unsicherheiten aufgrund von unsicheren technischen Parametern.

Fur die meisten Experimente der Serien HST-001, HST-003, LST-003 und LST-004 lie-
gen die nachgerechneten kes-Werte innerhalb der experimentellen 1-c Unsicherheit. Fir
alle Serien, bis auf LST-020, findet sich eine bessere Ubereinstimmung der hier durch-
gefuhrten Rechnungen mit den experimentellen kes-Werten als die in den Benchmark-

beschreibungen gegebenen Beispielrechnungen.
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3.4.4.2 Unsicherheitsanalyse auf unsichere technische Parameter und Be-
stimmung der Korrelationen zwischen Experimenten

Mithilfe der in Kapitel 3.4.3.2 beschriebenen Unsicherheitsanalyse auf unsichere techni-
sche Parameter konnen die Pearson Korrelationskoeffizienten zwischen Experimenten

berechnet werden. Abb. 3.13 zeigt diesen fur alle berechneten Experimente.

correlation matrix

HST-01-01 |
H5T-01-02
HST-01-03
HST-01-04
HST-01-05
HST-01-06 -
HST-01-07 -
HST-01-08 |
HST-01-09
HST-01-10
HST-03-01
HST-03-02
HST-03-03 |-
HST-03-04
HST-03-05 -
HST-03-06 |
HST-03-07
HST.03.08
HST-03-08
HST-03-10
HST-03-11 |
HST-03-12
HST-03-13 |
HST-03-14 |
HST-03-15
H5T-D3-16
HST-03-17
HST-03-18 |
HST-03-19|
LST-03-01
LST-03-02 |
L5T-03-03
LST-03-04
L5T-03-05
LST-03-06
LST-03-07 |
LST-03-08 |
LST-03-08 |
LST-04-01 |
L5T-04-28
L5T-04-33
L5T.04-34
L5T-04-46
L5T-04-51
LST-04-54 |
LST-11-59 1
LST-11-60
LST-11-61 |
L5T-11-62
L5T-11-63 -od
LST-11-64
LST-11-68 1

LST-11-70
L5T-11-71
LST-11-72
L5T-11-84
LST-11-85 —08
L5T-11-86
L5T-16-05
LST-16-13 |
LST-16-25
L5T-16-29 |-
L5T-16-31
L5T-16-40 0.8
L5T-16-96
LST-20-16
L5T-20-17
LST-20-20 |-

L5T-20-26

Abb. 3.13 Pearson Korrelationsfaktor zwischen allen berechneten Experimenten auf-

grund von unsicheren technischen Parametern

Aus dieser Abbildung kdnnen mehrere Gruppen korrelierter Experimente identifiziert
werden, die fast ausschlief3lich innerhalb einer Serie auftreten. Die Starke der Korrelation
hangt allerdings von der Serie ab. Beispielsweise sind die Serien LST-003 innerhalb
hochkorreliert (Cworr> 0,8), LST-004, LST-011 und 016 zeigen hauptséchlich mittlere
Korrelation (Cworr> 0,3 - 0,6), wahrend so gut wie alle analysierten HST Experimente
keine signifikante Korrelation aufRerhalb der statistischen Unsicherheit zeigen.
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Es existieren einige Serien-Ubergreifende Korrelationen, beispielsweise zwischen HST-
001-001 und 002 und HST-003-001 und 002. Diese vier Experimente teilen sich
denselben Tank, sodass sie uber dessen Unsicherheiten korreliert sind. Da fur alle
anderen Experimente dieser Serien andere Tanks mit geringeren Unsicherheiten
verwendet werden, sind sie nicht korreliert. Auf3erdem zeigt sich eine zwischen 0,2 und
0,5 variierende Korrelation zwischen LST-004 und LST-016 und LST-20 Uber die geteilte
Anreicherung. Die Korrelationen sind mit LST-20 groRer, da die sehr &hnlichen

Urandichten, die zu einem &hnlichen Moderationsverhaltnis fuhrt.

3.4.4.3 Sensitivitatsanalyse auf unsichere technische Parameter

In einem zweiten Schritt wird der Pearson-Korrelationsfaktor zwischen ke und den vari-
ierten technischen Parametern berechnet. Dies gibt keine klassische Sensitivitat, son-
dern ein Mal3 fur den Einfluss der reellen Variation der Parameter auf Ke. So kann ana-
lysiert werden, welche fehlerbehafteten Gréf3en ausschlaggebend fur die Unsicherheit
von ke sind. In Abb. 3.14 sind diese Faktoren exemplarisch fur die Experimentserie
HST-001 gezeigt.

sensitivities
0 0.03 0.1

HST-001-001

HST-001-002

HST-001-003

HST-001-004

HST-001-005

HST-001-006

HST-001-007

HST-001-008

HST-001-009

HST-001-010

wt%234U
wt%238U
solRhoU

solRadOut
solNitrAcid
solRhoGes

L—J-1.0

tankWallThick
tankBottomThick
solCritHeight

Abb. 3.14 Pearson Korrelationsfaktor zwischen ke und den variierten technischen
Parametern fur alle Experimente der Serie HST-001
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Die Abbildung zeigt, dass die unsicheren technischen Parameter einen unterschiedli-
chen Einfluss auf ket haben, der auch von den Details des Experiments abhangt. Zum
Beispiel reagiert ket unterschiedlich (korreliert, unkorreliert oder antikorreliert) auf die
Dichte von Uran in der Losung (solRhoU), je nachdem, ob das Experiment untermode-
riert (002, 004, 009), nahe der optimalen Moderation (001, 003, 007, 008) oder Gibermo-
deriert ist (005, 006, 010). Diese Abgrenzung der Experimente zueinander zeigt sich

auch in der ,energy of average lethargy causing fission“ (EALF).

3444 TSUNAMI Analyse

Abb. 3.15 zeigt die Korrelation cx zwischen allen gerechneten Experimenten aufgrund
Unsicherheiten in den nuklearen Daten, berechnet mit TSUNAMI.
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Abb. 3.15 Kaorrelation cx zwischen den Experimenten aufgrund Unsicherheiten der

nuklearen Daten, TSUNAMI Rechnungen

Dieser Korrelationsfaktor gibt an, wie &hnlich sich die Experimente hinsichtlich ihres Ver-

haltens auf spektrale Effekte sind. Man erkennt zwei grofRe Bldocke, die in sich
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weitgehend vollstandig korreliert sind: ck(HST-001, HST-003) > 0,98 und ck (LST-003,
004, 011, 016 und 020) > 0,79, wobei ck bis auf wenige AuZnahmen groR3er als 0,9 ist.
Innerhalb jeder Serie ist cx > 0,87.

35 Vergleich der gerechneten Parameterkurven mit Daten anderer Hand-
bucher und Verdffentlichungen

International gibt es seit den 1960er Jahren eine Reihe von Handbuchern oder Zusam-
menstellungen kritischer Parameter, die aquivalent zum Handbuch zur Kritikalitat der
GRS sind oder zumindest in ahnlicher Form Datenkurven und Parameterwerte zu einfa-
chen kritischen Systemen bereitstellen. Typischerweise enthalten alle diese Handbiicher
oder Datensammlungen Informationen zu kritischen Systemen mit metallischem Uran
bzw. Plutonium sowie mit Uran- bzw. Plutoniumoxid (UO; bzw. PuO,). Haufig sind auch
Informationen zu kritischen Systemen mit Uranylnitrat bzw. Plutoniumnitrat enthalten. In
einigen Handbichern bzw. Datensammlungen werden dariber hinaus auch noch wei-
tere Stoffverbindungen beriicksichtigt; welche dies sind und in welchem Ausmal sie be-
handelt werden, ist vom Herausgeber und dem primar vorgesehenen Zweck bzw. Nut-

zerkreis abhangig.

Fur einen Vergleich mit den hier neugerechneten Parameterkurven wurden, soweit 6f-
fentlich verfigbar, aktuelle Versionen bekannter Handblicher und neuere Datensamm-
lungen herangezogen. Im Einzelnen sind dies das ,Nuclear Criticality Safety Handbook*
des Japan Atomic Energy Research Institute (JAERI) /JAE 01/ von 2001 sowie die dazu
2006 durch Okuno et al. /OKU 06/ verdffentlichten aktualisierten Parameterwerte. Des
Weiteren wurden die in Teilen aktualisierte (vgl. /MEN 06/) und seit einigen Jahren auch
in elektronischer Form unter dem Namen ,CritView" /FIN 11/, /FIN 09/ Uber das Law-
rence Livermore National Laboratory (LLNL) /LAW 17/ verfigbare Version des ,Criticality
Handbook® der Atlantic Richfield Hanford Company (auch als ARH600 bekannt)
/ICAR 68/ fur den Vergleich verwendet, wie auch den ,Nuclear Criticality Safety Guide*
des Los Alamos National Laboratory (LANL) /PRU 96/ und eine Zusammenstellungen
kritischer Parameter des Oak Ridge National Laboratory (ORNL) /FOX 05/. Ebenfalls mit
einbezogen wurde eine Zusammenstellung von kritischen Parametern der OECD-NEA
Working Party on Nuclear Criticality Safety (WPNCS) Expert Group on Minimum Ciritical
Values (EGMCV) /MEN 06/, welche in Form einer ausflihrlichen Studie zum Thema ,kri-
tische Parameter® aus einer Reihe von entsprechenden Arbeiten verschiedener Expert

Group-Teilnehmern erstellt wurde. Alle diese Handbilicher oder Datensammlungen
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enthalten in der Regel die charakteristischen Minima der enthaltenen Parameterkurven,
also z. B. die kleinste kritische Spaltstoffmasse, das kleinste kritische Kugelvolumen, den
kleinsten kritischen Zylinderdurchmesser oder die kleinste kritische Schichtdicke, bereits
als Zahlenwerte, so dass im Weiteren diese Werte fur den Vergleich mit den hier gerech-

neten Parameterkurven genutzt werden.

AulRer den genannten Handblchern und Datensammlungen gibt es noch eine Vielzahl
weiterer, insbesondere alterer Verdffentlichungen, wie z. B. das ,Handbook of criticality
data“ der britischen Aufsichtsbehdrde /CHA 65/. Auf die Berucksichtigung dieser weite-
ren Datensammlungen fur den Vergleich mit den hier neugerechneten Parameterkurven
wurde verzichtet. Zum einen enthalten diese, wie im Fall des genannten britischen Hand-
buchs, keine Informationen zu einem im vorliegenden Projekt nachgerechneten Stoffsys-
tem, zum anderen sind durch Weiterentwicklungen der Wirkungsquerschnittsbibliothe-
ken und Stoffdichteparametrisierungen vor allem Unterschiede zu alteren Arbeiten zu
erwarten, so dass mit zunehmendem Alter aufgrund der weiterentwickelten Datenbasis

die Aussagekraft eines Vergleichs deutlich abnimmt.

Wie bereits erwahnt beinhalten nicht alle hier betrachteten Verdéffentlichungen Informa-
tionen zu den gleichen Stoffsystemen, auch sind beim Vergleich einige Besonderheiten
in den Berechnungen der kritischen Parameterkurven bzw. -werte einzelner Verotffentli-
chungen zu berlcksichtigen. So beinhaltet das ,Nuclear Criticality Safety Handbook*
/JAE 01/ des JAERI lediglich zwei der sechs im vorliegenden Projekt nachgerechneten
Stoffsysteme (vgl. Tab. 3.1). Dieses sind Uranylnitrat und Ammoniumdiuranat (ADU),
wobei JAERI fur ADU mit (UOz3)sNHs x 5H.O eine gegentber der GRS leicht abwei-
chende chemische Zusammensetzung verwendet. Gleiches gilt fiir die aktualisierten
Nachrechnungen von Okuno et al. /OKU 06/. Zudem gibt Okuno et al. Zahlenwerten nur
fir sogenannte minimale Werte von angenommenen unteren Grenzwerten der kritischen
Parameter (,minimum values of estimated lower limit critical parameters”) an, d. h. die
den kritischen Parametern entsprechenden Parameterwerte bei ket = 0,98 anstelle von
keit = 1,0. Zwar werden in /OKU 06/ auch die kritischen Parameterkurven grafisch wie-
dergegeben, allerdings sind diese Grafiken zu klein, um daraus die jeweiligen Minima in
hinreichender Genauigkeit fir einen Vergleich ablesen zu kénnen. Daher ist in diesem
Fall nur ein Vergleich mit den unteren Grenzwerten (,lower limits“) méglich. Fir den Ver-
gleich ist zudem zu beachten, dass Okuno et al. gegeniiber dem Handbuch eine aktua-
lisierte Dichteparametrisierung fiir Uranylnitrat verwendete, was eine wesentliche Ursa-

che fur die zu beobachtenden Unterschiede in den Parameterwerten beider Arbeiten ist
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/OKU 06/. Zusatzlich wurden unterschiedliche Berechnungssysteme genutzt. So wurde
fur die Berechnung der kritischen Parameterkurven im Handbuch der Neutronentrans-
portcode KENO-IV mit Wirkungsquerschnittsdaten basierend auf ENDF/B-IV verwen-
dete /JAE 01/, wohingegen Okuno et al. den japanischen Neutronentransportcode MVP
mit der Wirkungsquerschnittsbibliothek JEFF-3.2 einsetzte /OKU 06/.

Fur die digitale Version ,CritView* /FIN 11/ des LLNL wurde bislang nur einen Teil der
im ,,Criticality Handbook® /CAR 68/ der Atlantic Richfield Hanford Company (ARH) ent-
haltenen Parameterkurven digitalisiert. Darunter sind auch die fur Uranylnitrat, welche
hier fur den Vergleich genutzt wurden. Zwar werden die jeweiligen kleinsten kritischen
Parameterwerte hier nicht direkt angegeben, die digitalisierten Parameterkurven liegen
aber in Form von Tabellenwerten in einer Textdatei vor, so dass die Minima daraus leicht
extrahiert werden kénnen. Dabei wurde in diesem Fall der jeweils kleinste Tabellenwert
als Naherungswert fur das jeweilige Minimum verwendet, womit die Minima mit einer
Genauigkeit um 1 % gegeben sind, d. h. auf eine Interpolation zwischen Tabellenwerten
fur eine genauere Bestimmung der Minima wurde verzichtet. Zum verwendeten Rechen-
code und Wirkungsquerschnittshibliothek bzw. zur Handbuch-Version, aus welcher die
Kurven fir CritView entnommen wurden, enthalt CritView keine Angaben, so dass die
Aktualitat der Daten zu Uranylnitrat an dieser Stelle nicht beurteilt werden kann. Die vor-
liegende gedruckte Version des Handbuchs enthalt zwar auch Daten zu UQO3, allerdings
nur in Form von Grafiken /CAR 68/. Hier handelt es sich aber noch um &ltere Parame-
terkurven aus dem urspriinglichen Veroffentlichungszeitraum des Handbuchs, so dass
an dieser Stelle auf die digitale Aufbereitung dieser Kurven fir ein hinreichend genaues
Ablesen der Minima und damit auf den Vergleich mit den hier neugerechneten Kurven
verzichtet wurde. Weitere hier nachgerechnete Stoffsysteme sind im ,Criticality Hand-

book" nicht enthalten.

Das Handbuch des LANL /PRU 96/ enthalt von den hier nachgerechneten Stoffsystemen
nur Informationen zu Uranylnitrat und UOs. Es werden allerdings nur die sogenannten
unterkritischen Grenzwerte (,subcritical limits®), also die Parameterwerte fur ke = 0,98,
und nicht die eigentlichen kritischen Parameterwerte angegeben. Fir einen Vergleich
sind zudem nur die Parameterwerte zu Uranylnitrat verwendbar, nicht aber zu UO3, da
die vereinzelten Parameterwerte fiir letzteres nur fir einen maximalen Wasseranteil von
1,5 Gew% (sehr schwach moderiert) ermittelt wurden, so dass sie nicht mit den im vor-
liegenden Projekt betrachteten UOs-Wasser-Gemischen vergleichbar sind. Auch ist zu

beriicksichtigen, dass nur Uranylnitrat-Konzentrationen bis zur geséttigten Losung
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betrachtet wurden. Das fihrt im Fall von geringen Anreicherungen dazu, dass die kleins-
ten kritischen Parameterwerte, die erst bei Ubersattigten Losungen auftreten, nicht er-
reicht werden. Die Parameterwerte zum Uranylnitrat sind dem US-Standard ANSI/ANS-
8.1-1983 ,Nuclear Criticality Safety in Operations with Fissionable Materials Outside
Reactors“ enthommen, die ihrerseits auf Arbeiten von H. K. Clark /CLA 82/ basieren.
Abgeleitet wurden die Parameterwerte dort anhand von Rechnungen mit den eindimen-
sionalen deterministischen Rechencodes TGAN und ANSIN mit Wirkungsquerschnitts-
bibliotheken basierend auf Hansen-Roach bzw. ENDF/B-1V (vgl. /CLA 82/). Diese Para-
meterwerte sind auch noch in der aktuellen Version dieses Standards
ANSI/ANS 8.1 2014 /ANS 14/ gultig.

Ebenso enthalt die Zusammenstellung kritischer Parameter des ORNL /FOX 05/ von den
hier betrachteten Stoffsystemen nur Informationen zu Uranylnitrat. In diesem Fall werden
aber wieder die eigentlichen kritischen Parameterwerte zu ke = 1,0 angegeben. Berech-
net wurden die Parameterwerte mit der Sequenz CSAS1X des SCALE-Softwarepakets
und der Wirkungsquerschnittsbibliothek ENDF/B-V (vgl. /[FOX 05/)

Die Datensammlung der Working Party on Nuclear Criticality Safety /MEN 06/ enthalt
von den hier betrachteten Stoffsystemen nur Informationen zu Uranylnitrat. Die dort an-
gegebenen Parameterwerte sind Mittelwerte, die sich aus entsprechenden Arbeiten der
Teilnehmer ergaben. Von den Teilnehmern wurden dazu eine Vielzahl verschiedener
Berechnungssysteme, u. a. SCALE und MCNP in verschiedenen Versionen, und Wir-
kungsquerschnittsbibliotheken, u. a. JEF-2.2, JEFF-3.2, ENDF/B-V und ENDF/B-VI.6,
genutzt, so dass die in /IMEN 06/ angegebenen Werte keinem einzelnem Berechnungs-
system oder einer einzelnen Wirkungsquerschnittsbibliothek zugeordnet werden kon-
nen. Fur den Vergleich ist zu beachten, dass die Parameterwerte der Datensammlung
des ORNL /FOX 05/ wie auch die damaligen Parameterwerte der GRS als je ein Teil-
nehmerbeitrag in die Studie der WPNCS eingegangen sind. Daher ist fir den Vergleich
dieser Datensammlungen mit den hier neu berechneten Werten zu beachten, dass vor
allem die Werte aus /FOX 05/ und /MEN 06/ nicht vollstandig unabhé&ngig voneinander

ermittelt sind.

Insgesamt sind somit Daten fiir Uranylnitrat und Ammoniumdiuranat fiir einen Vergleich
verfugbar bzw. werden zu einem Vergleich herangezogen. Da mit Ausnahme des ,Criti-
cality Handbook"“ der ARH /CAR 68/, /FIN 11/ alle anderen fir den Vergleich berticksich-

tigten Handbicher und Datensammlungen diese Daten nur fur vollreflektierte Systeme
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mit Wasserreflektor angeben, beschréankt sich der Vergleich nur auf solche Systeme.
Dabei ist zu beachten, dass vor allem in den US-amerikanischen Arbeiten bereits bei
einem 25,6 cm (= 10 in) dicken Wasserreflektor, im franzésischen Datenwerk bei einem
20 cm dicken Wasserreflektor, anstelle des von der GRS verwendeten 30 cm dicken
Wasserreflektor von einem vollreflektierten System gesprochen wird. Alle fir den Ver-
gleich genutzten Parameterwerte sind fir Uranylnitrat in Tab. 3.12 und fir Ammonium-
diuranat in Tab. 3.13 zusammengefasst. Der Vollstandigkeit halber wurden auch Werte
mit aufgenommen, zu denen die hier durchgefuhrten Neuberechnungen keine Entspre-

chung bieten.

Der Vergleich der recherchierten Parameterwerten mit den im vorliegenden Projekt neu-
berechneten Werten lasst fur Uranylnitrat zwei wesentliche Tendenzen erkennen
(Tab. 3.12). So stimmen zum einen die Parameterwerte der neueren hier betrachteten
Arbeiten insgesamt — abgesehen von wenigen einzelnen Werten — gut mit denen der
GRS (iberein; insbesondere ist die Ubereinstimmung besser als mit den Werte der &lte-
ren betrachteten Arbeiten. Zum anderen zeigen sich bei kleinen 2%U-Anreicherungen in
der Regel groRere Diskrepanzen als bei groZeren Anreicherungen. Konkret weichen die
Parameterwerte von Okuno et al. /OKU 06/, des ORNL /FOX 05/ und der WPNCS
/MEN 06/ in der Regel nicht mehr als etwa 6 % von den Werten der GRS ab, wobei
Okuno et al. zumeist geringere Werte als die GRS und die anderen beiden Arbeiten
zumeist groRere Werte als die GRS angeben. Im Fall der Volumina, Zylinderradien,
Schichtdicken und Konzentrationen liegen die Abweichungen vielfach sogar nur bei 1 %
bis 3 %. Einzige regelmaRige Ausnahme bilden die Massen bei 3 Gew% 2*U-Anreiche-
rung mit Diskrepanzen bis zu etwa 13 % gegeniiber den GRS-Werten.

Die nachst groReren Diskrepanzen zu den GRS-Werten zeigt das Handbuch von JAERI
/JAE 01/ und hier insbesondere im Fall der Massen mit zumeist Abweichungen zwischen
6 % und etwa 18 %. Fur die ubrigen Parameter (Volumina, Zylinderradien, Schichtdi-
cken, Konzentrationen und Anreicherungen) sind in der Regel Abweichungen um 5 %,
teils auch darunter, zu beobachten. Zudem liegen die Parameterwerte von JAERI zu-

meist hoher als diejenigen der GRS.

Bei Vergleich mit dem Parameterwerten des Handbuchs des LANL /PRU 96/ ist, wie
bereits erwahnt, zu bericksichtigen, dass dort nur Uranylnitrat-Konzentrationen bis zur
Sattigung berticksichtigt wurden. Folglich weisen alle Parameterwerte fur die 22°U-Anrei-

cherungen von 4 Gew% und 5 Gew% deutliche Diskrepanzen von bis zu 140 %

62



gegenuber den GRS-Werten auf, da die kleinsten kritischen Parameterwerte erst bei
Ubersattigten Losungen, wie in den GRS-Rechnungen bericksichtigt, erreicht werden.
Fur die groBeren 23U-Anreicherungen von 10 Gew% und 100 Gew% liegen dagegen
nur Abweichungen von maximal 5 % vor, wie auch schon in den zuvor diskutierten Ver-
gleichen. Dabei sind die Parameterwerte des LANL zumeist gréRer als diejenigen der
GRS.

Die insgesamt grofdten Abweichungen zu den Parameterwerten der GRS (abgesehen
vom Konzentrationseffekt im Fall des LANL) zeigen die Werte des Handbuchs der ARH
/ICAR 68/, /FIN 11/. Fur die kleinste kritische Masse bzw. das kleinste kritische Volumen
liegen Diskrepanzen zwischen 10 % und etwa 80 %, flr die Ubrigen Parameter zwischen
10 % und 23 % vor. Dabei treten auch hier die gro3eren Abweichungen bei den kleinen
Z5U-Anreicherungen auf und nehmen mit ansteigender Anreicherung ab. Die im Hand-
buch der ARH angegebenen Parameterwerte sind zudem in allen Fallen gré3er als die

im vorliegenden Projekt berechneten Werte.

Tab. 3.12 Vergleich der kritischen Parameter fir Uranylnitrat (UO2(NOs). x 6H20) in

wassriger Losung mit Wasser-Reflektor

Parameter = Wert aus Referenz
5 12 |5 |z |33 5 |
sE )8 & |5 28l g 2
£8|%5 |3 |& |dE|E |2 |%
Kleinste kriti- |2,5  |1510 |- - 2430 |- - -
[nghj]'v'asse 30 |456 |470 |- 625 |- 491 5023
40 |143 |164 |- 174 |- 149,1 |151,3
50 |748 |[822 |- 86,7 |- 76,8 |78,36
60 |480 |- - 53,7 |- - -
20,0 |- - - - 60 |6,134
935 |- - - 0,914 |- - -
100,0 |0,822 |- - 0,848 |- 0,808 |0,824
Unterer 3,0 347 369 305 - - - -
Grenzwert 1,0 [118 124 |11 |- 162,522 |- ]
(,Lower limit*)
Masse [kgu] |50 |638 |700 [615 |- 66,02 |- -
60 |41,6 |- 402 |- - - -
70 1300 |- 293 |- - - -
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Parameter

Wert aus Referenz

2
5 13 |5 |z |3.|a 5 | B
sT|8 |2 |5 (28|18 (S |3
£8|% |3 |8 |dE|E |R |&
100 |156 |- 150 |- 14,72 |- -
20,0 |- - 519 |- - - -
100,0 | 0,751 |- i - 078 |- -
Kleinstes kriti- | 2,5 1140 - - 2043 - - -
%Puerf]eKn“ﬁ]e" 30 [363 [393 |- 588 |- 405 | 409,8
40 |135 |160 |- 195 |- 146,3 |142,0
50 80,6 |887 |- 110 |- 86,1 |85,93
60 |577 |- i 757 |- _ ]
20,0 |- i i - - 16,3 | 16,42
935 |- - - 760 |- - -
100,0 |6,69 |- - 732 |- 68 |6,836
Lower limit* [3,0 280 |329 (243 |- - . -
rf]‘é%e['l‘]’o'“' 40 113 |129 |110 |- 273,0° |- -
50 (69,7 [743 |69,1 |- 111,0° |- -
60 |50,6 |- 50,1 |- - - -
70  |401 |- 40,0 |- ] ] ]
100 |26,0 |- 257 |- 26,7 |- -
20,0 |- i 14,3 |- - - -
100,0 |6,16 |- - - 6,2 - -
Kleinster kriti- | 2,5 95,8 - - 117 - - -
scher YN 130|644 |674 |- 758 |- 66,96 | 67,19
ser [cm] 4.0 45,4 47,9 - 51,7 - 46,89 |46,81
50 37,8 [380 |- 422 |- 38,79 | 38,74
60 335 |- - 36,9 |- - -
20,0 |- - - - 21,04 |21,08
935 |- i i 157 |- - -
100,0 14,9 |- i 155 |- 15,04 | 15,07
Jower limit* |30 |588 |61,5 |557 |- - - -
gﬂ?ﬁ;gsser 40 |42,7 |448 |41,8 |- 58,6 |- -
[cm] 50 (359 (363 [356 |- 42,75 |- -
60 |31,9 |- 3,9 |- - i -
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Parameter

Wert aus Referenz

(@)]
c
>
S _ 13 |35 |a |3~|3 5 | B
5% | 8 = g © g o o ;
0 = wn w o ) X
= D X Z Ll
go|% |3 |8 | |& |2 |=
7,0 29,3 - 29,2 - - - -
10,0 25,0 - 25,0 - 25,2 - -
20,0 |- - 20,0 |- - - .
100,0 |14,4 - - - 14,4 - R
Kleinste kriti- | 2,5 57,6 - - 70,9 - - -
sche Schicht-
dicke [cm] 3,0 37,1 37,6 - 445 - 38,72 |38,83
4.0 24.8 25,9 - 28,7 - 25,77 | 25,69
5,0 19,9 20,2 - 22,6 - 20,57 |20,49
6,0 171 |- - 19,3 |- ; ]
20,0 - - - - - 9,24 9,282
93,5 - - - 5,81 - - -
100,0 |5,2 - - 5,58 - 5,44 5,447
JJower limit* 3,0 33,4 34,1 31,8 - - - -
schichdicke 1) o™ 1o 0 241 |226 |- 3373 |- -
[cm]
50 18,7 19,1 18,5 - 23,48 - -
6,0 16,1 |- 16,1 |- ; ] ]
7,0 14,4 |- 145 |- - - .
10,0 11,7 - 11,7 - 11,9 - -
20,0 - - 8,58 - - - -
100,0 4,84 |- - - 4.9 ] .
Kleinste kriti- | 3,0 634,0 |- - - - 624,6 |630,4
sche Kon-
sentration 4.0 4270 |- - - - 4155 [417,9
[gu/I] 5,0 3175 |- - - - 3115 |3134
20,0 - - - - - 65,0 65,02
100,0 |12,18 |12,5 - - - 12,25 12,27
Jower limit" 100,0 |- 11,8 - - 11,6 - -
Konzentration
[qu/]
Kleinste kriti- | - 2,09* 1,95t |- - - - -
sche Anrei-
cherung
[Gew%]
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Parameter o Wert aus Referenz

c
2 o
e | & S ) 2 ) 5 @
S¥|& |8 |9 |©3 |3 S |
o = | ) e D o Z
=0 2 < X < Z o (@) w
<@ | o 2 Q L | a L 2

JJower limit* - 1,984 |1,90 - - - - -

Anreicherung

[Gew%%]

1 keff=0,991

2 Massenlimits fir U aus angegebenen Massenlimits fir 235U errechnet

3 Wert fur gesattigte Losung, bei Beriicksichtigung htherer Konzentrationen ergeben sich kleinere Para-
meterwerte

4 Werte mit den Anreicherungen 2,0 Gew% (kint = 0,9833) und 2,5 Gew% (kint = 1,0737) inter- bzw. extra-
poliert

Fur Ammoniumdiuranat geben das Handbuch des JAERI und Okuno et al. ahnliche Pa-
rameterwerte an, so dass sie entsprechend ahnliche Abweichungen zu den hier neu
berechneten Werten aufweisen. Im Fall der Massen und Volumina zeigen die Parame-
terwerte beider Arbeiten Abweichungen zu den Werten der GRS zwischen 10 % und
35 %. Dagegen weisen die entsprechenden Parameterwerte zu Zylinderdurchmesser
und Schichtdicken nur etwa halb so grof3e Abweichungen zwischen 4 % und 18 % auf.
Auch hier treten die gréReren Abweichungen typischerweise bei den kleinen 2°U-Anrei-
cherungen auf und nehmen mit ansteigender Anreicherung ab. Wie bereits erwahnt,
werden in den beiden japanischen Arbeiten eine andere chemische Zusammensetzung
fir Ammoniumdiuranat als bei den hier durchgeflihrten Rechnungen verwendet. Daher
ist der Vergleich der Parameterwerte mit entsprechender Vorsicht zu bewerten, da zu
vermuten ist, dass zumindest ein Teil der Abweichungen in den unterschiedlichen che-

mischen Zusammensetzungen begriindet ist.

Tab. 3.13 Vergleich der kritischen Parameter fir Ammoniumdiuranat (ADU,

(NH4)2U207) in wassriger Loésung mit Wasser-Reflektor

Parameter Anreiche- Wert aus Referenz
[éggv%] GRS 2019 |/JAE 01/* |/OKU 06/*
Kleinste kritische | 3,0 174 112 -
Masse [kgU] 4,0 79,5 63,0 :
5,0 48,5 41,4 -
Unterer Grenz- 3,0 143 102 95,9
wert 4,0 68,0 54,1 51,7
5,0 42,2 37,7 33,8

66



Parameter Anreiche- Wert aus Referenz
[ggsv%] GRS 2019 |/JAE 01/* |/OKU 06/*
(,Lower limit®) 6,0 29,8 - 25,0
Masse [kgU]
7,0 22,7 - 19,8
10,0 12,9 - 11,5
20,0 - - 4,71
Kleinstes kriti- 3,0 96,4 62,2 -
sches Kugelvolu- 4.0 53.0 38.7 _
men [I]
5,0 37,4 30,1 -
.Lower limit“ Ku- | 3,0 80,6 55,1 54,5
gelvolumen [l 4 45,9 36,0 35,3
5,0 32,9 27,9 26,4
6,0 26,3 - 22,1
7,0 22,3 - 19,1
10,0 16,3 - 14,6
20,0 - - 9,86
KIeinster_kriti- 3,0 40,3 35,1 -
durchmesser fom] | 40 25 (204 |-
5,0 28,6 26,7 -
Sower limit* Zylin- | 3,0 37,8 32,8 32,9
Flcenr]c]Jurchmesser 4.0 308 281 27.9
5,0 27,3 25,8 25,4
6,0 25,1 - 23,6
7,0 23,6 - 22,3
10,0 21,0 - 20,1
20,0 - - 17,3
Kleinste kritische | 3,0 21,5 17,5 -
Schichtdicke [cm] 4.0 16,5 141 _
5,0 14,0 12,7 -
Jower limit* 3,0 19,9 16,6 16,8
Schichtdicke [cm] 4.0 15.4 13.8 13.7
5,0 13,1 12,0 12,0
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Parameter Anreiche- Wert aus Referenz
[ggsv%] GRS 2019 | /JAE 01/* | /OKU 06/*
6,0 11,8 - 10,8
7,0 10,7 - 10,1
10,0 9,06 - 8,68
20,0 - - 6,84

1 JJAE 01/ und /OKU 06/ verwenden fir ADU die chemische Zusammensetzung:
(UO3)3NH3 x 5H20
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4 Implementierung und Validierung moderner Rechenverfah-
ren

4.1 Nachrechnungen kritischer Experimente zur Validierung der SCALE-
Sequenz CSASS

Im Vorhaben 3611R03330 /BEH 14b/ wurde eine exemplarische Validierung der Se-
quenz CSAS5 des SCALE-Softwarepakets in der damaligen Version 6.1.2 /ORNL 11/
mithilfe von Nachrechnungen von mehr als 500 kritischen Experimentkonfigurationen
aus den LEU-COMP-THERM-, LEU-SOL-THERM- und MIX-COMP-THERM-Serien des
ointernational Handbook of Evaluated Criticality Safety Benchmark Experiments®
(ICSBEP) /NEA 12/ durchgefihrt. Diese Experimente wurden erneut mit der aktuelleren
SCALE-Version 6.2.1 /REA 16/ nachgerechnet, um mdgliche Auswirkungen der Weiter-
entwicklung von SCALE auf die Ubereinstimmung mit experimentellen Messungen und
damit auf eine Validierung bzw. konkrete Bias-Bestimmungen zu evaluieren. Der Wech-
sel der SCALE-Versionen von 6.1 nach 6.2 ist dabei insofern besonders, da fir die Ver-
sion 6.2 umfangreiche Uberarbeitungen und Neuimplementierungen stattgefunden ha-
ben (z.B. Integration der evaluierten ENDF/B-VII.I Bibliothek inkl. Kovarianzdaten,
veranderte interne Datenhandhabung, oder parallele Rechenmdglichkeit von KENO.
Eine Ubersicht findet sich in /OAK 16/). Daher wurde hier der Schwerpunkt bei der Ana-
lyse der Experimentnachrechnungen so gewahlt, dass insbesondere mdgliche Auswir-
kungen durch die Neuimplementierungen identifiziert werden konnten. Dies erforderte,
dass die Eingabedaten fiir die einzelnen Nachrechnungen u. a. in mdglichst unverander-
ter Form im Vergleich zum Vorhaben 3611R03330, insbesondere mit derselben Wir-
kungsquerschnittsbibliothek (hier ENDF/B-VII.0 in 238 Energiegruppen) genutzt werden,

damit als moglichst einzige Anderungen nur die neue Codeversion zum Tragen kam.

Die Abb. 4.1 und Abb. 4.2 geben einige exemplarische Resultate der Experimentnach-
rechnungen mit der Sequenz CSAS5 aus SCALE 6.1.2 und SCALE 6.2.1 mit identischen
Eingabedaten wieder. Insgesamt zeigen die Resultate, dass im Fall der nachgerechne-
ten Experimente aus Brennstadben in Wasser die Version 6.2.1 gegenuber der friiheren
Version 6.1.2 typischerweise zu einem Anstieg im Neutronenmultiplikationsfaktor in der
GroRRenordnung von etwa 60 pcm fuhrt, z. B. LEU-COMP-THERM-001 oder LEU-
COMP-THERM-006 (Abb. 4.1). Fiur einzelne Experimentserien sind mit bis zu 140 pcm
auch groRRere Anstiege zu beobachten, z. B. LEU-COMP-THERM-014 (Abb. 4.2). Eben-

falls nachgerechnet wurde eine Anzahl an Experimenten aus Uranlésungen, welche in
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der Regel deutlich geringere Differenzen in der Grél3enordnung von nur etwa 25 pcm
zwischen den beiden SCALE-Versionen zeigen. Dabei fihrt in diesen Fallen die Version
6.2.1 aber typischerweise zu geringeren Neutronenmultiplikationsfaktoren, z. B.
LEU - SOL-THERM-019 (Abb. 4.2). Die grof3ten Differenzen fur diesen Experimenttyp
sind beim Experiment LEU-SOL-THERM-002-002 (Abb. 4.2) mit bis zu 60 pcm zu fin-
den. Berticksichtigt man die statistischen Unsicherheiten von £2 pcm, mit der die errech-
neten Neutronenmultiplikationsfaktoren jeweils bestimmt wurden, so erweisen sich die

Anderungen zwischen den SCALE-Versionen als statistisch signifikant.

Beim Vergleich mit den Experimenten fallt auf, dass die errechneten Neutronenmultipli-
kationsfaktoren die experimentellen Benchmark-Werte fir die Experimente aus Brenn-
staben in Wasser in der Regel unterschatzen und fir die Experimente mit Uranlésung in
der Regel tiberschatzen. Die Anderungen in den errechneten Neutronenmultiplikations-
faktoren beim Wechsel der Version SCALE 6.1.2 zur Version SCALE 6.2.1 fuhrt somit
fur die Mehrzahl der nachgerechneten Experimente zu einer Anndherung der errechne-
ten Werten an die experimentellen Benchmark-Werte. Wird diese Annéherung aber in
Relation zu den Abweichungen der errechneten Neutronenmultiplikationsfaktoren von
ihren experimentellen Benchmark-Werten sowie in Relation zu den Unsicherheiten der
Benchmark-Werte gesetzt, erweist sie sich als vergleichsweise klein. So betragen die
Abweichungen der errechneten Neutronenmultiplikationsfaktoren von den jeweiligen ex-
perimentellen Werten in der Regel um 100 pcm bis einige 100 pcm. Ebenso liegen die
Unsicherheiten der Benchmark-Werte typischerweise in der Gré3enordnung von meh-
reren 100 pcm. Zur Veranschaulichung sind diese Unsicherheiten in Abb. 4.1 und
Abb. 4.2 mit dargestellt. Dementsprechend sind die Differenzen zwischen den beiden
Satzen an Nachrechnungen in der Regel deutlich kleiner als die Abweichungen zu den
experimentellen Werten bzw. deren Unsicherheiten. Folglich &ndert sich auch die quali-
tative Beurteilung der einzelnen Nachrechnungen beziglich ihrer jeweiligen Uberein-
stimmung mit dem Experiment nicht nennenswert. Das bedeutet, dass Nachrechnungen,
die mit SCALE 6.1.2 gut mit dem Experiment Ubereinstimmten, auch weiterhin mit
SCALE 6.2.1 ahnlich gute Ubereinstimmungen mit dem Experiment zeigen, und Nach-
rechnungen, die mit SCALE 6.1.2 signifikante Abweichungen zum Experiment aufwie-

sen, ebenso mit SCALE 6.2.1 &hnlich signifikante Diskrepanzen zum Experiment zeigen.

Insgesamt zeigt somit der Vergleich der Sequenzen CSAS5 aus den SCALE-Versionen
6.1.2 und 6.2.1 unter der Voraussetzung identischer Eingabedatensatze zwar signifi-

kante, aber im Vergleich zur Ubereinstimmung mit experimentellen Messungen nur
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geringfugige Anderungen. Dementsprechend weisen fiir den hier betrachteten Anwen-

dungsbereich beide Versionen der Sequenz CSASS5 eine vergleichbare Qualitat in der

Berechnung des Neutronenmultiplikationsfaktors auf.
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4.2 Vergleich von Abschirmrechnungen mit Monaco/MAVRIC und MCNP

In dem vorangegangenem Vorhaben 3610R03350 /KIL 13/, /BOC 12/ wurden zwei Se-
rien von Abschirmungsexperimenten mit dem Monte Carlo-Strahlungstransportcode Mo-
naco bzw. dem Codesystem fir Abschirmrechnungen MAVRIC des SCALE-Pakets
/ORNL 11/ und MCNP 5 /X-5 08/ nachgerechnet. Eine dieser Serien wurde dem ,Inter-
national Handbook of Evaluated Criticality Safety Benchmark Experiments® (ICSBEP)
/INEA 12/ entnommen und wird dort unter der Bezeichnung ALARM-CF-FE-SHIELD-001
gefuhrt. Der experimentelle Aufbau besteht aus einer in Eisenhohlkugeln mit verschie-
denen Wandstarken eingebrachte 2°2Cf-Quelle, fur welche auBerhalb der Eisenabschir-
mungen Neutronen- und Gammaspektren vermessen wurden (Abb. 4.3). Die zweite Se-
rie beinhaltete eine Reihe von Messungen von Ueki et al. /UEK 87/, /JUEK 96/, /ISCA 10/,
in denen die Abschirmwirkung unterschiedlich dicker Graphitblocke auf die Neutronen
einer 2°2Cf-Quelle gemessen wurde (Abb. 4.4).

Iron sphere:
R, .= 10, 15, 20, 25, 30, and 35 cm,
le'ur=0‘93 cm vacuum
Cu shell: \ ags
“ conditions
R, oute=0.84 cm, l". void stoel capsule:
R1'|"M’=0.61 cm RZ,oulor= 0.53 cini,
1em
spherical
detector
surface

source Cf-252
___(point source) \
— r=3R —————

outer |

Abb. 4.3  Schematische Darstellung (nicht mal3stabsgetreu) des Experiments
ALARM-CF-FE-SHIELD-001 /NEA 12/
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Abb. 4.4  Schematischer Skizze des experimentellen Aufbaus der Experimente von
Ueki et al. /UEK 96/

In den damaligen Nachrechnungen des Vorhabens 3610R03350 zeigte sich in den mit
Monaco/MAVRIC erzielten Ergebnissen flr die Experimentserie von Ueki et al. eine auf-
fallige und in dieser Auspragung unerwartete Abhangigkeit von der Definition der Neut-
ronenguelle in den Monaco-Eingabedaten, die zum damaligen Zeitpunkt keiner konkre-
ten Ursache zuzuordnen werden konnte. Zudem fiuhrte die in den Monaco/MAVRIC-
Nachrechnungen als Standardfall gewahlte Punktquellendefinition zu erheblichen Unter-
schieden zu den experimentellen Werten sowie zu den MCNP-Resultaten. Es wurden
bis zu 65 % Diskrepanz im Vergleich zu den experimentellen Neutronenflussabschwé-
chungsfaktoren (Verhdltnis aus Neutronenfluss mit und ohne Abschirmung), sowie bis
zu einem Faktor 2 Diskrepanz in den errechneten Neutronenflussabschwéachungsfakto-
ren und bis zu einem Faktor 4 in den errechneten Neutronenflussspektren im Vergleich
zu den MCNP-Resultaten berechnet (vergl. /KIL 13/). Dagegen zeigten die MCNP-
Resultate mit einer Abweichung von maximal 8% eine erheblich bessere Ubereinstim-
mung mit den experimentellen Werten. Da insbesondere keine physikalische Erklarung
fur dieses Verhalten gefunden wurde, ware ein nicht erkannter Fehler in den Eingabe-
daten oder ggf. auch ein Programmfehler in Monaco bzw. MAVRIC oder ein Fehler in
der Gruppenstruktur der Bibliothek als Ursache denkbar. Tatsachlich wurden im Laufe
der weiteren Entwicklung des SCALE-Pakets Fehler in der MAVRIC-Sequenz der da-
mals verwendeten SCALE-Version 6.1 gefunden und in den neueren Versionen 6.1.1
bzw. 6.2 korrigiert /REA 12/. Aus diesem Grund wurden in dem vorliegenden Vorhaben
die damaligen Rechnungen fir die betrachtete Experimentserie von Ueki et al. mit der
SCALE-Version 6.2.2 wiederholt, um der offenen Frage nach dem ungewohnlichen Ver-

halten der Resultate weiter nachzugehen.
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Ebenso ist in der Zwischenzeit durch die Veroffentlichung des Programms ADVANTG
IMOS 15/ ein zur Sequenz MAVRIC analoges Konzept auch fur MCNP 5 verfligbar?. Bei
diesem werden analog zu MAVRIC ebenfalls Varianzreduktionsparameter, sog. ,Weight
Windows", mit dem deterministischen Transportcode DENOVO flir das zu untersu-
chende System vorgerechnet, die anschlielend in der Monte Carlo-Rechnung mit MCNP
zur Varianzreduktion eingebunden werden kénnen. Da die Berechnung der Varianzre-
duktionsparameter durch ADVANTG weitgehend automatisiert und deutlich weniger Re-
chenzeit-intensiv als die von MCNP direkt zur Verfligung gestellten Methoden ist, ist von
ADVANTG eine deutliche Vereinfachung fir den Anwender zu erwarten. Auch deuteten
die damaligen Resultate des Vorhabens 3610R03350 bei der Verwendung der von
MAVRIC berechneten Varianzreduktionsparameter in MCNP flir die Experimentserie
von Ueki et al. an, dass durch solche deterministisch vorgerechneten Weight Windows
nochmals ein Gewinn in der Varianzreduktion gegentiber den von MCNP bereitgestellten
Methoden mdoglich ist. Daher ist zu erwarten, dass eine solche Méglichkeit auch bei Ver-
wendung von ADVANTG besteht. Dementsprechend wurden im vorliegenden Vorhaben
die Experimentserie von Ueki et al. auch unter Verwendung von ADVANTG nachgerech-
net und mit den damaligen Resultaten verglichen.

Im Detail sind diese Arbeiten in dem technischen Bericht /BEH 19a/ beschrieben. Das
wesentliche Ergebnis der erneuten Nachrechnungen der Experimentserie von Ueki et al.
mit Monaco/MAVRIC ist, dass entgegen der ersten Vermutung weniger ein Programm-
fehler in Monaco oder MAVRIC, sondern viel mehr ein nicht erkannter Fehler in den
Eingabedaten der friilheren Rechnungen die Ursache fir die unerwartete Abhangigkeit
der Resultate von der Definition der Neutronenquelle war. So wurde die in den Rech-
nungen standardmanig verwendete Punktquelle versehentlich auf eine der Grenzflachen
der Geometriebeschreibung positioniert, was zu fehlerhaften Resultaten fiihrte. Diese
Fehlerquelle ist allerdings im Programmcode nicht abgefangen, sondern es ist Aufgabe
des Anwenders hierauf zu achten. Entsprechend wurde nun die Punktquelle um 0,1 mm
in den Eingabedaten in Richtung der Kegel6ffnung versetzt (vergl. Abb. 4.4), und damit
die zuvor beobachtete erhebliche Abh&angigkeit der Resultate von der Quellendefinition

wie auch die grofRen Diskrepanzen zu den experimentellen Resultaten beseitigt.

2 Entwickelt wurde ADVANTG fiir MCNP 5. Unterschiede von MCNP X/6 zu MCNP 5 kénnen daher zur
Inkompatibilitdét mit ADVANTG fuhren. Die von ADVANTG mit einem MCNP 5-kompatiblen Eingabeda-
tensatz erstellten Varianzredktionsparametern kdnnen aber auch von MCNP X/6 genutzt werden.
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In Abb. 4.5 sind die hier mit Monaco der SCALE-Version 6.2.2 und korrigierten Eingabe-
daten erzielten Ergebnisse fur die Abschwachungsfaktoren, also den Verhéaltnissen aus
den errechneten Neutronenflissen an der Detektorposition mit und ohne Abschirmung,
fur verschiedene Wirkungsquerschnittsbibliotheken (ENDF/B-VII.0 in 27 und 200 Ener-
giegruppen-Darstellung sowie ENDF/B-VII.1 in 28 Energiegruppen-, 200 Energiegrup-
pen- und continuous energy-Darstellung) wiedergegeben. Zusétzlich sind in Abb. 4.6 die
relativen Abweichungen der errechneten Werte von den experimentellen Resultaten zu-
sammengestellt ((C-E)/E). Zum Vergleich enthélt Abb. 4.6 zudem ein Beispiel der in den
friheren Arbeiten beobachteten Abweichungen (lila Punkte). Insgesamt fihren die aktu-
ellen Rechnungen gegentiber den friiheren Rechnungen zu deutlich verbesserten Re-
sultaten gemessen an den experimentellen Werten. Insbhesondere mit der Bibliothek in
ENDF/B-VIIL.1 in continuous energy-Darstellung betragt die Diskrepanz zu den experi-
mentellen Werten in allen Fallen weniger als 5 %, wobei die experimentellen Unsicher-
heiten mit etwa 2,5 % anzusetzen sind /UEK 96/. Ebenso stimmen die Resultate dieser
Bibliothek innerhalb von 3 % mit den Resultaten der MCNP-Rechnungen (berein. Die
Verwendung der Bibliotheken in Energiegruppen-Darstellung fihrt allerdings zu teils
deutlich groReren Diskrepanzen. Die drfte im Wesentlichen aufgrund einer unterschied-
lich guten Eignung der verschiedenen Energiegruppenstruktur zur Beschreibung der im

Experiment vorliegenden Neutronenenergieverteilung bedingt sein.

Die Ubrigen im vorangegangenem Vorhaben 3610R03350 getroffenen Aussagen zu den
Vorteilen der Sequenz MAVRIC sowie dem Nutzen und insbesondere dem Zeitgewinn

fur den Anwender bleiben von dem gefundenen Fehler in den Eingabedaten unberihrt.
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Abb. 4.5 Mit Monaco der SCALE Version 6.2.2 und verschiedenen Wirkungsquer-
schnitsbibliotheken errechnete Abschwéchungsfatoren fur die Experi-

mentserie von Ueki et al.
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Abb. 4.6 Relative Abweichungen der errechnete Abschwéchungsfatoren von deren

experimentellen Werten ((C-E)/E) der Experimentserie von Ueki et al.

Einige der wesentlichen Ergebnisse der Nachrechnung der Experimentserie von Ueki et
al. mit ADVANTG sind exemplarisch in Abb. 4.7 bis Abb. 4.9 wiedergegeben. Da
ADVANTG nur die Varianzreduktionsparameter fir die MCNP-Rechnungen bereitstellt,
sollten sich durch die Verwendung von ADVANTG die mit MCNP errechneten Neutro-

nenflisse nicht bzw. nur im Rahmen ihrer statistischen Unsicherheiten andern. Dies wird
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auch durch den Vergleich mit den friilheren Resultaten bestétigt. Beeinflusst werden da-
gegen die statistischen Unsicherheiten und die notwendige Rechenzeiten. Im Fall der
Unsicherheiten ergeben sich mit ADVANTG zumeist vergleichbare Unsicherheiten wie
mit den Ubrigen getesteten Varianzreduktionsmethoden, d. h. hier wie mit dem Setzen
von sog. ,Importances® durch den Anwender, der Verwendung des MCNP-Weight
Windows Generator fir ein vergleichsweises grobes Rechengitter und der Verwendung
der durch MAVRIC fur ein vergleichsweises feines Rechengitter erstellen Varianzreduk-
tionsparameter (Abb. 4.7). Bei den bendétigten Rechenzeiten fiir die eigentliche Bestim-
mung der gesuchten Neutronenflisse und somit auch in der sog. Figure of Merit (FOM)
zeigt die Verwendung von ADVANTG allerdings ein differenziertes Bild
(Abb. 4.8 bzw. Abb. 4.9). Gegeniiber dem MCNP-Weight Windows Generator fihrt
ADVANTG in der Regel zu kiirzeren Rechenzeiten, im Vergleich mit den durch MAVRIC
bereitgestellten Parametern dagegen zu grol3eren Rechenzeiten fir die abschlieRende
MCNP-Rechnung. Konsequenterweise fallt somit die FOM gegentiber der Verwendung
des MCNP-Weight Windows Generators grofRer, im Vergleich zu den durch MAVRIC
bereitgestellten Parametern geringer aus. Dabei ist allerdings zum einen zu beachten,
dass zusatzlich zu den in Abb. 4.8 gezeigten Rechenzeiten noch die Rechenzeiten fir
die jeweiligen Vorrechnungen zu beachten sind. Diese betragen hier fir ADVANTG und
MAVRIC zwischen einigen Sekunden und etwa 20 Minuten, wohingegen der MCNP-
Weight Windows Generator eine eigene analoge Rechnung mit hinreichender Neutro-
nenstatistik benotigt. Dies nimmt zwar hier je nach Fall nur einige 10 Minuten in An-
spruch, kann aber bei starker abgeschirmten Beispielen auch viele Stunden oder Tage
benétigen. Zum anderen wurden MAVRIC und ADVANTG mit ihren jeweiligen Stan-
dardeinstellungen genutzt, die nicht zwingend Ubereinstimmen bzw. lbereinstimmende
Bedeutung haben, so dass der Vergleich je nach Einstellungen auch variieren kann. Dies

wurde in den bisherigen Arbeiten nicht weiter analysiert.

Insgesamt zeigt der Einsatz von ADVANTG den fir den Anwender erwarteten Nutzen.
Wie im Fall von MAVRIC entfallen durch ADVANTG arbeits- bzw.- zeitintensive Vorbe-
reitungen bzw. Vorrechnungen oder verringern sich zumindest. Diese beinhalten z. B.
das Unterteilen der Problemgeometrie fiir das Setzen von Importances oder analoge
Rechnungen zum Ermitteln der Weight Windows durch den Weight Windows Generator.
Auch kann mithilfe von ADVANTG die FOM gegeniber den von MCNP direkt bereitge-
stellten Varianzreduktionsmethoden nochmals verbessert werden. In der Summe be-
steht somit mit ADVANTG nun ein zur SCALE-Sequenz MAVRIC ahnlich komfortables

Rechensystem zur Durchftihrung von Abschirmrechnungen mit MCNP.
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Abb. 4.8 Bendtigte Rechenzeiten zur reinen Nachrechnung der Experimentserie von

Ueki et al. bei Einsatz verschiedener Varianzreduktionsparametersétze
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Abb. 4.9 Figure of Merit (FOM) der reinen Nachrechnung der Experimentserie von

Ueki et al. bei Einsatz verschiedener Varianzreduktionsparametersatze

4.3 FISPACT-II

Das Programm FISPACT-II /SUB 17/ wird im Auftrag der UK Atomic Energy Authority
(UKAEA) entwickelt und ist universell einsetzbares Inventarberechnungsprogramm. Es
kann fur Bereich der Aktivierungs- und der Abbrandanalyse und fir Abklingrechnungen
eingesetzt werden, und ist in der Lage Reaktionen und Reaktionsraten zu berechnen die
durch Neutronen, Protonen, Alpha-Teilchen, Deuteronen oder Gamma-Quanten indu-
ziert werden. Das Programm ist der Nachfolger des bekannten Programms Fispact und
ist von Grund auf neu in Fortran entwickelt worden. FISPACT-II wird mit TENDL-2015
als primarer Datenbibliothek ausgeliefert, stellt aber auch andere Bibliotheken wie JEFF-
3.2, ENDF/B-VII.1 und JENDL-4.0 bereit. Das Programm wurde umfangreich beziglich
Nachzerfallsleistungsberechnung und bezliglich der zugrundeliegenden nuklearen Da-
ten validiert /FLE 15a/, /SUB 15/, /FLE 15b/. In der GRS liegt das Programm in der Ver-

sion 3.8 vor.
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Zur Evaluierung des Programms wurden eine Reihe von Testrechnungen durchgefiihrt,
sowie Vergleiche mit Ergebnissen des in der GRS standardmafig fur Aktivierungsrech-
nungen eingesetzten Programms GRSAKTIV-1l /HES 01/ vorgenommen.

Grundsatzlich umfasst eine FISPACT-Rechnung vier Einzelschritte, die separat oder ge-
meinsam ausgefuhrt werden kdnnen. Der erste Schritt dient der Vorbereitung der Neut-
ronenwirkungsquerschnitte und der Zerfallsdaten und Spaltproduktausbeuten. Die Wir-
kungsquerschnitte werden dabei unter Verwendung eines als Eingabegrdf3e zu
definierenden Multigruppenflusses auf Eingruppenwerte kollabiert. Standardmafig ver-
wendet FISPACT dabei eine 709-Gruppenstruktur. Im nachsten Schritt werden die An-
fangsbedingungen wie zum Bespiel die Materialzusammensetzung definiert und es kon-
nen Angaben Uber die bendtigten AusgabegrofRen gemacht werden. SchlieBlich folgt der
Inventarberechnungsschritt, zunachst mit der Entwicklung des Nuklidinventars unter Be-
strahlung und anschlieRend ein oder mehrere Abklingschritte. Weiterhin ist es mdglich
automatisiert graphische Ausgaben der Ergebnisse unter Verwendung des Programms

Gnuplot /GNU 19/ zu erzeugen.

Als Testfall fur einen Vergleich mit GRSAKTIV-Il wurde die Bestrahlung einer Beton-
probe mit einem definierten Neutronenfluss berechnet. Ein Beispielergebnis fir einige
relevante Nuklide ist in Abb. 4.10 gezeigt. Die Ergebnisse zeigen fir einige Nuklide gute
Ubereinstimmungen mit Abweichungen im Bereich weniger Prozent, wohingegen fiir an-
dere Nuklide groRere Abweichungen zu beobachten sind. Diese Abweichungen kénnen
auf Unterschiede in den verwendeten Datenbibliotheken und bei der Definition des Neut-
ronenflusses zurlckgefiihrt werden. FISPACT verwendet aktuelle Datenbibliotheken,
wie etwa im gezeigten Beispiel TENDL-2015, wahrend in GRSAKTIV-II eine auf JEF2.2
beruhende Bibliothek zum Einsatz kommt. Weiterhin werden in GRSAKTIV-Il und
FISPACT unterschiedliche Gruppenstrukturen fir die Definition der Neutronenfliisse ver-
wendet. Wahrend in GRSAKTIV-II eine 84-Gruppen-Struktur zum Einsatz kommt, wird
in FISPACT die erwdhnte 709-Gruppen-Struktur verwendet. Obwohl eine feinere Grup-
penstruktur grundsétzlich Vorteile hinsichtlich der Rechengenauigkeit bieten kann, ist
diese in der Praxis haufig problematisch, da die Neutronenfliisse oftmals nur in einer
groberen Struktur bekannt sind. Beispielsweise kann bei Monte Carlo-basierten Neutro-
nentransportprogrammen die Berechnung energetisch hochaufgeltster Neutronenfliisse
an einer nicht hinreichenden Neutronenstatistik scheitern. In solchen Fallen muss der
Fluss dann von der gréberen auf die feinere Struktur umkondensiert werden. FISPACT

stellt hierzu zwar ein Werkzeug bereit, allerdings mtssen hierzu immer Annahmen tber
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das Verhalten des Flusses innerhalb der Grobgruppen gemacht werden, die eventuell
zu unphysikalischen Ergebnissen fihren. Dies gilt insbesondere fiir den thermischen
Energiebereich. Die Dokumentation von FISPACT empfiehlt hier ein Abschneidekrite-
rium bei 102 eV.

1,0E-08
B GRSAKTIV-II
1,0E-10

B FISPACT-II
1,0e-12 TENDL2015
1,0E-14
1,0E-16
1,0E-18
1,0E-20
1,0E-22
1,0E-24

CI36 Ca4l Cs134 Bal31l Bal35m Bal39

Nuklidkonzentration [g/g Beton]

Abb. 4.10 Konzentration ausgewahlter Nuklide fur eine bestrahlte Betonprobe

Fur einige Nuklide, wie in Abb. 4.10 fir *°Cl und ***Cs, werden mit FISPACT um mehrere
GroRRenordnungen gréf3ere Nuklidkonzentrationen als mit GRSAKTIV-II berechnet. Eine
genauere Analyse zeigt, dass der Hintergrund hierfiir das Fehlen relevanter Reaktions-
kanéle in GRSAKTIV-II ist. Fur entsprechende Analysen bietet FISPACT die Mdglichkeit
fur bestimmte (in der Eingabe definierte) Nuklide die Aufbaukanale zu ermitteln. Fiir *6Cl
hat sich dabei insbesondere der Aufbau aus “°Ca Uber eine (n,pa) Reaktion als wichtig
erwiesen. Fur **Cs sind vor allem die Kanale tber '*Ba via (n,np) und (n,d) und tber
136Ba mittels (n,nd) Reaktion relevant, die in GRSAKTIV-II nicht berticksichtigt werden.

Insgesamt hat sich FISPACT-II als sinnvolle Erganzung der in der GRS verwendeten
Codes erwiesen. Das Programm bietet insbesondere die Moglichkeit aktuelle Bibliothe-
ken mit einem umfassenden Satz an Reaktionskandlen fiur Aktivierungsrechnungen zu
verwenden und kann in diesem Bereich als Referenz angesehen werden. Als niitzlich

haben sich die enthaltenen Zusatzfeatures wie die erwahnte Pfadanalyse erwiesen.
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4.4 Temperaturabhangigkeit des Neutronenmultiplikationsfaktors unter
0°C

In jungster Vergangenheit wurden die nuklearen Streudaten fur in Eis gebundenen Was-
serstoff und Sauerstoff bestimmt und in Wirkungsquerschnittsbibliotheken integriert,
z. B. /BRO 18/. Entsprechend ist es nun mdglich, auch Temperaturbereiche unter 0 °C
in Kritikalitatsanalysen geeignet zu bertcksichtigen ohne solche Streudaten selbst be-
stimmen zu muissen, oder inkorrekterweise die Streudaten fur diese Elemente in fllissi-
gem Wasser zu benutzen. Relevanz hat dieser Temperaturbereich u. a. fur den Trans-
port oder die Lagerung von Spaltmaterial. Dazu gibt z. B. die IAEA-Transportvorschriften
SSR-6 /IAEA 18/ die Beriicksichtigung von Temperaturen zwischen -40 °C bis 38 °C vor,
sofern nationale Bestimmungen oder Aufsichtsbehdrden keine anderslautenden Vorga-
ben machen. In diesem Zusammenhang wurde durch eine dedizierte Sub Group der
Working Party on Nuclear Criticality Safety (WPNCS) der OECD Nuclear Energy Agency
(NEA) ein Code-zu-Code-Vergleich zur Temperaturabhangigkeit des Neutronenmultipli-
kationsfaktors ke von DWR-Brennelementen initiiert (,The effect of temperature on the
neutron multiplication factor for PWR fuel assemblies“ /GAN 18/), um das Verhalten des
Neutronenmultiplikationsfaktors bei Temperaturen unter 0 °C naher zu untersuchen, an
dem auch die GRS im Rahmen dieses Vorhabens teilnahm. Zusatzlich zu den Bench-
mark-Anforderungen wurden weitere Untersuchungen durchgefiihrt, um die separaten
Einflusse der Temperaturabhangigkeiten der Materialdichten, Wirkungsquerschnitte und
nuklearen Streudaten auf Kerr als Einzeleffekte zu untersuchen, welche im Benchmark
nur in der Summe, d. h. integral, betrachtet werden. Eine detaillierte Beschreibung der
Arbeiten sowie der Diskussion der Ergebnisse sind in dem gesonderten Bericht
/BEH 19b/ dokumentiert, hier ist nur die Zusammenfassung der Ergebnisse wiedergege-

ben.

Im Benchmark wurden zwei verschiedene geometrische Konfigurationen — ein einzelnes
Brennelement mit Wasserreflektor (,Single Unit“) sowie ein unendliches Brennele-
mentgitter (,Infinite Array“) — unter Verwendung eines typischen 17x17-DWR-Brenn-
elements mit drei verschiedenen Abbréanden (frischer Brennstoff, 30 GWd/tum und
45 GWd/tum) betrachtet und fur alle Kombinationen ket in Abhangigkeit der Temperatur
(bei 233 K, 252 K, 293 K, 333 K und 588 K) bestimmt. Zu berticksichtigt waren dabei die
Temperaturabhangigkeiten der Moderatordichte, der nuklearen Streudaten und der Wir-
kungsquerschnitte. Seitens der GRS wurden zur Bearbeitung des Benchmarks mit
SCALE 6.2.2 /REA 17/, MCNP 6 /PEL 13/ und OpenMC (Version 0.9.0) /ROM 15/ drei
verschiedene Rechensysteme sowie mit ENDF/B-VIII.O /BRO 18/ (alle Codes) und

83



ENDF/B-VII.1 /REA 17/ (nur SCALE) zwei verschiedene Wirkungsquerschnittsbibliothe-
ken eingesetzt. Die nuklearen Streudaten fur Wasserstoff und Sauerstoff in Eis sind al-
lerdings nur in der Bibliothek ENDF/B-VIII.0 enthalten, so dass der Einsatz von ENDF/B-
VII.1 in erster Linie zu Vergleichszwecken diente.

Die erzielten Ergebnisse zeigen insgesamt die zu erwartende Temperaturabhangigkeit
des Neutronenmultiplikationsfaktors, bei der kers in erster Linie mit ansteigender Tempe-
ratur abnimmt (vergl. exemplarisch Abb. 4.11). Eine Ausnahme bildet der Ubergang des
Moderators von Eis (T = 253 K) zu Wasser (T = 293 K), bei dem ein deutlicher Anstieg
in Kett um bis zu 2800 pcm (,,Single Unit*) bzw. um bis zu 1000 pcm (,Infinite Array®) zu
beobachten ist. Da hier aber sowohl die nuklearen Streudaten wechseln wie auch die
Moderatordichte einen deutlichen Sprung macht, lasst sich allein aus den Benchmark-
Ergebnissen keine eindeutige Schlussfolgerung zur Ursache dieses Anstiegt in Ket zie-

hen.
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Abb. 4.11 Errechnete Neutronenmultiplikationsfaktoren ke flir die Konfigurationen

»oingle Unit* und ,Infinite Array“ mit frischem Brennstoff

Der konkrete Vergleich der einzelnen errechneten Neutronenmultiplikationsfaktoren
zeigt, dass bei Verwendung der Wirkungsquerschnittsbibliothek ENDF/B-VIII.0 alle drei
verwendeten Transportcodes zumeist vergleichbare ker-Werte ermitteln, die in der Regel
innerhalb der statistischen Unsicherheiten kompatibel sind (Abb. 4.12 und Abb. 4.13).
Fur das unendliche Brennelementgitter sind insgesamt etwas groRere Differenzen im Kes
der verschiedenen Rechnungen als fir das einzelne Brennelement zu beobachten, wo-
bei auch dabei die Mehrheit der Differenzen mit den statistischen Unsicherheiten verein-
bar sind. Die jeweiligen kes-Werte unterschieden sich um bis zu etwa 200 pcm (,Single
Unit“) bzw. etwa 300 pcm (,Infinite Array®) und entsprechend damit etwa den Unterschie-
den, die auch in anderen Arbeiten beim Einsatz unterschiedlicher Rechencodes zu be-
obachten sind. Dementsprechend kdnnen zumindest wesentliche Diskrepanzen in den

Simulationen der bertcksichtigten Temperaturabhangigkeiten der einzelnen Rechen-
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codes ausgeschlossen werden. Mogliche geringe Unterschiede in den Simulationen der
Temperaturabhangigkeiten, die Auswirkungen auf ket in der Grolenordnung von
100 pcm haben, lassen sich mit den vorliegenden Benchmark-Resultaten allerdings
nicht ausschlief3en.

Vergleicht man dagegen die mit SCALE und ENDF/B-VII.1 errechneten Neutronenmul-
tiplikationsfaktoren z. B. mit den mit MCNP und ENDF/B-VIII.0 errechneten Werten, so
zeigen sich hierbei insgesamt grof3ere Differenzen in kerals dieses bei den mit ENDF/B-
VIII.0 errechneten Werten untereinander der Fall ist (Abb. 4.12 und Abb. 4.13). Insbe-
sondere flr das unendlich Brennelementgitter liegen mit bis zu etwa £550 pcm deutliche
Differenzen vor, die dementsprechend mehrheitlich die statistischen Unsicherheiten er-
heblich lGbersteigen. Die Ursache hierfur ist augenscheinlich in Unterschieden zwischen
den Wirkungsquerschnitten der Bibliotheken ENDF/B-VII.1 und ENDF/B-VIII.0 sowie in
den unterschiedlichen Darstellungen der Energieabhangigkeit der Wirkungsquer-
schnittsbibliotheken begriindet. Zudem deutet sich hier eine gewisse Temperaturabhan-
gigkeit in den Differenzen zwischen den SCALE- und MCNP-Resultaten an, die zum Tell
auch far die mit ENDF/B-VIII.0 errechneten SCALE-Resultate zu beobachten ist. Eine
mdgliche Erklarung ist, dass eine oder ggf. mehrere Temperaturabhangigkeiten der be-
trachteten EinflussgrofRen in beiden Rechencodes unterschiedlich wiedergegeben wird.
Eine konkrete Recherche oder Analyse wurde an dieser Stelle allerdings nicht durchge-
fuhrt, und die vorliegenden Benchmark-Resultaten lassen keine weiteren Schlussfolge-

rungen zu.
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Single Unit, frischer Brennstoff

300

m SCALE ENDF/B-VII.1 56g
250 = SCALE ENDF/B-VII.1 252g
200 = SCALE ENDF/B-VIL.1 ce
150 SCALE ENDF/B-VIII.O ce

100 = OpenMC ENDF/B-VIILO ce

T T*T I
HT!H K

Akey [pcm]
(8]
o O
—
—
—
|
L
|—.—|

233 253 293 333 588
Temperatur [K]

Single Unit, 30 GWd/t,,

150
100 E
50
0 T T { T _TJ__ T { T

0 B i AN EE
= -100
5 150
a4 00 m SCALE ENDF/B-VII.1 569

250 m SCALE ENDF/B-VII.1 252g

300 m SCALE ENDF/B-VII.1 ce

350 SCALE ENDF/B-VIII.O ce

400 = OpenMC ENDF/B-VIIL.O ce

233 253 293 333 588
Temperatur [K]
Single Unit, 45 GWd/ty,,
150
100

!

o e

()]
o o
|—.—|

Th ;I
[

§ -50

= -100

5

5 -150 m SCALE ENDF/B-VII.1 56g
-200 m SCALE ENDF/B-VII.1 252g
250 m SCALE ENDF/B-VII.1 ce
300 SCALE ENDF/B-VIII.O ce
250 m OpenMC ENDF/B-VIILO ce

233 253 293 333 588

Temperatur [K]
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Infinite Array, frischer Brennstoff
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Die zusatzlich zum Benchmark durchgefiihrten Arbeiten zeigen, dass die Temperatur-
abhéngigkeit der Moderatordichte der hier dominierende Einflussfaktor fur die Tempera-
turabhéangigkeit von ke ist (vergl. exemplarisch Abb. 4.14). Insbesondere der Sprung in
ket beim Wechsel des Moderators von Eis zu Wasser ist zu mehr als 90 % durch die
Dichteanderung des Moderators geben. Ebenso sind die Anderungen in ket mit zuneh-
mender Temperatur ab 0°C hauptsachlich durch die Dichtednderungen des Moderators
bedingt, wohingegen der Einfluss der Temperaturabhéngigkeiten der Wirkungsquer-
schnitte des Brennstoffs und der nuklearen Wasserstoff-Streudaten auf ke dort deutlich
geringer ist. FUr Temperaturen unter 0°C fihren dagegen die Temperaturabhangigkeiten
aller drei Einflussfaktoren zu ahnlich groRen temperaturabhangigen Anderungen in Keg:.
Auch im Fall der Wirkungsquerschnitte des Brennstoffs und der nuklearen Wasserstoff-
Streudaten filhrt eine zunehmende Temperatur zu einem geringeren Ketr. Auszunehmen
ist dabei ebenfalls der Wechsel des Moderators von Eis zu Wasser, da hierbei der Wech-
sel der Wasserstoff-Streudaten ebenfalls zu einem sprunghaften, aber vergleichsweise
kleinen Anstieg im ke fihrt. Die Temperaturabhangigkeiten der Wirkungsquerschnitte
des Moderators zeigen dagegen keinen signifikanten Einfluss auf Keg.

Fur Kritikalitatssicherheitsanalysen bedeuten diese Resultate, dass die Temperaturab-
hangigkeit der Wirkungsquerschnitte des Brennstoffs und die Temperaturabh&ngigkeit
der nuklearen Wasserstoff-Streudaten insbesondere bei Raumtemperatur und darunter
zu bertcksichtigen sind, um konservative Resultate und Aussagen zu erzielen. Auch die
nuklearen Streudaten fur in Eis gebundenen Wasserstoff zeigen einen temperaturab-
hangigen Einfluss auf ke, durch den ke mit abnehmender Temperatur weiter ansteigen
kann. Somit sind auch mdgliche Anderungen in den Aggregatzustanden der Materialien
in Kritikalitatssicherheitsanalysen fur das Erzielen von konservativen Resultaten und

Aussagen zu bericksichtigen.
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Single Unit, frischer Brennstoff
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Abb. 4.14 Variation des Neutronenmultiplikationsfaktors aufgrund der Temperaturab-
héngigkeit einzelner variierter Einflussgré3en

(Unten: vergroRRerte Darstellung um Null, die Trendlinien dienen dabei nur zur Veranschauli-

chung des Datenpunktverlaufs und sich nicht als angepasste Geraden zu verstehen)
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5 Urangewinnung

5.1 Einleitung

Uran ist das Element mit der héchsten Kernladungszahl und der héchsten Atommasse
aller naturlich vorkommenden Elemente. Es kommt haufiger vor als beispielsweise Sil-
ber, Blei oder Gold — jedoch sind nur relativ wenige Lager wirtschaftlich nutzbar. Denn
Uran kommt in der Natur nicht als Reinelement (gediegen) sondern ausschlieflich in
Form sauerstoffhaltiger Mineralien vor. Die Verteilung bzw. lokale Anreicherung von

Uran sind maf3geblich auf zwei Faktoren zurickzufihren:
1. seinem lithophilen (Silikat-liebenden) Charakter und

2. dem Mobilitatsverhalten von Uran in Abhangigkeit seiner natirlich vorkommenden
Oxidationsstufen (1V) und (VI).

Vierwertiges Uran ist in wassrigen Fluiden unléslich und immobil, wahrend sechswerti-

ges Uran in wassrigen Fluiden eine sehr hohe Ldslichkeit und Mobilitat aufweist.

Wirtschaftlich bedeutende Uran-haltige Mineralien sind u. a.: Uraninit (UO-), Pechblende
((U*1,U*%)024+y), Brannerit  (UTi,Og), Coffinit  (U(SiO4)nx(OH)ax),  Torbernit
(Cu(U0O2)2(P0O4)2 x 10 H20) und Heinrichit (Ba(UO2)2(AsO4), x 10 H20). In Folge der
genannten Eigenschaften gibt es diverse Typen von Uranlagerstatten, die sich hinsicht-
lich Konfiguration, Gré3e und Urangehalt voneinander unterscheiden. Die IAEA differen-
ziert aktuell 15 verschiedene Typen unter zusatzlicher Berlicksichtigung von Subkatego-
rien /NEA 16/. Derzeit sind sandsteingebundene Lagerstatten, wie die kasachischen
Minen Budenovskoye, Tortkuduk, Inkai und Mynkuduk, und diskordanzgebundene La-
gerstatten, wie die Minen Ranger in Australien und MacArthur River in Kanada von grofi3-
ter wirtschaftlicher Bedeutung /NEA 16/.

5.2 Uranlagerstattentypen

Uran ist ein lithophiles Element, welches sich bevorzugt in SiO-reichen Magmen anrei-
chert. Im Laufe der Erdgeschichte wurde es durch magmatische Prozesse im oberen
Erdmantel und in der unteren Erdkruste in diesen Magmen angereichert, welche an-

schlieRend granitoide Gesteine bilden. Die Granitoide — Granit-dhnliche Gesteine —
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bilden gréf3tenteils die kontinentale Erdkruste. Die obere kontinentale Erdkruste enthalt
im Durchschnitt ca. 3 ppm Uran /KYS 14/.

Weitere geologische Prozesse sind, abhangig vom Lagerstattentyp, fur abbauwirdige
Gehalte von Uran mit Anreicherungsgraden im Durchschnitt von 1.000 bis zu
200.000 ppm (0.01 — 20 Gew. %) in Lagerstatten verantwortlich /IAEA 09/.

Die Klassifizierung der Uranlagerstétten folgt der Typisierung der IAEA von 1996. Diese
Klassifizierung umfasst 15 Kategorien und hat einen empirischen, keinen genetischen
Charakter. Die Lagerstattentypen sind nach abnehmender wirtschaftlicher Bedeutung
gelistet. Diese 15 Kategorien sind, wie folgt: Diskordanzgebundene, Sandsteingebun-
dene, Quarzgeréll Konglomerat, Gang, Brekzien, Intrusive, Phosphat, Kollaps-Schlot-
brekzien, Vulkanische, Oberflachen, Metasomatische, Metamorphe, Kohle/Lignit,
Schwarzschiefer Lagerstatten und Meerwasser. Abb. 5.1 zeigt die prozentuale Vertei-
lung der gesicherten Reserven (2015) bei einem Weltmarktpreis von <80 USD und
<130 USD pro Kilogramm Uran, welche mit den derzeitigen technischen Mdéglichkeiten

wirtschaftlich gewonnen werden kdnnen.

Die Gehalte von Uran und die gesamten abbaubaren Mengen an Wirtsgestein (Tonnage)
einiger wichtiger Lagerstatten und deren férderbaren Uran sind in Abb. 5.2 dargestellt.
Der Preis fir ein Kilogramm Uran lag in den Jahren 2010 - 2015 zwischen 80 und 150
USD /NEA 16/.

In der Abb. 5.3 sind die typischen Lokalitaten sowie das geologische Umfeld der unter-

schiedlichen Uran-Lagerstattentypen in einem kontinentalen Querschnitt skizziert.

92



8,3%
3,8%
3,3%

Abb. 5.1

4,4%

<USD 80 kgt

3,7% 19,6% 2 6% 3,5% (V9%

8,2%
4,0%

6,0%

6,7%

<USD 130 kg

1

M Diskordanzgebunden

m Sandsteingebunden

M Brekzien
Quarzgeroll

B Metamorphite
Intrusiv

m Vulkanisch
Metasomatisch
Oberflachen

m Kollapsbrekzien

m Phosphate
Andere

14,1%

Prozentangaben der weltweit gesicherten Reserven gegliedert nach Lager-

stattentyp fir einen Uran Weltmarktpreis von jeweils <80 und <130 USD

pro Kilogramm (Stand 2015).

Daten aus /NEA 16/

100

10 —

Gehalt [Gew.% U;0g]

0.1 —

0.01

Cigar Lake

Tortkuduk

B Diskordanz

. Sandstein

[J oberflachen
. Brekzien
Metasomatisch

IZVulkanisch/Intusiv

0.00001 0.0001

Abb. 5.2

l
0.001

l
0.01

I
0.1 1

Tonnage [x10° t]

[

1000 10000

100

Gehalt versus Tonnage Darstellung fur einige Uranlagerstéattentypen, farb-

lich gegliedert nach Lagerstattentyp. Modifizierte Abbildung aus /KYS 14/

93



Intrakratonisches
Becken

Marin Ehem. konvergenter

Plattenrand

Konvergenter
Plattenrand

Metasomatische Lagerstétten Oberflachen-Lagerstétten \f;‘e:ilscze
Lignite ulianite

Schwarzschiefer
Phosphate

10CG Brekzien Sandsteingebunde
Lagerstatten /

Skarne Kollaps
Cald
8//) Schlotbrekzie e
Gang-
‘ lagerstatten
‘ Dlskordanzgebundene <

7

Albltlte

Partlelle Lagerstatten

. =
Schmelzen /

Pegmatlte

Phanerozoische Sedimente
Proterozoische Sedimente

B uranvererzung I Phanerozoische Granitoide

-~ Stérung Proterozoische Granitoide

~ Gang Kznozoische Sedimente und | Archiaische/Proterozoische
Vulkanite Basementschiefer und -gneise
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Modifizierte Abbildung aus /KYS 09/

5.2.1 Diskordanzgebundene Lagerstatten

Dieser Lagerstattentyp beinhaltet, wie in Abb. 5.2 dargestellt, die weltweit gré3ten und
reichhaltigsten Uranvorkommen mit bis zu 60 Gew.-% Uran. Die zwei weltgré3ten Uran-
minen McArthur River und Cigar Lake befinden sich im Athabasca Becken (Kanada). Sie
forderten 2016 je 6.945 und 6.666 t Uran, was ca. 22 % der Weltproduktion entspricht
/WNA 17/. Die Vorkommen dieses Lagerstattentyps befinden sich, wie in Abb. 5.3 skiz-
ziert, in geologischen Becken im Randbereich oder innerhalb eines Kontinents (intrakra-
tonisch) und sind gekennzeichnet durch das Auftreten einer Diskontunitat in der Schich-
tenfolge (Diskordanz) zwischen (archaischen bis paleoproterozoischen) Meta-
sedimenten und den Uberlagernden (Paldo- bis Mesoproterozoischen) Sandsteinen. Die
Uranvererzungen kommen haufig innerhalb von Stérungen vor und werden mit Brekzien
— verkittete Gesteinstrimmer — assoziiert. Diese treten, wie die Reduktionsfront, inner-
halb weniger 100 m Entfernung zur Diskordanz auf. Die Vererzungen entstehen bei Tem-
peraturen von 200 — 250 °C unter Beteiligung von Fluiden mit hoher Salzkonzentrationen
(Solen) /KYS 00/ /KYS 09/ /KYS 14/. Die Féllung und Akkumulierung des Urans erfolgt
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entweder an reduzierenden Schichten (z. B. vulkanische Lagen) oder aufgrund einer Mi-
schung mit anderen reduzierenden Fluiden /HOL 03/ /HOE 78/ /FAY 97/ /CUN 03/.

5.2.2 Sandsteingebundene Lagerstéatten

Sandsteingebunde Lagerstétten bilden etwa 27 % der weltweiten Uranressourcen die
mit der 2015 verfugbaren Technik und Weltmarktpreisen von <130 USD pro Kilogramm
Uran wirtschaftlich gefordert werden konnten. Dieser Lagerstattentyp hat typischer-
weise, wie in Abb. 5.2 dargestellt, niedrige bis mittlere Gehalte an Uran (0.05-0.4
Gew.% U), wie z. B. die Tortkuduk Mine in Kasachstan, eine der grof3ten Sandsteinge-
bundenen Lagerstatten (Abb. 5.3). Diese Urananreicherungen resultieren aus Imprag-
nierungs- oder Verdrangungslagerstatten in mittel- bis grobkdrnigen Sandsteinen aus
Fluss (fluviatil), See (limnisch) und Delta Ablagerungen /IAEA 85/. Die Ablagerung der
Sandsteine erfolgte im Tertidr bis zum Paldozoikum, seltener im Proterozoikum. Die
Urananreicherungen entstanden wahrend der Verfestigung von Sedimenten zu Sedi-
mentgesteinen (Diagenese). Zu den Subtypen der Sandsteingebundenen Lagerstatten

gehotren Basale, Tabulare, Roll-Front und Tektonisch-Lithologische Lagerstétten.

Die Reduktionsmittel, welche fir die Fallung bzw. Bindung von Uran relevant sind, un-
terscheiden sich je nach Subtyp in: Kohlenstoff aus organischem Detritus (z. B. Pflanzen,

Algen), Sulfide (z. B. Pyrit, H,S), Kohlenwasserstoffe oder mafische Vulkanite.

Ein gemeinsames Merkmal der Subtypen ist, dass deren vererzte Sandsteinschichten
von wasserundurchlassigen Tonsteinhorizonten Uber und/oder unterlagert werden
/EVE 85/. Weitere geologische Charakteristika der Subtypen sind nach /KYS 14/:

o Das Auftreten des Basalen-Subtyps in schwach verfestigten, stark permeablen, flu-
viatilen bis limnischen kohlenstoffhaltigen Kiesen und Sanden. Diese Kiese und
Sande wurden in Paldo-Talern direkt auf typischerweise Basementgraniten abgela-

gert und sind von Plateaubasalten oder Sedimenten tberlagert.

e Die Tabularen Subtypen sind irregulare, linsenférmige langliche Vererzungen. Diese
sind parallel zum Sedimentationshorizont ausgerichtet und stellen ins Sediment ein-

geschnittene Palaokanéle dar.

¢ Die Roll-Front Subtypen sind bogenférmig, Sandsteinschneidende in Grundwasser-

leitern auftretende Vererzungen.
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e Tektono-Lithologische Subtypen treten in Stérungszonen benachbarten Sandsteinen

auf.

5.2.3 Quarzgero6ll-Konglomerat Lagerstatten

Quarzgeroll-Konglomerat Lagerstatten sind definiert als parallel zur Schichtung ausge-
richtete (stratiforme) Anreicherungen an Uranmineralen im Pyrit-reichen Quarz-Konglo-
merat Wirtsgestein. Die Pyrit-Gehalte betragen in der Regel 3 bis 15 Vol. %. Diese Kon-
glomerate sind ehemalige Seifenablagerungen, welche unter den reduzierenden-

atmosphérischen Bedingungen des Archaikums gebildet wurden.

Typische Urangehalte in reinen Uranminen liegen bei 0.15 Gew. % und bei primaren
Goldminen wie z. B. in Witwatersrand (Sudafrika), in der Uran als Nebenprodukt gewon-
nen wird, von rund 0.01 Gew. % /KYS 14/.

5.24 Ganglagerstatten

Ganglagerstatten treten als Gange meist in metamorphen Gesteinen auf und trugen im
Jahr 2016 etwa zu 10 % der weltweiten Uranproduktion bei. Die grof3ten Lagerstétten
wie Beaverloge (Kanada), Jachymov (Tschechen) und Shinkolobwe (Kongo) sind bereits
erschopft. Dieser Lagerstéttentyp ist von den geologischen Verhéaltnissen in den ver-
schiedenen Vorkommen unterschiedlich und komplex aufgebaut. Das Lagerstattenmo-
dell fir diesen Typ basiert auf den gréRten und komplexesten Vorkommen in Beaver-
loge, Kanada. Durch tektonische Aktivitat entstandene Brekzien und Fluide aus
metamorphen Dehydrationsreaktionen werden mit der Entstehung von Urananreiche-

rungen in Ganglagerstatten assoziiert /DIE 11/ /KYS 14/.

5.2.5 Brekzien-Lagerstétten

Diese Uranvorkommen sind ausschliel3lich auf die mesoproterozoischen Iron-Oxide-Co-
pper-Gold (I0OCG) Olympic Dam Minen in Australien beschrankt. Die Uranvererzungen
treten hier in Hamatit-reichen Granit-Brekzien auf. Diese Lagerstatte ist, trotz der nied-
rigsten Gehalte an Uran, das weltweit grof3te individuelle Vorkommen mit rund 2.200.000
t Uran (Abb. 5.3). Die IOCG Olympic Dam Lagerstatte beinhaltet etwa 26 % der weltweit
gesicherten Uranreserven (<130 USD kg-1 Uran) und trug im Jahr 2016 zu rund 5 % der

96



weltweiten Uranproduktion bei /NEA 16/. Dabei fallt das Uran als ein Nebenprodukt der
Kupfer-, Gold-, Silber- und Seltenen Erden-Gewinnung an, welches fur sich alleine bei
Weltmarktpreisen von weniger als 80 USD pro Kilogramm Uran nicht wirtschaftlich ge-
fordert werden kann. Aufgrund der nachrangigen Bedeutung des Urans fur die Minenbe-
treiber dieser Lagerstéatten sind die Entstehungsprozesse und Bedingungen der Uranan-
reicherungen weitgehend unerforscht /DIR 07/ /KYS 14/.

5.2.6 Intrusive Lagerstatten

Urananreicherungen in intrusiven Lagerstatten werden durch magmatische Prozesse in
Schmelzen von Alaskiten, Pegmatiten, Graniten, Monzoniten und Carbonatiten gebildet.
Hierbei reichert sich Uran in spatauskristallisierenden Mineralen und spatmagmatischen
Fluiden an. Die groRten Lagerstatten dieser Art liegen in Rossing (Namibia), lliamaussaq
(Gronland), Bokan Mountain (USA) und Palabora (Stdafrika). In der Regel haben diese
Vorkommen niedrige Gehalte an Uran und trugen (2016) etwa zu 4 % der weltweiten
Uranproduktion bei /CUN 87/ /INEA 16/.

5.2.7 Phosphatlagerstatten

Phosphatlagerstatten bilden sich in flachen marinen Kontinentalschelf-Gebieten durch
aufgquellendes nahrstoffreiches Wasser und der Fallung von Phosphatmineralen, welche
Uranylkomplexe binden kénnen. Die Urangehalte kdnnen in diesen Lagerstatten bis zu
650 ppm betragen. Diese Lagerstétten sind als reine Uranlagerstatten nicht wirtschaft-
lich, jedoch kann das Uran als Nebenprodukt bei der Diingemittelherstellung gewonnen
werden /LAN 78/ /KYS 14/. Einige namhafte Phosphatlagerstatten liegen in New Wales
Florida (USA), Gantour (Marokko) oder in Al-Abiad (Jordanien) /IAEA 09/.

5.2.8 Kollaps-Schlotbrekzien Lagerstatten

Die Wirtsstrukturen, in welchen die Urananreicherung erfolgte sind durch den Kollaps
von Paldo-Héhlen in Sedimentgesteinen entstanden. Grundwasser [6st und mobilisiert
das Uran aus uranhaltigen, vulkanischen Gesteinen, welches anschliel3end in den redu-
zierenden Zonen der Schlotbrekzien ausgefallt und angereichert wird. Die grofdte be-
kannte Lagerstatte dieser Art befindet sich im Gebiet des Grand Canyons in Arizona

(USA). Die zahlreichen Schlotbrekzien haben dort einen Durchmesser von 25 —100 m
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und eine Tiefe von bis zu 750 m. Die Uranvererzungen treten zusammen mit Calcit und
Kupfersulfiden auf und befinden sich in 175 — 200 m Tiefe /KYS 14/.

5.29 Vulkanische Lagerstéatten

Vulkanische Uranlagerstatten treten bei silikatreichen (felsischen) Vulkaniten (z. B.
Rhyolite) in kontinentalen Grabenbriichen (Riftzonen) und Calderen auf. Die Uranverer-
zungen werden mit Stérungen sowie Scherzonen innerhalb der vulkanischen Einheiten
assoziiert und haben ebenfalls abbauwirdige Anreicherungen von Molybdén, Fluor,
Thorium und Seltenen Erden. Dieser Lagerstattentyp trug 2016 zu etwa 3 % der welt-
weiten Uranproduktion bei /LER 92/ /KYS 14/ /NEA 16/. Die Streltsovsk Mine (Russland)

ist die bedeutendste Lagerstétte dieser Art.

5.2.10 Oberflachen-Lagerstatten

Diese Uranlagerstatten sind definiert als junge (tertiar bis rezent), oberflachennahe
Urananreicherungen in Sedimenten oder Erden welche sich primar unter heil3en klima-
tischen Bedingungen gebildet haben /OTT 84/. Die haufigsten Vorkommen sind in Cal-
creten — ein massiger, laminierter durch Calcit verfestigter Oberflachenhorizont. Diese
Art der Uranlagerstatte ist durch Verwitterung von uranhaltigen Muttergesteinen (i. d. R.
Granite, Rhyolite) und dessen Auslaugung durch leicht alkalische und oxidische Grund-
wasser entstanden. Der Transport des Urans erfolgt bis zur Fixierung als Uranylkomplex.
Fixierungsmechanismen, welche das Aufbrechen der Uranylkomplexe verursachen,
kénnen durch ein Ausgasen von im Fluid gelésten Kohlendioxid oder eine Erhéhung der
Konzentration von gelosten Stoffe nahe der Oberflache durch Evaporation ausgeltst
werden. Ebenfalls kann eine Fixierung aufgrund einer Anderung des Redoxpotentials
(z. B. Mischung von Grundwassern) oder Sorption durch organische Stoffe, Silikate, Ei-
sen(-oxide/hydroxide) oder Tone hervorgerufen werden. Die zwei grof3ten Vorkommen
sind die Yeelirre Lagerstatte in Australien und die Langer Heinrich Lagerstatte in Namibia
/IAEA 09/.

5.2.11 Metasomatische Lagerstatten

Das Auftreten von metasomatischen Uranlagerstéatten ist an deformierte und mecha-

nisch beanspruchte Gesteine gebunden. Die Uranvererzung wird gebildet durch
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Stoffaustauschprozesse (Metasomatose) und der Zufuhr von Natrium-, Kalium- und Cal-
ciumreichen Fluiden. Diese Lagerstatten werden ebenfalls mit Hamatitbildung assoziiert
/DAH 93/. Die Natrium-metasomatische Uranlagerstatten sind hauptsachlich auf zwei
grof3e Gebirgs- und Superkontinentbildungsereignissen im Paldo- und Mesoproterozoi-
kum zuriickzufiihren. Diese zwei geologischen Ereignisse verursachten grof3flachige
Metamorphose und vulkanische Aktivitat an den konvergierenden Plattenrandern, wel-
che zur Bildung dieses Lagerstattentyps fihrte /CUN 10/. Die Gréf3ten metasomatischen
Uranlagerstatten sind die Michurinskoye Mine im Urandistrikt Kirovograd in der Ukraine
oder die Lagoa Real Mine in Brasilien /IAEA 09/.

5.2.12 Metamorphe Lagerstatten

Metamorphe Lagerstatten entstehen durch Temperatur- und Druckanderung von uran-
reichen Ausgangsgesteinen sedimentaren oder magmatischen Ursprungs. Die Tempe-
ratur- und Druckénderung bewirkt eine Umwandlung der mineralogischen Zusammen-
setzung (Metamorphose) was eine Uranvererzung beglnstigen kann. Zwei bekannte
metamorphe Uranlagerstéatten sind in Forstau (Osterreich) und Mary Kathleen (Austra-
lien) /IAEA 09/.

5.2.13 Kohle/Lignit

Kohle-Lagerstatten kénnen Gehalte von bis zu 1.000 ppm Uran enthalten. Die Bindung,
meist Adsorption, des Urans aus wassrigen Losungen erfolgte im Zuge der Sedimenta-
tion (synsedimentér) und Diagenese des organischen Materials /DAH 93/. Bekannte
Uranvorkommen in Kohle sind z. B. im Serres Becken (Griechenland) oder im Freital
(Deutschland) /IAEA 09/.

5.2.14 Schwarzschieferlagerstatten

Uran ist in marinen Schwarzschiefern unter den anoxischen Sedimentationsbedinungen
in Faulschlammen (Sapropel) durch Adsorption an organischen Materialien fixiert und
angereichert worden. Die Gehalte von Uran in marinen Schwarzschiefern sind variabel,
kénnen aber Konzentrationen von 400 ppm erreichen. Zu den bekannten Lagerstatten
gehdrt der Alaunschiefer in Schweden und Estland oder die Gera-Ronnenburg Lager-
statte in Deutschland /IAEA 09/ /KYS 14/.
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5.2.15 Meerwasser

Die stetige Verwitterung von uranreichen Gesteinen der kontinentalen Erdkruste und der
Eintrag der Verwitterungsprodukte durch Wind und Flusse ins Meer liefert fortwéhrend
Nachschub an Uran. Der Grof3teil des eingetragenen Urans wird in den Meeren direkt
sedimentiert, wahrend ein kleinerer Bruchteil des Urans im Meerwasser gel6st wird. Das
im Meerwasser geldste Uran hat eine mittlere Verweilzeit von ca. 5x10° Jahren bevor es
dem System entzogen wird (z. B. durch Schwarzschiefer Bildung) /HEM 89/. Die mittlere
Urankonzentration im Meerwasser betragt ca. 3 ppb. Das entspricht etwa der Menge von
4x10° t gelosten Urans /KYS 14/. Eine 1990 in Japan zu Testzwecken entwickelte For-
dertechnologie wird bei Weltmarktpreisen von rund 300 USD/kg Uran als eine wirtschaft-

liche Férderungsmethode gewertet /TAM 09/.

5.3 Einstufung der Uranvorkommen

Die Begriffe Reserve und Ressource werden im Folgenden gemal} Definition der ,Ener-
giestudie 2017¢, veroffentlicht von der Bundesanstalt flir Geowissenschaften und Roh-
stoffe (BGR), verwendet. Demnach sind Reserven nachgewiesene, zu heutigen Preisen
und mit heutiger Technik wirtschaftlich gewinnbare Energierohstoffmengen. Als Res-
sourcen werden nachgewiesene, aber derzeit technisch-wirtschaftlich und/oder wirt-
schaftlich nicht gewinnbare sowie nicht nachgewiesene, aber geologisch mogliche, kiinf-

tig gewinnbare Energierohstoffmengen bezeichnet /BGR 17/.

Im Unterschied zu anderen Energierohstoffen, werden Vorréate von Uran nach Gewin-
nungskosten unterteilt. Zur Einstufung der Uranressourcen existieren Forderland-spezi-
fisch verschiedene Klassifizierungsmodelle, welche als Differenzierungsgrundlage den
Grad der Kenntnis Uber die Gewinnbarkeit der Uranmengen gemein haben /NEA 16/.
Die NEA (Nuclear Energy Agency) und IAEA (International Atomic Energy Agency) ver-
Offentlichen im Turnus von zwei Jahren einen aktualisierten Bericht (Red Book) zu den
weltweit existierenden Uranressourcen und den Férdermengen basierend auf offiziellen
Angaben und Nationalen Berichten der Lander. Eine vergleichende Gegeniberstellung
der verschiedenen Klassifizierungsmodelle der Uranressourcen mit der Einstufung der
NEA und IAEA ist im aktuellen Bericht ,Uranium 2018“ zu finden /NEA 18/.

Im Folgenden wird kurz auf die Einstufung der NEA/IAEA zu den weltweiten Uranres-
sourcen (konventionell) eingegangen. Wie in Abb. 5.4 dargestellt sind die Uranressour-

cen nach Ressourcen- und Gewinnungskostenkategorie strukturiert.
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Forderbar zu

Identifizierte Ressourcen Unentdeckte Ressourcen
Kosten von

<40USD/kg U gesichert (RAR) | vermutet (IR) | prognostiziert (PR)
40-80USD/kg U gesichert (RAR) | vermutet (IR) | prognostiziert (PR)

Abnahme der
wirtschaftiichen Attraktivitdt

spekulativ (PR)
80-130USD/kg U | gesichert (RAR) | vermutet (IR) | prognostiziert (PR)

130-260USD/kg U | gesichert (RAR) | vermutet (IR) | prognostiziert (PR)

Abnahme in der Sicherheit der Abschitzung

Abb. 5.4 NEA/IAEA-Klassifikation des Uranvorrats nach Kosten- und Ressourcen-
kategorien /INEA 18/

Die NEA/IAEA stuft Uranressourcen mit abnehmender Sicherheit der Abschéatzung in:

e gesicherte Ressourcen (Reasonably Assured Resources, RAR), Uranvorrate in er-
kundeten Lagerstétten mit bekannter Tonnage, bekanntem Urangehalt und bekann-

ter Konfiguration,

e vermutete Ressourcen (Inferred Resources, IR), Uranvorkommen (zusatzlich zu den
RAR) basierend auf direktem geologischem Kenntnisstand zu denen keine spezifi-

schen Daten vorliegen,

e prognostizierte Ressourcen (Prognosticated Resources, PR), Uranvorkommen des-

sen Existenz indirekt aus Kenntnis geologischer Prospektivitat abgeleitet wird und

o spekulative Ressourcen (Speculative Resources, SR), aufgrund von geologischer

Gegebenheit und Extrapolation vermutete Uranvorkommen, ein.

Die wirtschaftliche Attraktivitat der Uranressourcen eingeordnet nach Forderkostenklas-
sen, welche die Kosten vor, wahrend und nach der Uranerzférderung beriicksichtigen,
wird in USD pro Kilogramm Uran angegeben. Der Fortschritt von Wissenschaft und
Technik, wirtschatftliche, infrastrukturelle und politische Gegebenheiten sowie die damit
zusammenhangenden unterschiedlichen Erkundungsgrade und -bemihungen fihren zu
einer stetigen Neubewertung der Vorratsklassifizierung, wie beispielsweise bei der Ge-
genuberstellung der Daten der weltweit identifizierten Uranressourcen der Jahre 2000,
2006 und 2017 deutlich wird (Tab. 5.1). Ein direkter Vergleich innerhalb einer Ressour-

cen- und Kostenkategorie tUber die Jahre ist demnach nicht aussagekraftig.
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Tab. 5.1  Angaben der NEA und IAEA zu den weltweiten Uranressourcen

(identifizierte Ressourcen) des Jahres 2000, 2006 und 2017 (in ktU) /NEA 01/ /NEA 07/

INEA 16/
Kategorie 2000 | 2006 |2017
Gesicherte Ressourcen (RAR)
< 260 USD/kgU - - 14815

<130 USD kgu | 2853 |>3338 | 3865
<80 USD/kgU | 2242 | 2598|1280
<40 USD/kgU | >1534 | >1766 | 713

Vermutete Ressourcen (IR)

< 260 USD/kguU - -13713

<130 USD/kgU | 1080 |>2130 | 2277
<80USD/kgU | 865|>1858| 800
<40 USD/kgU | >552| 1204 | 344

Identifizierte Ressourcen (RAR + IR)

< 260 USD/kguU - -| 7989

<130 USD/kgU | 3933| 5469 | 6142
<80 USD/kgU | 3107 | >4456 | 2080
<40 USD/kgU | >2086 | 2970 | 1058

Seit 1990 liegt der Uranverbrauch deutlich Uber der Férdermenge; das Defizit wurde aus
Vorraten der jahrzehntelangen Uberproduktion der Minen (vor 1980) und aus Bestéanden
der atomaren Abriistung beglichen. Im aktuellen Bericht der NEA und IAEA werden
6142 ktU bis einschlief3lich der Kostenkategorie von < 130 USD/kgU fur die identifizier-
ten Ressourcen (Summe aus gesicherten und vermuteten Ressourcen) ausgegeben;
diese Menge wirde nach Angaben von NEA und IAEA flr eine 130-jahrige Versorgung

der derzeit weltweit existierenden Kernkraftwerke ausreichen /INEA 18/.
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54 Uranférderung

Die globale Uranfordermenge des Jahres 2017 ist im Vergleich zu 2007 um 37 % ge-
stiegen und lag bei 59,5 ktU. Mehr als zwei Drittel dieser Menge wurde in Kasachstan,
Kanada und Australien produziert (Abb 5.5) /WOR 18/.

sonstige Lander sonstige Lander

Niger Russland 11%
5% Kasachstan
- Ni

Namibia iger 6%

Russland _ im Jahr
Namibia - 2017

Australien

Australien

Kanad
anaca Kanada

22 %

Kasachstan

Abb 5.5 Vergleich der Uranférdermenge des Jahres 2007 und 2017 (links); die

sechs Lander mit der hdchsten Uranférdermenge des Jahres 2017 (rechts)

Die Produktionsmengen sind dem aktuellen Onlinebericht der WNA entnommen /WOR 18/

Ausschlaggebend fur die Zunahme waren einerseits die deutliche Steigerung der ka-
sachischen Produktion und andererseits der Start des kommerziellen Uranabbaus in der
kanadischen Lagerstatte Cigar Lake, welche derzeit die zweitgrofite Produktionsstatte
ist, nach McArthur River (Kanada) gefolgt von Tortkuduk & Myunkum (Kasachstan). In
Tab 5.2 sind die zehn Uranminen mit der héchsten Uranférdermenge des Jahres 2017
aufgelistet /WOR 18/. Nur zwei Minen tragen zu den 22 % des kanadischen Anteils an
der Welturanproduktion bei, wohingegen die Produktionsmenge der funf gelisteten ka-

sachischen Minen 20 % der Welturanproduktion ausmacht.
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Tab 5.2

Die zehn Uranminen mit der héchsten Produktion 2017

Mine Land Prod. An- | Forderung Besitzer
teil
(tV) (%)
Cigar Lake Kanada 6924 12 Untertagebau | Came | (69,8 %)
McArthur Ri- 6193 10 co (50 %)
ver
Tortkuduk & | Kasachstan | 3519 6 In-situ-Laugung | Katco JV/Areva
Myunkum
Olympic Dam | Australien 2381 4 Nebenprodukt/ | BHP Billiton
Untertagebau

Budeno- Kasachstan | 2352 4 In-situ-Laugung | Karatu JV/ Kaza-
vskoye 2 tomprom-Uranium

One
Inkai Kasachstan | 2116 4 In-situ-Laugung | Inkai JV/Cameco
SOMAIR Niger 2116 4 Tagebau Areva (63,6 %)
South Inkai Kasachstan |1982 3 In-situ-Laugung | Betpak Dala JV/

Uranium Ore
Ranger Australien 1945 3 Tagebau Rio Tinto (68 %)
Budeno- Kasachstan |1931 3 In-situ-Laugung | Akbastau JV/
vskoye Kazatom-prom-
1,3&4 Uranium One

> 31458 | X 53

In Abh&ngigkeit der geologischen Konformation, der Art der geologischen Umgebung
und des Minerals (vgl. Kap. 2.1) werden verschiedene Fordermethoden angewendet.
Die kasachischen sandsteingebundenen Uranvorkommen (Rollfront-Lagerstéatten) wer-
den mittels Losungsbergbau (in-situ-Laugung) gewonnen. Der Abbau in den kanadi-
schen diskordanzgebundenen Lagerstatten erfolgt, wie auch bei der australischen Mine
Olympic Dam, untertage. In Olympic Dam wird Uran als Nebenprodukt zu Kupfer, Gold
und Silber gewonnen. Die grof3en Fdrderlander Afrikas, Namibia und Niger, betreiben

den Uranerzabbau im Tagebau.

Vor zwei Dekaden wurde Uran grof3tenteils (ca. 80 % der Welturanproduktion) im Tage-
und Untertagebau gewonnen und nur in geringem Maf3e (ca. 13 % der Welturanproduk-
tion) im Lésungsbergbau (Tab. 6.3). Im Jahr 2017 hingegen sank der Anteil des mittels
Tage- und Untertagebaus geférderten Urans auf 47 %, und der des im Losungsbergbau

geforderten Urans stieg 2017 auf 48 %.
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Tab. 5.3  Uranfordermenge nach Fordermethode anteilig an der Welturanproduktion

des jeweiligen Jahres in %

(*erwarteter Anteil) /NEA 01/ /NEA 07/ INEA 16/ INEA 18/

Methode 1998 |2000 |2005 |2010 |2014 |2016 |2017*

Tagebau 39 28 28 23 14 13 14

Untertagebau 40 43 39 32 27 31 32

Losungsbergbau 13 15 20 39 51 50 48

Nebenprodukt - - - 6 7 6 6
5.5 Fordermethoden und Uranerzverarbeitung

Die Art des Erzes, die lokalen geologischen Gegebenheiten, sowie wirtschaftliche und
politische Aspekte bestimmen die Verfahrensfilhrung und das Anlagendesign zur Uran-
forderung und -gewinnung. Wie in Kapitel 6.4 kurz dargestellt sind der Tagebau, der
Untertagebau und der Losungsbergbau gangige Férdermethoden zur Urangewinnung.
Das abgebaute Roherz wird in mehreren Stufen zerkleinert um anschlieRend durch Zu-
satz von Saure oder Lauge Uran aus dem Erz zu lésen. Im folgenden Verarbeitungs-

schritt wird das Uran-haltige Rohprodukt weiter behandelt, aufgereinigt und konzentriert.

Im zunehmend eingesetzten Ldsungsbergbau entfallen die Schritte der Erzgewinnung
und Zerkleinerung; die saure oder basische Lésung zum Immobilisieren von Uran wird

direkt in den Erzkdrper gepumpt.
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Tagebau

a) Erzabbau Untertagebau

b) Zerkleinerung

Chemischer Losungs-

) Aufschluss bergbau

Trennung
d) Feststoff und
Fliissigkeit

Reinigung und
Konzentration

f) Fallung

Abb. 5.6 Abfolge der Verarbeitungsschritte bei der Gewinnung von Uran

a)

b)

Erzabbau

Bei oberflachennahen Erzvorkommen oder sehr gro3en Erzkérpern erfolgt der Ab-
bau des Erzes bevorzugt im Tagebau. Der Urangehalt des Erzes liegt meist unter
0,5 %. Die GroRRe des Abbaugebiets variiert und ist abhangig vom Erzkérper, so
kénnen Tagebaue von wenigen bis zu 1.000 Meter tief und einige Kilometer Durch-
messer aufweisen. Grol3e tagebaubetriebene Minen sind u. a. SOMAIR in Niger
(0,3 %), Ranger in Australien (0,3 %) und Langer Heinrich in Namibia (0,05 %).

Uranerz mit einem héheren Urananteil lagert in Tiefen von 100 bis 2.000 Metern und
wird im Untertagebau gewonnen. Die kanadischen Uranminen McArthur River und

Cigar Lake sind derzeit die produktivsten untertagebetriebenen Abbaustétten.

Aufgrund des komplexeren Bewetterungssystems untertage und der ErschlieRung
des Abbaugebiets untertage ist die Bewirtschaftung einer Mine im Tagebau kosten-
gunstiger. Der Betrieb einer Mine im Tagebau sowie auch untertage geht mit ein-

schneidenden Landschaftsverdnderungen einher.
Zerkleinerung

Um Uran chemisch aus dem Erz I6sen zu kdnnen, wird das Roherz zunéchst sortiert,
mehreren Zerkleinerungsschritten unterzogen und ausgehend vom groben Erz-
schutt zu Erzpulver verarbeitet. Urspriinglich wurde das Roherz in Zerkleinerungs-

anlagen zerschlagen bzw. zerbrochen; aufgrund der schadlichen Staubentwicklung
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werden heutzutage hauptsachlich SAG- oder AG-Muhlen (Semi-Autogenous/ Auto-
genous Grinding) verwendet. Bei diesen Muhlen erfolgt die Zerkleinerung des Erzes
entweder mittels Stahlkugeln (SAG) oder durch gré3eres Roherz (AG).

Chemischer Aufschluss (leaching)

Ob Uran uber das saure oder basische Aufschlussverfahren aus dem Erz gelost
wird, hangt von verschiedenen Faktoren ab:

o der Art des Wirtsgesteins, gibt es beispielsweise ein hohes Carbonatvorkommen
im Erzkdrper erhoht dies den Saurebedarf zum Herauslésen des Urans enorm,

e das LOsen von Uran aus demselben Erztyp erfolgt mit S&ure schneller als mit
Lauge,

e eventuelle zusatzliche im Erz enthaltenen Elemente die entweder wertvolle Ne-
benprodukte darstellen kdnnen oder stérende Nebenprodukte die schwer vom
Uran abzutrennen sind,

¢ die Kosten der benttigten Chemikalien fir das jeweilige Verfahren,

¢ die Wahl der Aufreinigungsmdglichkeiten ist bei einem sauren Aufschluss grof3er

als beim alkalischen Aufschluss.

Zum Immobilisieren muss das im Erz enthaltene Uran unabhangig ob saurer oder
basischer Aufschluss von Uran(lV) zu Uran(VI) oxidiert werden. In Abb. 5.7 ist je-
weils ein allgemeines Extraktionsschema fiir einen sauren und basischen Auf-

schluss skizziert.
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saurer Aufschluss basischer Aufschluss

HaS0, Erzpulver Luft, 0,
Oxidationsmittel . oder NaClO;
Recyceln der
Trennung Losung Taili
Fliissigkeit und Filtration atling
Feststoff N TCO
Raffinat Tailing A
Recyceln des
Aufreinigung und Gesteins
Konzentration
Recarbonisierung
NH; oder Eillun NaOH oder
MgO oder H,0, & meo
co,
Gestein
Trocknung Trocknung
Uranoxid Uranoxid

Abb. 5.7 Allgemeines Extraktionsschema zum sauren und basischen Aufschluss

von Uran-haltigem Erz

Als Oxidationsmittel flr den sauren Aufschluss wird Natriumperchlorat, Braunstein,
Wasserstoffperoxid oder Caro’s Saure eingesetzt. Durch das Oxidationsmittel wird
das im Erz vorhandene Eisen — Eisen ist nach Sauerstoff, Silizium und Aluminium
das vierthaufigste Element in der Erdkruste — von Eisen(ll) zu Eisen(lll) oxidiert, die-

ses wiederum oxidiert dann Uran IV zu Uran VI.

U0, + 2Fe3* - UO3" + 2Fe?* (5.1)

Der basische Aufschluss erfolgt unter Druck (z. B. im Autoklav), und als Oxidations-

mittel wird Luft, Sauerstoff oder Natriumperchlorat verwendet.

200, + 0, - 2U0; (5.2)

Derzeit wird mal3geblich das saure Aufschlussverfahren mit Schwefelsaure zur Ur-
angewinnung eingesetzt; Schwefelsaure ist kostengtinstig und in grofiem Mal3stab
erhaltlich.
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Beim sogenannten Losungsbergbau wird die Saure- bzw. Base-haltige Losung di-
rekt durch Bohrlocher in den Erzkorper gepumpt EV(Abb. 6.8). Sandsteingebunde
Uranvorkommen kdénnen durch den Lésungsbergbau, auch in-situ leaching (ISL) o-
der in-situ recovery (ISR) genannt, erschlossen werden.

Fregnant Solution i g Surface
Leachant | Frocassing
r I _l Plant
1' Leachani
H /

2N

A :

_I—r"—\_r

Y n
i = i
? Z! .-f""f Uranium
o - - . .
'k\k Ore Body ) % Mineralization

""‘-\-._.—f—'_'_\""'\-\_n-'ﬂ""-\-._.-ﬂ-._ i ——

Abb.5.8 Schematische Darstellung Lésungsbergbau /EDW 00/

d)

Das Verfahren des Losungsbergbaus wurde in den 1970er Jahren entwickelt um
Uran aus den sandsteingebundenen Lagerstétten zu gewinnen, die haufigste Art der
Lagerstatte fur Uranvorkommen. Um die Methode des Lésungsbergbaus anzuwen-
den muss das uranhaltige Gestein eine gewisse Durchlassigkeit besitzen und sollte
an seiner oberen und unteren Grenze durch undurchlassige Gesteine begrenzt sein
(meist tonige Schichten). Die oxidierende Flissigkeit (meist Schwefelsaure) wird
Uber Rohre in den Erzkérper gepumpt. AnschlieRend wird die Flissigkeit mit dem

geldsten Uran wieder zur Oberflache beférdert.
Trennung Feststoff und Flussigkeit

Beim Verarbeitungsschritt, bei dem Feststoff und Fllssigkeit separiert werden, sind
i.d. R. bereits etwa 75 % der Produktionskosten der Extraktion angefallen
/EDW 00/. Das nach dem chemischen Aufschluss erhaltene Rohprodukt, bestehend
aus einer fliissigen Uran-haltigen Losung und Gesteinspulver, wird bspw. durch Filt-

ration abgetrennt und der abgetrennte Feststoff wird mehrmals gewaschen, um noch
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f)

anhaftendes Uran zu l6sen und somit die Ausbeute zu erhdhen. Die Lésung wird

weiterverarbeitet und der abgetrennte Feststoff entsorgt (Tailing).
Aufreinigung und Konzentration

Gangige Techniken zum Aufreinigen und Konzentrieren der Losung sind die lonen-
austausch- (IX — ion exchange) und die FlUssig-Flussig-Extraktion (SX — solvent
extraction). Fur beide Methoden werden Amine zum abstrahieren des Urans aus der
wassrigen Losung verwendet. Die Methode der lonenaustauch-Extraktion ist vor al-
lem bei gering konzentrierten Losungen (weniger als 1 g/l), wie sie beim Losungs-
bergbau anfallen, geeignet. Die Flissig-Flissig-Extraktion wird bei héher kon-
zentrierten Losungen angewendet /EDW 00/.

Fallung

Die Wahl des Fallungsmittels ist abh&ngig von der vorherigen Prozessfiihrung. Beim
sauren Aufschluss wird Ammoniak, Magnesiumoxid oder Wasserstoffperoxid einge-
setzt und beim basischen Aufschluss Natriumhydroxid oder Magnesiumoxid verwen-
det. Als Fallungsprodukt wird ein amorpher Feststoff in variabler chemischer Zusam-
mensetzung erhalten (Uranate, Polyuranate, Hydrolyseprodukte, und Verun-

reinigungen).

5.6 Herstellung von Uran(VI)-fluorid und Anreicherung

Das aus dem Prozess der Erzaufarbeitung erhaltene Produkt variiert in seiner chemi-

schen Zusammensetzung und muss vor der Umsetzung zu Uran(VI)-Fluorid (UFs) in

eine chemisch-einheitliche Verbindung tberfiihrt werden. Hierfir wird das Uran-haltige

Rohprodukt mit Salpetersaure extrahiert und somit reines Uranyl(VI)-Nitrat (UO2(NOs).)

erhalten. Im folgenden Schritt wird Uranyl(VI)-Nitrat pyrolysiert; dabei zersetzt sich die

Verbindung unter Entstehung verschiedener Stickstoffoxide zu Uran(VI)-Oxid (UOs).

In

den folgenden chemischen Gleichungen ist die géngige Darstellungsmethode von

Uran(VI)-Fluorid im industriellen Mal3stab dargestellt.

U0, + H, - U0, + H,0
(5.3)
U0, + 4HF - UF, + 2H,0
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U0, + 4HF - UF, + 2H,0

Zunachst wird Uran(VI)-oxid mit Wasserstoff zu Uran(IV)-oxid reduziert und anschlie-
Bend mit Fluorwasserstoff zum vierwertigen Uran(IV)-fluorid (UF4) hydrofluoriert. Die

Oxidation zu Uran(VI)-fluorid wird mit elementarem Fluor erreicht.

Aufgrund des hohen Preises und der schwierigen Handhabbarkeit von elementarem
Fluor, wird bei der Synthese im industriellen Maf3stab in einer ersten Synthesestufe auf
Fluorwasserstoff zurlickgegriffen und die Reaktion nicht direkt mit elementarem Fluor
durchgefuhrt.
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6 Innovative Krenbrennstoffkonzepte

In folgendem Kapitel sind die Ergebnisse der Literaturrecherchen zu Kernbrennstoffkon-
zepten zusammengefasst, welche gegenwartig international als Weiterentwicklung be-
stehender Konzepte diskutiert und erforscht werden. Dabei werden die Themenfelder
Partitionierung, Konversionsverfahren, Kernbrennstoffe und Mischbrennstoffe fur etab-
lierte Reaktortypen, als Konzepte zur Nutzung von Thorium, sowie fur zukinftige fort-
schrittliche Anlagen diskutiert.

6.1 Kernbrennstoffe

6.1.1 Einleitung Kernbrennstoffe

Kernbrennstoffe stellen die grundlegende Ressource der Energieerzeugung durch Spal-
tung von Atomkernen dar. Mit der sicheren Verwendung von Kernbrennstoffen sind meh-
rere naturwissenschaftliche und technische Bedingungen verbunden. So gilt zum Bei-
spiel im Mehrbarrierenkonzept die Rickhaltefunktion der Brennstoffmatrix als die erste
Barriere gegen die Freisetzung von Spaltprodukten. Kommerzielle Brennstoffe fur die
hier mehrheitlich betrachteten thermischen Leichtwasserreaktoren bestehen aus einem
spaltbaren Isotop der Elemente Uran (*°U) oder Plutonium (#*9241pu), die homogen in
thermisch nicht spaltbares 2%3U eingebettet sind. Die Brennstoffe liegen im Falle beider
Elemente in der chemischen Oxidationsstufe +IV als Uran-(IV)-oxid (UO) sowie Pluto-
nium-(IV)-oxid (PuOy) in einer keramischen Matrix vor. Im Falle von Mischoxid-Kern-
brennstoffen (MOX), wie sie nach der Wiederaufarbeitung bestrahlter Kernbrennstoffe
eingesetzt werden, muss der Kernbrennstoff in Form einer ,solid solution“ von Plutoni-
umdioxid in Urandioxid vorliegen. Die homogene Durchmischung von Plutonium in Uran
auf molekularer Ebene wird im Produktionsprozess durch kombinierte Mahl- und Sinter-
schritte erreicht. Die Anreicherung der spaltbaren Isotope liegt fir kommerzielle Leicht-
wasserreaktoren (LWR) zwischen 3 % und 5%. Eine erhthte Anreicherung der Brenn-
stoffe erhoht die Reaktivitdit und somit die potentiell erreichbare Energieausbeute
wéahrend des Einsatzes des Kernbrennstoffs. Eine erhohte Reaktivitat stellt jedoch
gleichzeitig erh6hte Anforderungen an die Regelungs- und Sicherheitssysteme der An-
lage. Um der gesteigerten Reaktivitat durch eine erhéhte Anreicherung gerecht zu wer-
den, kénnen den Brennstoffen Materialien mit hohen Neutroneneinfangquerschnitten als

abbrennbare Neutronengifte zugesetzt werden. Die Zusammensetzung der Brennstoffe
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wird somit primar durch die neutronischen Eigenschaften des Brennstoffs bestimmt. Als
sicherheitsrelevante Randbedingungen sind hier die Warmeleitfahigkeit sowie der aus
der Mischung der Komponenten resultierende Mischschmelzpunkt der Brennstoffmatrix
von Bedeutung. Fiur Kernbrennstoffe zur Verwendung in schnellen Reaktorsystemen ist
die Anreicherung aufgrund der geringeren Wirkungsquerschnitte im schnellen Neutro-
nenspektrum deutlich angehoben. Die Bedingungen, unter denen Brennstoffe in schnel-
len Reaktorsystemen eingesetzt werden, unterscheiden sich signifikant von den Bedin-
gungen in LWR. Hier ist insbesondere die héhere Brennstofftemperatur zu nennen,

welche zu einer raschen Strukturveranderung des Kernbrennstoffes flhrt.

Aus den oben genannten wissenschaftlich-technischen Bedingungen zum Einsatz von
Kernbrennstoffen lassen sich Anforderungen an Kernbrennstoffe ableiten, die fur einen
sicheren Betrieb von Anlagen zur Energiegewinnung durch Spaltung von Atomkernen
notwendig sind. Hierbei stehen vor allem die thermischen Eigenschaften der Brennstoffe
im Vordergrund. Der ausgepragte radiale Temperaturgradient vom Zentrum des Brenn-
stoffpellets zu seinem AuReren stellt fiir das Material eine hohe thermische Belastung
dar, wodurch die eingesetzten Brennstoffpellets Risse bekommen. Im Falle der Kern-
brennstoffe flr schnelle Reaktorsysteme kann sogar eine Umstrukturierung der Brenn-
stoffkeramik durch die hohen thermischen Belastungen stattfinden. Entwicklungen im
Bereich der konventionellen Brennstoffe sind daher insbesondere im Bereich der Ver-
besserung der thermischen Leitfahigkeit und der neutronischen Eigenschaften der
Brennstoffe angesiedelt. Ein weiteres Konzept stellt die Entwicklung dichterer Brenn-
stoffsysteme dar. Mit erhdhter Brennstoffdichte steigt mit der Anzahl spaltbarer Atom-
kerne pro Volumeneinheit der makroskopische Wirkungsquerschnitt, was den Einsatz
geringerer Anreicherungen ermoglicht. Dieser Effekt spielt besonders fiir die Anwendung
von niedrig angereichertem Uran (<20 %) in Forschungsreaktoren eine wichtige Rolle,

die die Bereitstellung eines méglichst hohen Neutronenflusses zum Ziel haben /INT 12/.

6.1.2 BrennstoffumschlieRung

Die zweite Barriere des Mehrbarrierenkonzepts stellt die Brennstoffumschliel3ung dar.
Diese wird durch Brennstabhiillrohre als allseitige UmschlieBung des Kernbrennstoffs
gewdhrleistet. Die Brennstabhullrohre missen, neben dem sicheren Einschluss des
Kernbrennstoffs und der entstehenden Spaltprodukte, den Anforderungen der Neutronik,
des Warmetransports und der kiihimittelseitigen sowie der brennstoffseitigen Korrosion

(PCI) standhalten. Sie stellen somit ein System dar, welches einer komplexen
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Aufgabenstellung gerecht werden muss. Wéahrend in Flissigmetall-gekihlten Reaktor-
systemen aufgrund des schnellen Neutronenspektrums Brennstabhillrohre aus Edel-
stahl verwendet werden kénnen, spielen in den Leichtwasserreaktoren die neutroni-
schen Eigenschaften des Hullrohrmaterials im thermischen Spektralbereich eine
entscheidende Rolle. So werden hier seit geraumer Zeit Zirkonium-basierte Legierungen
eingesetzt. Diese weisen eine herausragende Transmission fir thermische Neutronen
auf, bilden jedoch mit Wasser eine schitzende Oxidschicht. Durch die Oxidationsreak-
tion kann Wasserstoff in der Wandung der Hullrohre eingelagert werden. Die Zirkonium-
basierten Legierungen wurden im Laufe ihrer Entwicklung mit Bezug auf ihre Legierungs-
bestandteile sowie auf die angewendeten Verfahren optimiert. Alternativ zu den
Zirkoniumbasierten Legierungen wurden auch Hillrohrmaterialien aus Verbundwerkstof-

fen entworfen und bis heute weiterentwickelt /INT 12/.

6.1.3 Thorium basierte Kernbrennstoffe

Kernbrennstoffe, die auf der Erbriitung von spaltbarem 233U aus naturlichen #*2Th basie-
ren, wurden bereits in der Vergangenheit vermehrt eingesetzt. Beispiele dieser Techno-
logie in Deutschland sind der AVR Jilich sowie der THTR-300 Hamm-Uentrop. Als
Grund hierfir konnen die deutlich grof3eren Vorkommen an Thorium im Vergleich mit
Uran und die effizientere Umwandung von #2Th zu 233U gegeniber der Herstellung von
Plutonium aus #8U genannt werden. Die Umwandlung von 232Th zu 23U lauft dabei nach
der in Abb. 6.1 dargestellten Reaktion ab.

B B

232Th L, 233Th —— 233pg ——— 233y

1,4-101%a 22,15 m 27,0d 1,6-101%a

Abb. 6.1  Brutreaktion von 2*3U aus 232Th als Grundlage fur den U-Th-
Brennstoffkreislauf /PFE 98/

In der Vergangenheit ging man auf internationaler Ebene aufgrund dieser Gegebenhei-
ten von einem langfristig glinstigeren und effizienteren Kernbrennstoffkreislauf aus. Die
Verwendung von Thorium-basierten Kernbrennstoffen ergibt hierbei jedoch nur in Ver-
bindung mit der Wiederaufarbeitung der bestrahlten Brennstoffe und der Rezyklierung
des 233U einen sinnvollen Kernbrennstoffkreislauf. Hierbei spielen neben den grundle-

genden Vorkehrungen mit Bezug auf Strahlenschutz und Proliferationspréavention die
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Eigenschaften der eingesetzten Thorium-Verbindungen selbst eine wichtige Rolle. So
besitzt das analog zum Uran-(IV)-oxid (UO) eingesetzte Thorium-(IV)-oxid einen ver-
gleichbaren Schmelzpunkt sowie dhnliche keramische Eigenschaften, was den Einsatz
eines homogenen Gemisches aus Thorium und Uran als Brenn/Brutstoff ermdglicht. In
den oben genannten Hochtemperaturreaktoren AVR und THTR-300 konnte der Brenn-
stoff Uran aufgrund der Brennelemente-Konstruktion separat vom Brutstoff eingesetzt

werden, sodass die Materialien wahrend der Bestrahlung jeweils sortenrein vorlagen.

6.1.4 Wiederaufarbeitung Thorium-basierter Kernbrennstoffe

Die Auflosung Thorium-haltiger Brennstoffe stellt ein Hindernis in der Vorbereitung der
Wiederaufarbeitung dar. Thoriumdioxid ist in der zur Vorbereitung auf den PUREX-
Prozess verwendeten siedenden Salpetersaure quasi unloslich (siehe Kapitel 6.2.5.2).
Zur vollstandigen Auflosung Thorium-haltiger Brennstoffe ist der Zusatz von Fluorid-lo-
nen als Katalysator notwendig, der jedoch auch das Korrosionsverhalten der Struktur-
materialien signifikant andert. Durch Zugabe eines Aluminium-basierten Korrosionsinhi-
bitors kdnnten jedoch zufriedenstellende Aufldseraten in Verbindung mit minimierter

Korrosion erzielt werden.

Das zur Aufarbeitung der Brennstoffe entwickelte THOREX-Verfahren basiert auf dem
industriell angewandten PUREX-Verfahren zur Rezyklierung von Uran und Plutonium
aus bestrahlten Leichtwasserreaktor-Brennelementen. Die Unterschiede des THOREX-
Verfahrens gegeniiber PUREX liegen hierbei in der Redox-Chemie. Wahrend das Plu-
tonium im PUREX-Verfahren durch Reduktion in eine nicht extrahierbare Form verbracht
und somit vom Uran getrennt wird, muss die Trennung im THOREX-Verfahren aufgrund
der Stabilitat der Oxidationsstufe Th(IV) ohne einen Wechsel der Oxidationsstufe aus-
schlieZlich durch die verschiedenen Verteilungsverhaltnisse von U(VI) und Th(lV) statt-
finden. Zudem erschwert die geringe Loslichkeit des Th(IV)-TBP-Komplex im organi-
schen Ldésungsmittel die Optimierung der hydrodynamischen Prozesseigenschaften.
Eine weitere Besonderheit des Einsatzes #*2Th basierter Brennstoffe ist das Aktinoid
Protactinium (Pa), welches neben dem im Brutprozess auftretenden kurzlebigen Nuklid
(**3Pa, Abb. 6.1) zusatzlich durch die 2%2Th(n,2n)#!Th mit anschlieRendem B—Zerfall
zum langlebigen #!'Pa gebildet wird und im Prozess der 23U Rezyklierung betrachtet

werden muss.
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Fir den Einsatz signifikant 23U haltiger Brennstoffe miissen neben dem im Brutprozess
erzeugten langlebigen Protactinium zusétzlich die Elemente Plutonium, Neptunium und
Americium betrachtet werden. Die Abtrennung von Plutonium ist, durch die Ahnlichkeit
zum PUREX-Prozess, nach erfolgreicher Co-Extraktion von U, Th und Pu durch Reduk-
tion des Plutoniums zu Pu(lll) denkbar. Der prozessbezogene Dekontaminationsfaktor
von Neptunium im THOREX-Prozess ist mit 90 % jedoch vergleichsweise niedrig, was
zu einer Kontamination der Produkte fuhrt /THO 74/. Americium(lll) wird vom eingesetz-
ten TBP nicht extrahiert, es tragt jedoch, ahnlich den Abfallen aus dem PUREX-Prozess,
signifikant zur Langzeit-Radiotoxizitat der radioaktiven Prozessabfalle bei. Die Abtren-
nung von Americium aus Kernbrennstoff- oder Spaltproduktlésungen stellt zurzeit eine
der schwierigsten Aufgaben der nuklearchemischen Separationschemie dar und wurde
bereits im Kapitel 6.2.8 detailliert behandelt. Die Implementierung einer Americium-Ab-
trennung in ein Verfahren zur Behandlung Thorium-haltiger Brennstoffe kdnnte entspre-
chend der Ansatze zur Entfernung von Americium(lll) aus PUREX-Raffinaten erfolgen
/IKAU 17/, IKAU 16/, /BOL 12/, IVAN 16a/, IMAR 15/ . Dem bei der der Brutreaktion als
Zwischenprodukt aus 22Th entstehenden 2**Pa (t12,=27 d) kann durch ausreichende Ab-
klingzeit der bestrahlten Elemente begegnet werden, was gleichzeitig die Ausbeute an
233 erhoht. Das durch eine (n,2n) Reaktion aus dem 2%2Th in signifikanten Mengen ent-
stehende 23'Pa (t12=3,28-10* a) stellt im THOREX-Prozess eine Herausforderung an die
Prozesschemie dar. Seit Beginn der THOREX-Entwicklung wurden verschiedene An-
satze verfolgt, das ?3'Pa bereits vor dem THOREX-Prozess aus der Feed-Losung zu
entfernen. Hierzu wurde eine vorgeschaltete Extraktion mit Dibutyl-Carbitol durchge-
fuhrt. Moderne Ansétze verfolgen die selektive Absorption vorhandener Pa Isotope in
VYCOR-Glas /ITAY 15a/, /IAE 05/.

Aufgrund des hohen Relativgehalts an spaltbaren Nukliden 222U und 2%U stellen
Kritikalitatsaspekte bei der Wiederaufarbeitung von Uran/Thorium basierten Brennstof-
fen eine besondere Herausforderung dar und sind bei der Dimensionierung der Wied-
eraufarbeitungsanlage und der Komponenten speziell zu beachten /THO 74/, ITHO 75/.
Die Nacherzeugung von 2%U durch das langsam zerfallende 2*3*Pa ist hierbei zu bertick-

sichtigen.

Abb. 6.2 zeigt ein vereinfachtes Flie3bild der 1978 fertiggestellten und 1987 stillgelegten,
mittlerweile vollstandig rickgebauten /BMU 12/ ,JUelicher Pllotanlage fir Thorium Ele-
ment Reprocessing” (JUPITER) nach /TIS 81/. Das in dieser Anlage verwendete
THOREX-verfahren ist unter dem Namen ,Dual-cycle-THOREX" bekannt /MER 84/.
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Abb. 6.2 Vereinfachtes FlieRbild der JUelicher Pllotanlage fur Thorium Element Reprocessing (JUPITER) nach /TIS 81/



Radiologisch stellt die Anwesenheit relativ hoher Konzentrationen an 2%2U im durch Be-
strahlung von 2%2Th erzeugten 233U Kernbrennstoff eine Besonderheit dar. In der Zerfalls-
kette von 232U (Halbwertszeit ca. 69 Jahre), welches unabdingbar in Spuren im bestrahl-
ten Uran/Thorium-Gemisch vorliegt, kommt das Thallium-Isotop 2Tl vor. Als starker
y Strahler mit einer intensiven Linie bei etwa 2,61 MeV ist 2%T| neben weiteren Isotopen
radiologisch von hoher Bedeutung /THO 74/. Das Uranisotop 232U bleibt auch nach der
Anwendung des THOREX-Prozesses chemisch in der Uran-Fraktion eingebunden. Es
entsteht Uber die (n, 2n)-Reaktion aus 2*3U und kommt fiir die oben genannten Reaktor-
konzepte in Gehalten von 1500— 3000 ppm vor /THO 74/. Es wird zudem durch die
(n, 2n)-Reaktion und anschlieRenden Betazerfall aus ?**Pa erzeugt. Das Nuklid 22U ist
durch seine chemische Identitat mit anderen Uran-Isotopen in 222U basierten Kernbrenn-
stoffen unvermeidlich. Diese Eigenschaften erfordert den Einsatz adaquater Abschir-
mung bei Produktion, Transport und Lagerung ?*Uran-basierter Brennstoffe /GRA 75/.
Die Zerfallskette von 232U ist in Abb. 6.3 dargestellt /PFE 98/.
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Abb. 6.3  Zerfallskette von 232U bis hin zum stabilen 2°8Pb /PFE 98/

Im Labormalf3stab wurden verschiedene Varianten des THOREX-Prozesses in mehreren
Landern realisiert. Insbesondere in den USA (Savannah River, H-Canyon), in Deutsch-
land (Julich, JUPITER) und in Indien (Trombay, BARC), aber auch in Stidafrika, Japan
und China, sowie Grof3britannien, Frankreich und Russland, konnten hierzu Erfahrungen
gesammelt werden. Die in den vergangenen 35 Jahren erlangten Fortschritte in der se-

lektiven Separation einzelner Bestandteile aus bestrahlten Brennstoffen ermdglichen
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heute eine deutlich effizientere Prozessfiihrung, die eine adaquate Adressierung der im
THOREX-Prozess verbleibenden Probleme ermdglicht. Hier waren Anséatze ahnlich der
fur den Uran/Plutonium-Kernbrennstoffkreislauf entwickelten innovativen Prozesse
(vgl. Kapitel 5.2) denkbar /TAY 15a/. Diese kénnten neben der effizienteren Prozessfiih-
rung auch einen Zugewinn bei der Proliferationsresistenz bieten. Auch die Behandlung
radioaktiver Abfalle wurde in den vergangenen 35 Jahren signifikant weiterentwickelt,
wodurch heute deutlich geringere Abfallvolumina und nach heutigem Stand von Wissen-
schaft und Technik minimierte Emissionen mdglich sind. Die Anpassung der existieren-
den THOREX-Verfahren inklusive der ,Head-End“-Prozesse an heutige Standards
wirde signifikante Forschungs- und Entwicklungsarbeit voraussetzen. Die Neuentwick-
lung eines Prozesses zur Abtrennung von Uran, Thorium und Plutonium auf Basis mo-
derner Sauerstoff- und Stickstoff-Donor-Liganden ermdéglichte eine proliferationsopti-
mierte und abfallminimierende Prozessfilhrung nach dem Vorbild innovativer
Rezyklierungsprozesse wie sie fiir U/Pu Brennstoffe mit dem GANEX-Konzept oder der
konsekutiven Separation einzelner Elementgruppen in den neuen SANEX-Prozessen
bereits entwickelt wurden /MIG 07/, /IMOD 14/.

Trotz der Aufgabe des in Deutschland weit fortgeschrittenen Projekts zur Erweiterung
des Kernbrennstoffkreislaufs um #2Th/233U in Kugelhaufenreaktoren, wird der Uran-Tho-
rium Brennstoffkreislauf im internationalen Umfeld als Alternative zum U-Pu Kernbrenn-
stoffkreislauf angesehen und von einigen Staaten fir die Erweiterung oder den Neuein-
stieg in ihr Nuklearprogramm in Betracht gezogen. Insbesondere sind hier Indien und
die USA zu nennen /TAY 15a/.

6.2 Partitionierung

6.2.1 Einleitung

Das Konzept der Partitionierung verfolgt die chemische Auftrennung der Bestandteile
bestrahlten Brennstoffs. Wahrend dem Einsatz im Kernreaktor entstehen im Brennstoff
Spalt- und Aktivierungsprodukte, die maf3geblich fir die Radiotoxizitdt und Warmeleis-
tung der Abfélle verantwortlich sind. Die quantitative Zusammensetzung ausgedienter
Brennelemente entspricht etwa 95 % Uran, 4 % Spaltprodukte, 1 % Plutonium sowie ein
geringer Anteil minorer Aktinoide (MA). Die Spaltprodukte stellen eine grof3e Bandbreite
der Elemente des Periodensystems dar, was bestrahlten Brennstoff zu einer chemisch

sehr komplexen Mischung macht. Fir die Partitionierung ist mit Hinblick auf die
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Rezyklierung bestrahlter Kernbrennstoffe besonders die Gruppe der Lanthanoide von
gesteigertem Interesse. Einige der Lanthanoide besitzen erhebliche Wirkungsquer-
schnitte fir den Neutroneneinfang und mussen somit maglichst vollsténdig aus den riick-
zufuhrenden Produkten entfernt werden. Die im Brennstoff enthaltenen Aktivierungspro-
dukte setzen sich aus den majoren Aktinoiden U und Pu, sowie den minoren Aktinoiden
Np, Am und Cm zusammen. Nach dem Zerfall der Spaltprodukte (nach ~ 300 Jahren)
kommt den transuranen Aktivierungsprodukten eine dominante Rolle in der Entwicklung
der Radiotoxizitat und Warmeentwicklung Uber die Lagerzeit zu. Abb. 6.4 zeigt den Ver-
lauf der Radiotoxizitat verschiedener Bestandteile des bestrahlten Brennstoffs als Funk-
tion der Lagerzeit. Die Warmeleistung kann hier Naherungsweise mit der Radiotoxizitat
gleichgesetzt werden.
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Abb. 6.4 Radiotoxizitat verschiedener Bestandteile bestrahlten Brennstoffs als

Funktion der Abklingzeit /MAG 03/

Die Radiotoxizitat bestrahlter Brennstoffe fir den in Deutschland verfolgten Ansatz der
direkten Endlagerung ist in Abb. 6.4 als oberste schwarze Datenreihe dargestellt. Auf-
grund der Natur der bestrahlten Brennstoffe stellt die direkte Endlagerung die Summe
der Radiotoxizitat aller im Brennstoff vorhandenen Bestandteile dar. Besondere Auf-
merksamkeit kommt in diesem Zusammenhang den minoren Aktinoiden (MA, rot) und
den Spaltprodukten (grau) zu. In einigen inner- sowie aul3ereuropaischen Landern wird
dagegen die Rezyklierung von Kernbrennstoffen als sinnvolle Alternative zur direkten
Endlagerung betrachtet und im Rahmen von Forschungs- und Entwicklungsprogrammen

weiterentwickelt. Als besonders engagierte Staaten sind hier Frankreich, Grof3-
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britannien, Russland, Japan und die USA zu nennen, welche auf diesem Gebiet in um-

fassend organisierten internationalen Projekten zusammenarbeiten.

Ziel der Partitionierung ist es, alle weiter behandelbaren oder wiederverwendbaren Be-
standteile bestrahlten Brennstoffs in der jeweils notwendigen Reinheit fir folgende Ver-
arbeitungsschritte zur Verfiigung zu stellen. In einem daraus resultierenden geschlosse-
nen Brennstoffkreislauf werden die verbliebenen majoren Aktinoiden und die
entstandenen minoren Aktinoiden in Anlagen zur Kernspaltung zurtickgeftuihrt, wobei als
einziger zu entsorgender Abfallstrom die Spaltprodukte Ubrigbleiben. Mehrere Lander
aus dem EU- und nicht-EU-Ausland beteiligen sich an der Erforschung und Entwicklung
der notwendigen Separationsprozesse /WAR 11/. Die Entwicklung der Prozesse wird
hierbei zum Beispiel im Rahmen von Projekten der Europédischen Kommission oder
durch nationale Zusammenschlisse wie zum Beispiel dem US-amerikanischen Depart-
ment of Energy (DoE) Sigma-Team oder der franzésichen CEA-DEN durchgefiihrt. Ziel
dieser Strategie ist primar die Verringerung der Radiotoxizitat und Warmeleistung radio-
aktiver Abfélle, wobei auch die bessere Ausnutzug der vorhandenen nuklearen Ressour-
cen eine Rolle spielt. Als erster Prozessschritt zur Rezyklierung bestrahlten Brennstoffs
ist der bereits heute industriell angewandte PUREX-Prozess (Rezyklierung von Uran und
Plutonium aus bestrahlten Kernbrennstoffen) zu nennen, welcher die Grundlage fir ei-
nige der weiterfihrenden Prozesse legt /BOU 11/ /BOU 15/ /GEI 16/ /TAY 15b/
/WAR 11/. Im folgenden Kapitel werden die grundlegenden Techniken zur chemischen
Trennung radioaktiver Stoffgemische aus bestrahltem Kernbrennstoff erlautert und im
Anschluss die Konzepte der homogenen und heterogenen Rezylierung mit den jeweili-

gen relevanten Prozessen dargestellt.

Chemische Aspekte der Partitionierung bestrahlter Kernbrennstoffe

Aufgrund der chemischen Komplexitat bestrahlter Kernbrennstoffe stellt die Separation
einzelner Elemente hohe Anspriiche an die eingesetzten Verfahren und die Prozessfiih-
rung. Eine Trennung der verschiedenen Stoffe muss aufgrund unterschiedlicher Eigen-
schaften geschehen. Hier sind im Bereich der Partitionierung die Oxidationsstufe eines
Elements sowie das entsprechende Redox-Potential und der lonenradius von Bedeu-
tung. Uran und Plutonium lassen sich durch den PUREX-Prozess (Kapitel 6.2.5.2) ab-
trennen, was die verbleibende Mischung auf Spaltprodukte und minore Aktinoide redu-
ziert. Die Spaltprodukte lassen sich nach ihrem chemischen Verhalten in die Gruppe der
Lanthanoide (Ln(lll)) und leichten Spaltprodukte unterteilen. Die zum grofl3en Teil aus

Ubergangsmetallen bestehenden leichten Spaltprodukte lassen sich durch gezieltes
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Einstellen der Prozessfiihrung entfernen. Ein weitaus grol3eres Problem stellen dabei
die Lanthanoide dar. Lanthanoide gehdren, wie die Aktinoiden, zur Gruppe der f-Ele-
mente. Diese zeichnen sich durch die Besetzung der abgeschirmten 4f- bzw. 5f-Orbitale
aus, was in einer ausgepragten chemischen Ahnlichkeit resultiert. Die fortlaufende Be-
setzung dieser abgeschirmten Elektronenschalen mit steigender Ordnungszahl fuhrt
dazu, dass die lonenradien sich nur minimal verandern und die bevorzugte Oxidations-
stufe +lII auf alle Lanthanide zutrifft, sieche Tab. 6.1. Die dreiwertigen 5f-Elemente (Ak-
tinoiden) besitzen durch eine entsprechende Kombination der Effekte dhnliche lonenra-

dien im Vergleich zu einigen Ln(lll), siehe Tab. 6.2.

Tab. 6.1  Ubersicht tiber die lonenradien der fiir bestrahlten Brennstoff relevanten
Lanthaniden nach /MOR 80/
La(ll) [ Ce(ll) | Pr(lD Nd(Il) | Smdl) | Eudll) | Gddl)
lonenradius 106 103 101 100 96 95 94
(pm)
Tab. 6.2  Ubersicht tiber lonenradius und Oxidationsstufen ausgewahlter Aktinoiden.
Die stabilste Oxidationsstufe in saurer wassriger Ldsung ist fett gedruckt; der lonenradius
bezieht sich jeweils auf die stabilste Oxidationsstufe /CHO 02/
U Np Pu Am Cm
lonenradius 88,7 98,2 97,0
(pm)
Oxidationn- +IE+HV, +V, |+, +IV, |+, +1V, |+, +IV, | +lII, +IV
stufe +VI +V, +VI, | +V, +VI +V, +VI
+VII
6.2.2 Flussig-Flussig-Extraktion

Eine wichtige Methode zur chemischen Trennung von Stoffgemischen stellt die Flissig-
Flussig-Extraktion dar. Hierbei wird die unterschiedliche Verteilung verschiedener Sub-
stanzen in zwei in Kontakt stehenden, nicht mischbaren Flissigkeiten ausgenutzt. Das
zu trennende Stoffgemisch wird in der Regel als wéssrige Phase vorgelegt, wobei die
Trennung durch Extraktion der gewlinschten Substanzen in eine organische Phase statt-
findet. Nachdem die Phasen getrennt wurden, kann die in der organischen Phase be-
findliche Substanz mit Hilfe einer geeigneten wassrigen Phase Rickextrahiert werden,
um so die Produktfraktion zu bilden. Die zur Stofftrennung mittels Flussig-Flissig-Ex-
traktion notwendigen Prozesse sind in Abb. 6.5 schematisch dargestellt. Basierend auf
diesem Grundprinzip lassen sich durch die gezielte Kombination von Lésemitteln, Pha-
sen-Modifikatoren, hydrophilen und lipophilen Liganden hochkomplexe Extraktionssys-

teme fUr den gezielten Einsatz erstellen. Neben den komplexen Anforderungen an die
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chemische Trennung der Komponenten spielt die Radiolysestabilitat der Extraktions-
und Loésemittel eine entscheidende Rolle. Hierbei ist die spezifische Dosis, die auf das
System wirkt, jedoch abhéngig von der Prozessfiihrung und nimmt generell vom PUREX
Prozess zu den Folgeprozessen hin ab. Beispiele fir den grof3technischen Einsatz der
Flissig-Flissig-Extraktion ist die Aufbereitung von Metallerzen und der PUREX-

Prozess.
C aqueous phase phase separation
phase .
N mixing
complex formation
organic
phase

Abb. 6.5 Schematische Darstellung der bei der Flissig-Flissig-Extraktion ablaufen-

den Prozesse zur Stofftrennung /GER 14/

6.2.3 Hydrometallurgische Partitionierungsprozesse

Die gegeniiber dem PUREX-Prozess fortschrittlicheren Prozesse befinden sich in unter-
schiedlich ausgepragten Entwicklungsstadien, haben jedoch gemeinsam, dass sie bei
Weitem nicht die technische Ausgereiftheit des PUREX-Prozesses heranreichen. Dies
hangt primar mit der friheren militarischen, sowie der spéteren zivilen Nutzung des
PUREX-Prozesses zusammen. Durch die Mdglichkeit reines Pu abtrennen zu kdnnen
folgt ein grof3es Proliferationsrisiko. Wenn auch das in LWR entstandene Plutonium nicht
die fUr militarische Zwecke notwendige Reinheit aufweist, bleibt das Proliferationsrisiko
doch eines der primaren Argumente gegen die Anwendung des PUREX-Prozesses. Aus
dieser Argumentation heraus wurden alternative Prozesse mit deutlich verringertem
Proliferationsrisiko, d. h. mit weniger reinen Plutoniumstromen, entwickelt. Abb. 6.6 zeigt
eine Ubersicht Uber relevante Partitionierungs-Prozesse. Die verschiedenen Ansétze
und Prozesse werden im Folgenden detaillierter beschrieben und ergénzt /WAR 11/
/WAR 11/ /GEI 16/ /BOU 11/.
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Abb. 6.6  Ubersicht iiber relevante Prozesse der Partitionierung bestrahlter Kern-
brennstoffe /MOD 14/

Die in Abb. 6.6 gezeigten Prozesse lassen sich in die homogene und die heterogene
Rezyklierung unterteilen. Die Unterscheidung bezieht sich dabei auf die gemeinschaftli-
che (homogene) oder getrennte (heterogene) Behandlung von majoren und minoren Ak-
tinoiden. Der hier gezeigte GANEX (Group ActiNide EXtraction) Prozess stellt dabei den
wichtigsten Ansatz zur homogenen Rezyklierung dar. Er beruht auf den Grundlagen des
PUREX-Prozesses, durchlauft jedoch aufgrund der groRen chemischen Unterschiede
zwischen einigen Aktinoiden sowie deren stark unterschiedlichen Mengenverhéltnissen

erheblich komplexere Separationsschritte.

Aufgrund der chemischen Diversitat der verschiedenen Aktinoide sowie der Spaltpro-
dukte wurden mit der heterogenen Rezyklierung verschiedene aufeinander aufbauende
Prozesse zur Separation der Bestandteile bestrahlten Brennstoffs entwickelt. Als Aus-
gangsprodukt fur diese Prozesse ist das PUREX-Raffinat, welches eine starksaure L6-
sung von Spalt- und Aktivierungsprodukten sowie den verbliebenen minoren Aktinoiden
darstellt. Als fortschrittlicher Ansatz ist in Abb. 6.6 der COEX- Prozess als proliferati-
onsoptimiertes PUREX-Analogon zur Abtrennung von U und Pu aus bestrahltem Kern-

brennstoff dargestellt. Nach der Abtrennung von U und Pu lassen sich verschieden
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Pfade der Prozessfiihrung einschlagen, welche verschiedenartige Aktinoiden-Produkte

anstreben und im Anschluss detaillierter beschrieben werden.

6.2.4 GANEX (homogene Rezyklierung)

Der EURO-GANEX Prozess stellt einen proliferationsresistenten Ansatz zur gemeinsa-
men Rezyklierung der transuranen Elemente (TRU) aus bestrahltem Brennstoff dar. Zur
Vorbereitung auf den Prozess wird der Brennstoff zerkleinert und in siedender Salpeter-
saure aufgeltst. Die entstandene Lésung wird im Anschluss filtriert, wobei das Filtrat als
Ausgangsstoff fir den Fllssig-Flussig-Extraktionsprozess dient. Abb. 6.7 zeigt ein stark
vereinfachtes Flie3bild des Euro-GANEX-Prozess mit den relevanten Prozessschritten
und den entsprechenden Produkten wobei im Text auf die nummerierten Prozessschritte
in der Grafik verwiesen wird. Aufgrund des vielfach héheren Anteils von Uran gegentber
den transuranen Elementen ist es nétig, der eigentlichen TRU-Gruppen-Separation ei-
nen Schritt zur Entfernung des Urans vorzuschalten (1). Dieser als GANEX-1 bezeich-
nete Schritt kann in Form einer Malonamid - basierten Extraktion, oder in Form einer
Uran-Extraktion mit Hilfe des PUREX-Extraktionsmittels Tributylphosphat (TBP) ausge-
fuhrt werden. Das extrahierte Uran wird im Anschluss gereinigt und kalziniert. Die trans-
uranen Elemente verbleiben zusammen mit den Spaltprodukten im wassrig-salpetersau-
ren Raffinat. Im nun folgenden GANEX-2 Prozessschritt werden die transuranen
Elemente, mittels einer Kombination der lipophilen Liganden TODGA (N,N,N‘N*“Tetra-
octyldiglycolamide; siehe Anhang) und DMDOHEMA (N,N*-dimethyl-N,N*-dioctyl-2-(2-
hexyloxymehthyl-malonamide, siehe Anhang) geldst in Kerosin, aus der salpetersauren
Ldsung extrahiert (2). Bei diesem Schritt folgen zudem die Lanthaniden (Ln(lll)) den tran-
suranen Elementen womit nur die leichten Spaltprodukte im wéssrigen Raffinat verblei-
ben. Die Separation der Ln(lll) und transuranen Elemente von den Spaltprodukten wird
hierbei durch die Komplexierung einiger leichter Spaltprodukte durch das hydrophile
CDTA (trans-1,2-Cyclohexandiaminotetraessigsaure) verbessert. Die extrahierten tran-
suranen Elemente werden im Anschluss unter Verwendung einer Kombination aus Ace-
tohydroxamséure (AHA) und Sulphophenyl-bis-triazinyl-pyridin (SOzPh-BTP jeweils im
Anhang) aus der organischen Liganden-Ldsung entfernt (3). AHA bewirkt hierbei die Re-
duktion des Np(VI) sowie die Komplexierung des Pu, SOsPh-BTP komplexiert die triva-
lenten Aktinoide Am(IIl) und Cm(lll). Der aus diesem Schritt hervorgehende TRU-
Produktstrom wird aufgereinigt und kalziniert. Die in der organischen Phase verbleiben-
den Lanthanide werden mittels einer Pufferldsung aus der organischen Phase entfernt
(4).ITAY 16/ ICAR 14/
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Uran Spaltprodukte Pu, Np, Am,Cm Ln(III)

Abb. 6.7 Vereinfachtes Fliel3bild des Euro-GANEX-Prozess /TAY 16/

6.2.5 Heterogene Rezyklierung

Dieses Kapitel beschreibt die verschiedenen Methoden und Aspekte der heterogenen

Rezylierung.

6.2.5.1 Uran und Plutonium Abtrennung

Die Abtrennung spaltbarer Nuklide aus bestrahltem Kernbrennstoff geht bis in die ersten
Anwendungen der Kernspaltung zurtck. Wurden damals hauptsachlich Kernbrennstoffe
mit niedrigem Abbrand behandelt um das darin erbritete Plutonium fiir die Produktion
von Kernwaffen zu nutzen, so werden heute Kernbrennstoffe mit hohen Abbranden auf-
gearbeitet, um die enthaltenen spaltbaren Nuklide des Plutoniums fiir einen weiteren
Einsatz im Reaktor vorzubereiten. Die Methode der Plutonium-Rezyklierung wird seit
geraumer Zeit in europaischen Nachbarlandern durchgefihrt und unterliegt auch heute

noch einer fortschreitenden Entwicklung /TAY 15a/.

6.2.5.2 PUREX

Der PUREX-Prozess (Plutonium and Uranium Recovery by EXtraction) stellt einen Flis-
sig-Flussig-Extraktionsprozess dar, der Uber Jahrzehnte in industrieller Anwendung er-
probt wurde. Die beiden industriehistorisch wichtigsten Anlagen zur Anwendung des
PUREX-Prozesses sind die britische Wiederaufbereitungsanlage Sellafield in Cumbria,
sowie die franzdsische Wiederaufarbeitung La Hague in der Normandie. Auch die bis
2005 zur Wiederaufarbeitung abgegebenen deutschen Abfélle wurden in diesen Anla-
gen verarbeitet. Der PUREX-Prozess basiert auf mehreren Flissig-Flissig-Extraktions-
schritten. Die Kernbrennstoffe werden hierzu zerkleinert und in siedender Salpetersaure
aufgeltst. Schwerlésliches Zirkonium und andere schwerldslichen Bestandteile werden
abfiltriert. Das geldste U(VI) und Pu(lV) wird gemeinsam in die organische Phase extra-
hiert. Dies geschieht durch Kontakt mit der L6sung bestehend aus TBP (Tributylphos-

phat) geldst in gereinigtem Kerosin. Durch die Extraktion von U(VI) und Pu(lV) werden
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diese von den in der wéassrigen Losung verbleibenden Spalt- und Aktivierungsprodukten
getrennt. Neptunium und weitere Minore Aktinoide bleiben dabei mit den Spaltprodukten
im wassrigen Raffinat zuriick. Nach Zugabe eines Reduktionsmittels (friiher Eisensul-
famat, heute Hydroxylamin-Nitrat) wird das Plutonium in die durch TBP nicht- extrahier-
bare Oxidationsstufe Pu(lll) dberfuhrt und mittels Salpetersaurelésung aus der organi-
schen Phase herausgewaschen. Das in der organischen Phase verbleibende Uran wird
in einem weiteren Schritt mittels verdinnter Salpetersaure aus der organischen Phase
entfernt. Die beiden Produktstrome bestehend aus Uran und Plutonium werden mittels

Flussig-Flissig-Extraktion weiter gereinigt.
Brennstoff- U+ Pu-1 Pu-Riick- 2 U-Riick- 3
Lésung Extraktlon Extraktlon Extraktlon

PUREX-Rafﬂnat Plutonlum Uran

Abb. 6.8 GrundflieRschema des PUREX-Prozesses /TAY 15a/

Der PUREX-Prozess umfasst eine grofRe Variation an Prozessfilhrungs-Varianten, die
zwar alle nach dem zuvor beschriebenen Schema ablaufen, sich jedoch im Detail unter-
scheiden. So wurde beispielsweise die Zusammensetzung der organischen Phase mit
Bezug auf die TBP-Konzentration, als auch auf die Art des Ldsemittels hin variiert
/TAY 15a/.

6.2.5.3 Advanced PUREX

Eine wichtige Weiterentwicklung des PUREX-Prozesses stellt die Optimierung des Nep-
tunium-Managements dar. Neptunium verfligt Giber mehrere stabile Oxidationsstufen die,
unter PUREX-Bedingungen, untereinander dis- oder komproportionieren kénnen und so-
mit ein sehr komplexes chemisches Verhalten bewirken. Im Advanced PUREX Prozess
werden analog zum PUREX-Prozess die Akltinoide Uran und Plutonium mit Hilfe einer
Ldsung aus TBP in gereinigtem Kerosin aus der wassrigen Phase entfernt. Im regularen
PUREX-Prozess wird in diesem Schritt ebenfalls Neptunium der Oxidationsstufe Np(V1)
co-extrahiert, welches dann in den darauffolgenden Prozessen der U- und Pu-Produkt-
Reinigung entfernt wird. Die co-extrahierten Np(VI) Stoffmengen liegen unter den Bedin-
gungen des PUREX-Prozess in Sellafield und La Hague bei 70-75 %, womit eine voll-
standige Isolation des Neptuniums im PUREX-Prozess nicht mdglich ist. Die Oxidations-

stufe des Neptuniums ist hierbei stark von der Nitrit-Konzentration abhangig, die aus der
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Salpetersaure in der wassrigen Phase hervorgeht und das Extraktionsverhalten emp-
findlich beeinflusst. Eine Mdglichkeit zur quantitativen Extraktion (>99 %) bietet die Er-
hohung der Nitrit-Konzentration wahrend der Extraktion. Hierzu kann einerseits die Nitrat
Konzentration erhéht werden, wodurch die Gleichgewichts-Nitrit-Konzentration angeho-
ben wird, oder Nitrit zur Feed-LOsung zugesetzt werden. Im nachfolgenden Prozess wird
dann eine Separation der Co-extrahierten Actiniden U, Pu und Np durchgefihrt. Hierzu
kénnen, wie im regularen PUREX-Prozess, Reduktionsmittel eingesetzt werden. Als
wichtige Reduktionsmittel sind hier Acetohydroxam-Séaure (AHA) und Hydroxylamin-Nit-
rat zu nennen /TAY 15a/.

6.2.5.4 COEX

Der COEX™-Prozess stellt eine proliferationsoptimierte Variante des PUREX-Prozesses
dar. Der geloste Brennstoff wird, wie beim PUREX-Prozess, mit einer organischen
Phase bestehend aus TBP in Kerosin in Verbindung gebracht. Hierbei werden U(VI) und
Pu(lV) in die organische Phase extrahiert. Durch Anderung der Prozessfiihrung kann im
Anschluss ein grof3er Teil des Urans aus der organischen Phase riickextrahiert werden,
wahrend Plutonium und Teile des Urans in der organischen Phase verbleiben. Das Plu-
tonium wird im Anschluss durch Zugabe einer U(IV) Ldsung zu Pu(lll) reduziert. Durch
Kontaktieren mit einer Oxalsaure-Losung lassen sich nun Uran und Plutonium als ge-
mischtes Oxalat ausféllen. Dieses wird nach weiteren Reinigungsschritten im Rahmen
einer Co-Konversion oxidiert, um ein auf molekularer Ebene verbundenes (U,Pu)O.
Mischoxid zu erhalten, welches als ,Master Blend® in den Prozess der Brennelementfer-
tigung Einzug erhalt /SEN 09/.

Brennstoff- U+ Pu-1 U-Riick-2 U +Pu-3
Lésung Extraktlon Extraktlon Fallung

PUREX-Rafﬂnat Uran (U,Pu) Oxalat

Abb. 6.9 GrundflieRschema des COEX™-Prozesses

6.2.5.5 Multi-Prozess-Ansatz

Die Abtrennung von Uran, Plutonium und gegebenenfalls Neptunium durch die Anwen-
dung des PUREX-Prozesses, oder eines analogen Prozesses, reduziert die chemische

Komplexitat des verbleibenden hochradioaktiven Raffinats nur geringfigig. Die Raffinate
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der oben beschriebenen Prozesse enthalten alle Spaltprodukte sowie die minoren Ak-
tinoiden und stellen das Ausgangsprodukt fir fortschrittliche Partitionierungsprozesse
der heterogenen Rezyklierung dar. Bei der Verfolgung des Ziels der Separation der tri-
valentem minoren Aktinoiden Am(lIl) und Cm(lll), stellt deren Trennung von den Ln(lll)
aufgrund des gemeinsamen trivalenten Zustandes sehr hohe Anforderungen an die Pro-
zesschemie. Eine Mdglichkeit der Isolation der minoren Aktinoiden stellt das Hinterei-
nanderschalten verschiedener Prozesse dar, welche jeder fur sich die Trennung einer

Stoffgruppe von den verbleibenden Stoffgruppen erméglicht /WAR 11/.

Das DIAMEX-SANEX Konzept beruht auf der sukzessiven Separation der verschiede-
nen Stoffgruppen der leichten Spaltprodukte, Lanthaniden sowie den Aktinoiden. Basie-
rend auf dem DIAMEX-SANEX-Konzept wurden im Bereich des Multi-Prozess-Ansatzes
zudem alternative Prozesse und Prozesserweiterungen entwickelt, die entweder der
Vereinfachung der Prozessfihrung dienen, oder die Produktqualitt verbessern. Als al-
ternativer Ansatz zum DIAMEX-Prozess ist hier ein TODGA-Basierter Prozess zu nen-
nen. Als Folgeprozess wurde zudem der LUCA-Prozess entwickelt, welcher die Tren-
nung von Am(lIl) und Cm(lll) voneinander ermdglicht. Die Prozesse werden im
Folgenden detailliert vorgestellt /MOD 14/.

6.2.5.6 DIAMEX

Das DIAMEX DIAMide EXtraction Konzept beschreibt eine Gruppe an Prozessen, die
auf einem Diamid-basierten Extraktionsmittel zur co-Extraktion von An(lll) und Ln(lll) be-
ruhen. Dieses Konzept ermdglicht die Trennung der leichten Spaltprodukte von den Lan-
thaniden Ln(lll) und Aktinoiden An(lll). Im Folgenden wird der DIAMEX-Prozess mit dem
aktuellsten Entwicklungsstand beschrieben. Zur Trennung der Ln(lll) und An(lll) von den
leichten Spaltprodukten wird das PUREX-Raffinat mit einer organischen Phase beste-
hend aus DMDOHEMA und TPH in Kontakt gebracht.
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Abb. 6.10 Chemische Struktur des DMDOHEMA-Molekdils /MIG 07/
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Die dreiwertigen Aktinoiden und Lanthaniden werden durch die organische Phase extra-
hiert wobei die leichten Spaltprodukte in der wassrigen Phase zuriickbleiben. Die Tren-
nung zwischen den dreiwertigen Ln und An wird zusatzlich durch die Zugabe der hydro-
philer Komplexbildner Oxals&ure und HEDTA verbessert. Es folgen Wasch-Schritte, bei
denen die beladene organische Phase noch einmal mit den hydrophilen Komplexbild-
nern Oxalsdure und HEDTA sowie mit Salpetersaure geringer Konzentration in Kontakt
gebracht wird. Im Anschluss werden die An(lll) und Ln(lll) mittles verdinnter Salpeter-
saure gemeinsam aus der organischen Phase entfernt. Die An(lll) und Ln(lll) wurden mit
Ausnahme von Np und Gd zu > 98 % im Produktstrom wiedergefunden. Als Verunreini-
gung des An+Ln Produkts ist lediglich Tc zu nennen. Die entstandenen Produkt- sowie
Abfallstrome stehen hierbei im Volumenverhaltnis 1,4 fur das Produkt und 2,0 fir das
DIAMEX-Raffinat im Vergleich zum PUREX-Ausgangsraffinat. Die Durchfuihrbarkeit des
DIAMEX-Prozesses unter den Bedingungen einer reellen Anwendung wurde durch ei-
nen ,heilBen“ Prozesstest am Institut fir Transuranelemente (JRC-ITU) mit einem
PUREX-Raffinat aus der Wiederaufarbeitung kommerzieller bestrahlter MOX-Brenn-
stoffe demonstriert /MAL 00/ /SER 05a/ /SER 05b/ /MAD 02/ /MOD 12/.

PUREX- An(lll) + Ln(III)-‘I Rick- 2
Raffinat Extraktion Extraktion

Leichte An(llly+ Ln(lll)
Spaltprodukte

Abb. 6.11 GrundflieRschema des DIAMEX- und TODGA-Prozess

6.2.5.7 TODGA-Prozess

Die Stoffklasse der Diglycolamide (DGA) fand in den spaten 1990 Jahren Einzug in den
Partitioningbereich /SAS 96/. Hierbei konnte festgestellt werden, dass das Derivat
N,N,N’,N",-Tetraoctyldiglycolamid (TODGA, siehe Abb. 6.12) eine hohe Selektivitat fir

An(l11) und Ln(lll) gegentber den leichten Spaltprodukten aufwies.
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Abb. 6.12 Chemische Struktur des TODGA-Molekiils /SAS 96/

Als Alternative zum DIAMEX-Prozess wurde ein TODGA basierter Prozess zur gemein-
schaftlichen Trennung von An(lll) und Ln(lIl) von den leichten Spaltprodukten entwickelt.
Ein Grund fir die Entwicklung des TODGA-Prozesses ist die deutlich effizientere Extrak-
tion gegeniiber den im DIAMEX verwendeten Diamiden. Das PUREX-Raffinat wird im
TODGA-Prozess mit einer organischen Phase, bestehend aus TODGA und TBP geldst
in TPH, in Kontakt gebracht. Zur Vermeidung der Co-Extraktion einiger leichter Spaltpro-
dukte missen, wie im DIAMEX-Prozess, Oxalsaure und HEDTA als hydrophile Kom-
plexbildner in die wassrige Phase eingebracht werden. Auf die Extraktion folgen zwei
Waschschritte der beladenen organischen Phase mit einer Lésung der hydrophilen Kom-
plexbildner sowie einer gering konzentrierten Salpetersaure. Im Anschluss werden die
trivalenten Aktinoiden und Lanthaniden mittels verdiinnter Salpetersdure aus der orga-
nischen Phase entfernt. Im An(lll)+Ln(l1l) Produkt konnten > 99 % der An(lll) und Ln(lIl)
wiedergefunden werden. Als einzige Verunreinigung des Produkts ist Ruthenium zu nen-
nen, welches mit 1,8% des initialen Rutheniums im Produktstrom verbleibt. Die Bestand-
teile des PUREX-Raffinat werden in den An(l11)+Ln(l11) Produktstrom und einen Prozess-
Raffinatstrom aufgeteilt, welche die Volumenverhéltnisse 3,25 fur das Raffinat und 1,0
fir das Produkt gegentber den zugefiihrten PUREX-Raffinat haben. Der TODGA- Pro-
zess wurde im LabormafRstab mit simuliertem PUREX-Raffinat sowie auch in einer hei-
Ben Zelle mit PUREX-Raffinat erprobt. Als Vorteile gegeniber dem DIAMEX-Prozess
sind die héhere Produktreinheit und die geringere Stufenzahl in der Demonstration im
Labor-Maf3stab zu nennen, die aus der effizienteren Extraktion hervorgeht /MOD 08/
/MOD 07/ IMAG 09a/.

6.2.5.8 SANEX

Das SANEX (Selective ActiNide Extraction) Konzept umfasst, analog zum DIAMEX-
Konzept, eine Reihe von Prozessen, die die selektive Extraktion von trivalenten Aktinoi-
den aus einem Ln(lll) und An(lll) haltigen Prozessraffinat zum Ziel haben. Zur Trennung

von Aktinoiden und Lanthanoiden sind, aufgrund der identischen Oxidationsstufe, sehr
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selektive Extraktionsmittel notwendig. Wahrend die in den vorherigen Prozessen einge-
setzten Liganden TODGA und DMDOHEMA uber die freien Elektronenpaare der Sauer-
stoffatome koordinieren, ist zur Trennung von Ln(lll) und An(lll) ein deutlich weicherer
Elektronendonor wie Schwefel oder Stickstoff notwendig. Die beiden fundiertesten An-
satze des SANEX-Prozesses nutzen ein Triazinyl-substituieres Bipyridin (CyMe4sBTBP)

zur selektiven Extraktion der Aktinoiden.
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Abb. 6.13 Chemische Struktur des Molekiils CyMe4BTBP wie es im SANEX Prozess
verwendet wird /MAG 09b/

Hierbei werden die An(lll) unter Verwendung eines Phasentransfer-Katalysators (PTK)
vom BTBP- Liganden extrahiert, wobei die Ln(lll) in der wassrigen Phase verbleiben. Im
Anschluss wird die organische Phase jeweils gewaschen und die An(lll) aus der belade-
nen organischen Phase zurlickextrahiert. Die beiden Varianten des SANEX Prozess un-
terscheiden sich hierbei lediglich durch den Phasentransfer-Katalysator, der in der
SANEX-DOHEMA variante durch das Diamid DMDOHEMA bereitgestellt wird, und in
der SANEX-TODGA Variante durch TODGA. Aus der Verwendung verschiedener PTK
ergibt sich eine geringfligig unterschiedliche Prozessflihrung. So ergeben sich Unter-
schiede in der Salpetersaurekonzentration der einzelnen Stufen im Vergleich der beiden
Prozesse und die bendétigte Anzahl der Trennstufen variiert. Beide Prozesse konnten bei
Tests im Labormal3stab zeigen, dass die An(lll) zu > 99,5 % im Aktinoiden-Produkt wie-
dergefunden werden konnten. Lediglich geringfligige Verunreinigungen an Lanthaniden
(< 1 %) waren im Aktinoiden-Produkt zu finden. Hierbei ist jedoch zu bemerken, dass
der SANEX-TODGA Prozess als reiner Labortest mit einem simulierten DIAMEX-
Raffinat durchgefuhrt wurde, wahrend der SANEX-DMDOHEMA Prozess anhand von
hochradioaktiven Raffinaten aus vorangegangenen DIAMEX Prozessevaluationen mit
bestrahltem Brennstoff in einer hei3en Zelle evaluiert wurde und somit den deutlich wei-

terentwickelten Prozess darstellt.
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An(lll) + An(lll)- 1 Ruck- 2
Ln(lll) Lésung Extraktion Extraktion

l

Ln(lll) An(lll)

Abb. 6.14 Grundflielschema des SANEX-Prozesses

Der in beiden Prozessen verwendete Ligand CyMesBTBP weist trotz der verwendeten
PTK eine langsame Kinetik auf, was seine Anwendung auf lange Kontaktzeiten und so-
mit einen geringen Durchsatz der Anlage beschrénkt. Aus diesem Grund bleibt der
SANEX Prozess auch weiterhin Gegenstand aktueller Forschung. Hierbei liegt der Fo-
kus auf kinetisch vorteilhafteren Liganden mit ahnlicher Selektivitat wie CyMe.BTBP,
zum Beispiel CsBPP oder CA-BTP /WIL 15/.

6.2.5.9 LUCA

Der LUCA (Lanthaniden Und Curium Americium Separation) Prozess wurde als SANEX-
Folgeprozess entwickelt um dem Ansatz der Rezyklierung von ausschlie3lich Am(lll) ge-
recht zu werden /MOD 10/. Die Trennung von Am(lll) und Cm(lll) unter Anwendung der
Flissig-Flissig-Extraktion gilt als eine der schwierigsten Aufgaben auf diesem Feld. Um
die Selektivitat der Liganden auf die speziellen Eigenschaften der dreiwertigen 5f-Ele-
mente Am(l1l) und Cm(lll) anzupassen, werden deutlich weichere Elektronendonoren als
bei der An(lI/Ln(lIl) Trennung bendtigt. Ein solches System stellt die Schwefel-basierte
Stoffgruppe der Dithiophosphinsduren dar. Dieser Liganden-Typ verfugt Gber eine hohe
Selektivitat fir Am(Ill) gegeniber Cm(lll). Um eine effektive Extraktion zu gewahrleisten,
muss zudem ein zweiter Ligand in der Funktion eines Synergisten zugegeben werden.
Im LUCA Prozess wurde eine Kombination aus Bis(4-Chlorphenyl)-Dithiphosphinsaure
(BCDPT, Siehe Anhang) und Tris-(2-ethylhexyl)-Phosphat (TEHP, siehe Anhang) ver-
wendet. Die synergistische organische Phase ermdglicht die selektive Extraktion von
Am(Ill) aus einer Am(l1l) und Cm(lll) haltigen Losung, wie dem SANEX-An(ll)-Produkt.
Die mit Am(lll) beladene organische Phase wird im Anschluss gewaschen und das
Am(Ill) mittels niedrig-konzentrierter Salpetersdure aus der organischen Phase zurlick-

extrahiert.
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m(lll) Lésung Extraktion Extraktion
Cm(lll) Am(lIl)

Abb. 6.15 GrundflielRschema des LUCA-Prozesses /MOD 10/

Das Mitte der 2000er entwickelte System setzt auch heute noch Mafl3stabe in der Selek-
tivitat far Am(lIl) dber Cm(lll). Die Anwendung des LUCA Systems birgt jedoch einige
Probleme, die seine Anwendbarkeit als ,heilen” Test oder gar als Prozess im techni-
schen MaR3stab erschweren. Durch den Einsatz einer Saure als Ligand, ist diese stark,
und in umgekehrter Proportionalitat zu den vorher erwdhnten Prozessen von der Saure-
konzentration der wassrigen Phasen abhangig. Dartber hinaus weist BCDTP eine er-
héhte Empfindlichkeit gegenlber hohen Saurestarke auf, was zur Zersetzung des Ex-
traktionsmittels und zu einer Niederschlagbildung im Prozess fihrt. Hinzu kommt, dass
der zur effektiven Extraktion bei geringen Saurestarken nétige Einsatz von Natriumnitrat
(NaNO:3) das Aufkommen von Sekundarabfallen erhéht. Aufgrund der zuvor genannten
Schwierigkeiten ist der LUCA-Prozess in seiner technischen Entwicklung deutlich unter
dem DIAMEX- oder SANEX-Prozess einzustufen /MOD 10/.

6.2.6 Einstufige Prozesse zur Abtrennung trivalenter Aktinoiden

Mit der erfolgreichen Entwicklung und Erprobung der mehrstufigen DIAMEX-SANEX
Strategie sowie der Entwicklung des LUCA-Prozesses wurden detaillierte Erfahrungen
in der Entwicklung und Optimierung von Partitionierungsprozessen gesammelt. Dieser
Wissensgewinn fiihrte zu einer Weiterentwicklung hin zu einstufigen Prozessen, die die
direkte Abtrennung von An(lll) aus hochradioaktiven Raffinaten der Uran- und Plutoni-
umabtrennung ermoglichen sollen. Die Prozesse basieren entweder auf der selektiven
Extraktion der An(lll), bei der die Ln(lll) und leichten Spaltprodukte durch eine komplexe
Prozessfiihrung entfernt werden, oder auf der Co-Extraktion der trivalenten Aktinoiden
und Lanthaniden zusammen, gefolgt von einer selektiven Rickextraktion der An(lll). Bei
den einstufigen Prozessen ist zu bemerken, dass die Toleranzbereiche einer einwand-
freien Funktion mit Bezug auf die Eingangsgrof3en wie Volumenstrom oder Stoffkonzent-
rationen, durch die komplexere Prozessfiihrung deutlich schmaler sind als dies fur die
Prozesse des mehrstufigen Ansatzes der Fall ist. Diese Anforderung an eine erhohte

Prazision wird jedoch durch die in der Entwicklung der einstufigen Prozesse ge-
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wonnenen Erkenntnisse im Rahmen der derzeitigen technischen Entwicklung sicher be-
herrscht /KAU 17/.

6.2.6.1 1-cycle-SANEX

Basierend auf der organischen Phase des SANEX-TODGA Prozesses mit CyMe4sBTBP
und TODGA wurde ein Prozess zur direkten selektiven Extraktion von trivalenten Aktino-
iden aus PUREX-Raffinat entwickelt. Hierbei stellt die Vermeidung einer Co-Extraktion
der im PUREX-Raffinat vorhandenen leichten Spaltprodukte die primére Herausforde-
rung. Die Co-Extraktion von Zr und Mo konnte bereits im DIAMEX-Prozess durch die
Verwendung von Oxalsdure unterdriickt werden und erwies sich auch in Kombination
mit der CyMe4BTBP-basierten organischen Phase als effektiv. Das leichte Spaltprodukt
Pd hingegen wird von der organischen Phase extrahiert und muss im Anschluss an die
Wasch-Schritte durch eine selektive Rickextraktion mit Hilfe des hydrophilen Komplex-
bildners L-Cystein entfernt werden. Die daraus hervorgehende beladene organische
Phase enthélt neben kleinen Verunreinigungen ausschlie3lich die trivalenten Aktinoiden
die im Anschluss mit Hilfe eines Glycolat-Puffers aus der organischen Phase entfernt
werden. Bei der Prozessdemonstration mit synthetischem PUREX-Raffinat im Labor-
malfistab konnten die An(lll) zu >99,4 % im An(lll)-Produktstrom wiedergefunden wer-
den. Als Nachteile des Prozesses sind die bereits im SANEX-Prozess erwdhnte lang-
same Kinetik des CyMesBTBP-Systems, sowie die geringe Loslichkeit des CyMe,BTBP

im verwendeten Losungsmittel zu nennen /WIL 13/.
PUREX- An(lll)- 1 Pd-Rick- 2 An(ll)-Rick-3
Raffinat Extraktion Extraktion Extraktion

Spaltprodukte Pd An(III)

Abb. 6.16 GrundflieBschema des 1-cycle-SANEX-Prozess /MOD 14/

6.2.7 Innovative-SANEX

Der Innovative-SANEX (i-SANEX) Prozess beruht auf den Erfahrungen des TODGA-
Prozesses zur Abtrennung der Trivalenten Aktinoiden und Lanthaniden aus PUREX-
Raffinat. Analog zum TODGA Prozess werden in einem ersten Schritt die An(lll) zusam-
men mit den Ln(lll) Co-Extrahiert. Die Zusammensetzung der organischen Phase konnte

optimiert werden, indem der Pasen-Modifikator TBP durch 1-Oktanol ersetzt wurde. Auf
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die Extraktion folgen zwei Wasch-Schritte der beladenen organischen Phase mit den
hydrophilen Komplexierungsmittel CDTA und Oxalsdure im ersten Schritt, sowie gering-
konzentrierter Salpetersaure im zweiten Schritt. Im Anschluss werden die An(lll) selektiv
mittels des hydrophilen SOs-Ph-BTP (2,6-bis(5,6-di(sulfophenyl)-1,2,4-triazin-3-yl)pyri-
dine) aus der organischen Phase entfernt. Die verbleibenden Lanthaniden werden im
Anschluss mittels Zitronensaure aus der organischen Phase entfernt. Die Prozessde-
monstration wurde im LabormaR3stab mittels synthetischem PUREX-Raffinat durchge-
fuhrt, wobei An(lll) Wiederfindungsraten von > 99,8 % fur das An(lll) Produkt festgestellt
wurden. Als Nachteil des Prozesses ist die bereits beim TODGA-Prozess beobachtete
Co-Extraktion von Ruthen zu betrachten, welches im i-SANEX nicht zur Verunreinigung
des An(lll) Produkts beitragt, jedoch zu ca. 15 % der initialen Menge in der organischen
Phase verbleibt /WIL 14/.

PUREX- An(lID+Ln(lIl)- An(ll)-Riick- 2 Ln(ll)-Rack-3
Raffinat Extraktion Extraktlon Extraktion

Spaltprodukte An(III) Ln(III)

Abb. 6.17 GrundflielRschema des innovative-SANEX-Prozess /IMOD 14/

6.2.8 Selektive Abtrennung von Americium

Eine Vorgehensweise, die in den letzten Jahren zunehmend an Bedeutung gewann, ist
die direkte selektive Abtrennung von Americium aus PUREX-Raffinat. Die Handhabung
Curium-haltiger Materialien stellt durch den hohen Anteil an Spontanspaltung im Zer-
fallsschema des Curium-Hauptisotops 2**Cm und die dadurch freiwerdenden Neutronen
hohe Anspriiche an den Strahlenschutz. Zudem besitzt 2#Cm mit 18,1 Jahren eine ge-
ringere Halbwertszeit als viele der fir die mittelfristige Warmeleistung radioaktiver Ab-
falle verantwortlichen Spaltprodukte. Eine Abtrennung von Americium mit dem Verbleib
des Curiums in der Fraktion der Spaltprodukte hat daher grof3e Vorteile fur die Handha-
bung des abgetrennten Americium-Raffinats und beeinflusst die langfristige Radiotoxizi-
tat der endzulagernden Abfallprodukte nur unwesentlich. Um die Prozessfiihrung mit
Blick auf den technischen Aufwand, das Gefahrdungspotential und den Strahlenschutz
fur Mitarbeiter und Bevélkerung zu optimieren, zeichnet sich auch hier ein Trend weg
vom mehrstufigen DIAMEX-SANEX-LUCA-Konzept und hin zur direkten Abtrennung von

Americium aus PUREX-Raffinaten ab. Die Anforderungen an die selektive Direkt-
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abtrennung von Americium aus PUREX-Raffinat stellt hierbei jedoch sehr hohe Anforde-
rungen an die Prozesschemie. Zu der Herausforderung, die chemisch nahezu identi-
schen Elemente Am und Cm voneinander zu trennen, kommt bei der Direktabtrennung
hinzu, dass simultan die im DIAMEX-SANEX Konzept und in den einstufigen Prozessen
adressierte Separation der leichten Spaltprodukte stattfinden muss. Diese Anforderun-
gen an die direkte Americium-Abtrennung aus PUREX-Raffinat machen die Entwicklung
eines entsprechenden Prozesses zur derzeit komplexesten Herausforderung der Parti-
tionierung bestrahlter Brennstoffe. Das Ziel der Americium-Direktabtrennung wurde von
mehreren Organisationen als wichtiger Forschungsschwerpunkt identifiziert. So be-
schéftigen sich zum Beispiel die Europdische Kommission mit dem SACSESS-Projekt,
das US-DOE mit dem Sigma-Team und der franzésische Staat mit Teilen der CEA-DEN
mit der Entwicklung solcher Prozesse. Die Arbeiten auf diesem Gebiet sind zudem durch

intensive Zusammenarbeit gepragt /KAU 17/.

6.2.9 EXAm

Als erster Prozess, der eine direkte Abtrennung von Americium aus starksaurem
PUREX-Raffinat erméglicht wurde der franzdsische EXAm (EXtraction of Americium)-
Prozess entwickelt und getestet. Das sehr komplexe System beruht auf der Co-Extrak-
tion von Am(lll), Mo, Pd, Ru und Fe sowie leichten Lanthaniden La, Ce, Pr und Nd mit
einer Mischung aus HDEHP (Bis-(2-ethylhexyl)-Phosphat; siehe Anhang) und
DMDOHEMA in TPH. Zur Komplexierung des Cm(lll) in der wassrigen Losung wird zu-
satzlich der hydrophile Ligand TEDGA Tetraethyl-Diglycolamid, ein wasserldsliches De-
rivat des TODGA, verwendet. Aus der Mischung, bestehend aus Am(lll), leichten Spalt-
produkten und Ln(lll) in der organischen Phase, missen zur selektiven Entfernung des
Americiums zuerst die stdrenden Spaltprodukte Molybdan, Palladium und Ruthenium in
einer zweiteiligen Ruckextraktion bei pH = 3 sowie im Basischen entfernt werden. Be-
reits hier lasst sich neben dem atypischen Verhalten der Ln(lll) und leichten Spaltpro-
dukte, die Komplexitat mit Bezug auf die pH-Abhangigkeit erkennen. Aus der mit Am(lIl)
und den leichten Ln(lll) beladenen organischen Phase lasst sich im Anschluss mit Hilfe
von HEDTA das Americium entfernen. Die verbleibenden Lanthanide und Fe werden
abschlie3end mit niedrig konzentrierter Salpetersaure aus der organischen Phase ent-
fernt. Die Komplexitat des Systems spiegelt sich auch in der niedrigen Effizienz der ein-
zelnen Schritte wieder. So werden rein fir den kombinierten Extraktions- und Waschteil
so viele Trennstufen bendtigt wie flr den gesamten i-SANEX oder 1-c-SANEX Test nétig

sind. Der EXAm-Prozess wurde unter enormem Aufwand entwickelt und in Form eines
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»heiken* Tests mit reellem PUREX-Raffinat getestet. Die Sensitivitat der einzelnen Pro-
zessschritte mit Bezug auf den pH-Wert in Verbindung mit dem h&ufigen Wechsel der
Bedingungen fuhren zu einer sehr instabilen Prozessfiihrung, die einer grof3technische
Anwendung des EXAm-Prozesses im Wege steht. Die treibende Kraft hinter dieser sehr
schnellen und rein franzésischen Entwicklung des EXAm-Prozesses ist das franzdsische
Gesetz Uber die nachhaltige Handhabung bestrahlter Brennstoffe und radioaktiver Ab-
falle aus dem Jahre 2006. Trotz der oben genannten Komplikationen ist der EXAm-Pro-
zess der einzige unter reellen Bedingungen getestete Prozess zur selektiven Abtren-
nung von Americium aus PUREX-Raffinaten und kénnte, wenn auch mit erheblichem
personellen sowie technischen Aufwand, zur grof3technischen Prozessreife weiterentwi-
ckelt werden /ROS 12/ /VAN 16b/.

6.2.10 Entwicklungen auf dem Feld der Am(lll)-Abtrennung aus PUREX-
Raffinat

Im Rahmen des SACSESS-Projekts der Europaischen Kommission wurden in multinati-
onaler Zusammenarbeit weitere Ansatze zur Entwicklung Americium-selektiver Pro-
zesse geschaffen. Es handelt sich hierbei um Prozess-Konzepte die sich in der Entwick-
lung und teilweise in der Vorbereitung zu Prozessdemonstrationen mit synthetischen
PUREX-Raffinaten im Labormaf3stab befinden. Im Folgenden sind drei vielverspre-
chende Anséatze kurz beschrieben. Es ist zu bemerken, dass die Ansatze alle auf einer
Co-Extraktion der An(lll) und Ln(lll) mithilfe von TODGA geldst in einer Mischung aus
TPH und 1-Octanol basieren. Die Grunde hierfur liegen in der besonders effektiven und
robusten Prozessfiihrung, die im innovative-SANEX-Prozess demonstriert wurde. Die
jeweiligen Systeme beschéftigen sich, abgesehen von Detailldsungen, grundlegend mit
der selektiven Ruckextraktion von Americium(lll) aus der beladenen organischen Phase
durch hydrophile Komplexbildner /KAU 17/.

6.2.10.1 AmSel

Das AmSel (Americium Selective Extraction)-Konzept basiert auf der Co-Extraktion von
An(111) und Ln(l1) gefolgt von einer selektiven Rickextraktion. Das Am(lIl) soll mit Hilfe
es hydrophilen BTBP SOsPh-BTBP (hydrophiles Analogon zum CyMe,BTBP) aus der
beladenen organischen Phase zurtickextrahiert werden. Das grundlegende Funktions-
prinzip konnte anhand von diskontinuierlich durchgefiihrten Extraktionen bestatigt wer-

den. Die Effizienz des Systems in Bezug auf die Am(lll) von Cm(lll) Trennung stellte sich
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hierbei als ahnlich des EXAm-Systems heraus. Das eingesetzte Extraktionsmittel er-
moglicht jedoch eine deutlich einfachere Prozessfuhrung im Bereich der Extraktion so-
wie in der selektiven Ruckextraktion /WAG 16/ /IWAG 14/.

6.2.10.2 TS-BTPhen-Konzept

Ein auf dem Hydrophilen TS-BTPhen fulendes Konzept basiert auf der Co-Extraktion
von An(lll) und Ln(ll). Am(lIl) wird durch das hydrophile TS-BTPhen selektiv aus der
beladenen organischen Phase entfernt. Die Effizienz der Trennung konnte gegenlber
dem EXAm-Prozess gesteigert werden. Das Prinzip konnte in Form von diskontinuierlich
durchgefiihrten Extraktionsversuchen evaluiert werden /KAU 17/, /IKAU 15/, /[KAU 16/.

6.2.10.3 Euro-EXAm

Der EURO-EXAmM- Prozess wurde in Kooperation verschiedener européischer Staaten
entwickelt. Auch hier erfolgt zuerst eine Co-Extraktion der Ln(lll) zusammen mit den
An(l11) mittels TODGA, wonach das Am(lll) selektiv aus der organischen Phase entfernt
wird. Als selektives hydrophiles Komplexierungsmittel wird die Polyaminocarboxylsaure
H4sTPAEN (N,N,N‘N*tetrakis[(6-carboxypyridin-2-yl)methyl]-ethylendiamine; siehe An-
hang) verwendet. Das System verbindet die effiziente Extraktion des i-SANEX Prozes-
ses mit einer gesteigerten Effizienz bezogen auf die Trennung des Am(lll) von Cm(lll).
Als problematisch stellt sich die Separation des Am(lll) von den leichten Lanthaniden
La(lll) und Ce(lll) dar. Trotzdem ist das Euro-EXAm System aufgrund seiner Effizienz
das Referenzsystem der Europdischen Kommission fir die selektive Separation von
Am(ll) aus PUREX-Raffinaten. Das System wurde in diskontinuierlich durchgefiihrten
Extraktionsversuchen bereits mit hohen Am(lll) Konzentrationen evaluiert und befindet
sich in der Vorbereitung zur Prozessdemonstration mit synthetischen PUREX-Raffinaten
/IKAU 17/, VAN 16a/ IMAR 15/.

6.2.11 Entwicklungsbedarf im Bereich Partitionierung

Neben der selektiven Abtrennung der minoren Aktinoiden beziehungsweise Americium
in fortschrittlichen Partitionierungsprozessen spielen weitere Prozesscharakteristika eine
entscheidende Rolle in Bezug auf die Anwendbarkeit der Prozesse. Zu diesen Neben-

bedingungen gehdren die Robustheit eines Prozesses in Bezug auf Schwankungen der
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Prozessbedingungen, sowie die Menge und Art der entstehenden Abfallprodukte. Die
Robustheit fortschrittlicher Partitionierungsprozesse wird, bei fortgeschrittenem Entwick-
lungsstand des Konzepts, in Expertengremien diskutiert um die Auswirkungen von Pro-
zessschwankungen und Fehlfunktionen im Anschluss zu simulieren und sicherheitstech-
nisch zu beurteilen. Zur Minimierung der aus den Partitionierungsprozessen
hervorgehenden Abfallmengen sollte der Einsatz von unterstiitzenden Salzen wie z. B.
Natriumnitrat (NaNOs) nach Moglichkeit vermieden werden. Zudem wurde das ,CHON*-
Prinzip zur Minimierung von Sekundéarabfallen entwickelt. Ziel des Prinzips ist es eine
vollkommene thermisch-pyrolytische Zersetzung der im Prozess verwendeten Materia-
lien zu ermdglichen. Hierbei reduziert sich der Aufbau der hydrophilen und lipophilen
Liganden auf die Elemente Kohlenstoff (C), Wasserstoff (H), Sauerstoff (O) und Stick-
stoff (N). Elemente wie Phosphor (HDEHP; TBP) und Schwefel (BCDTP; TS-BTPhen;
SO:Ph-BTP und —BTBP) bilden bei ihrer Pyrolyse feste oder flussige Abfallprodukte, die
das Volumen der vom Prozess ausgehenden Abfélle erhéhen. Neben der Neuentwick-
lung von Prozessen stellt die Weiterentwicklung zu robusteren, simpleren und dem
CHON-Prinzip-entsprechenden Varianten der etablierten Prozesse eine wichtige Rolle.
Beispiele fur diese Entwicklung sind die Verwendung des CHON-kompatiblen Pytri-Diol
im innovative-SANEX-Prozess /MOS 16/ /MOS 18/ und die Kombination aus TODGA
und TPAEN im EURO-EXAM-Prozess /MAR 15/ /VAN 16a/ mit denen jeweils schwefel-
oder phosphorhaltige Liganden ersetzt werden. Tab. 6.3 zeigt eine Ubersicht der oben
beschriebenen Prozesse mit der Zuordnung zum im Prozess adressierten Trennprob-

lem.

141



Tab. 6.3  Zuordnung der Prozesse zu den jeweliligen Trenn-Problemen /TAY 15a/

/IKAU 17/
U+Pu Abtrennung | F-Element Tren- An - Ln Trennung | Am-Cm-Trennung
nung
PUREX/COEX DIAMEX SANEX LUCA
TODGA

innovative SANEX
1-cycle-SANEX
EXAmM/Euro-EXAm

GANEX

6.3 Konversionsverfahren

Die Anforderungen an die zur Herstellung von oxidischen Kernbrennstoffen verwendeten
Uranoxid und Uran-Plutonium Mischoxid Pulver sind hoch. Hier spielen mit Bezug auf
die Produktqualitat die mittlere KorngrofRe sowie die KorngréRenverteilung, die Fliel3fa-
higkeit und die Porositat der oxidischen Pulver eine Rolle. Zudem stellen die Verfahren
durch den Umgang mit feinen pulverférmigen radioaktiven Stoffen ein gewisses Gefahr-
dungspotential fur Mensch und Umwelt innerhalb und auB3erhalb der Anlage dar. Im
Laufe der Entwicklung der zivilen Nutzung von Kernbrennstoffen wurden die zur Konver-
sion verwendeten Prozesse kontinuierlich weiterentwickelt. Mit der industriellen Anwen-
dung der Plutonium-Rezyklierung waren Konversionsprozesse fir die separate Herstel-
lung von Uran und Plutoniumoxiden sowie deren Verarbeitung zu Pellet-Pin MOX-
Brennstoffen notwendig. Vor dem Hintergrund der Proliferationsgefahr wurden zur Ver-
meidung reiner Plutonium-Produkte, Prozesse zur Co-Konversion von Plutonium und
Uran in einem gemeinsamen Produkt entwickelt. Der n&chste Schritt in der Entwicklung
eines geschlossenen Brennstoffkreislaufs ist die Konversion sowie die anschlieRende
Verarbeitung von Uran, Plutonium und minoren Aktinoiden zu innovativen minor Kern-
brennstoffen. Im Folgenden werden Konversionsverfahren und Verarbeitungsprozesse
beschrieben, die entweder bereits im industriellen Rahmen angewandt wurden, oder de-
ren Entwicklungsstand eine industrielle Anwendung innerhalb weniger Jahre erméglicht.
Hierzu gehoéren auch bereits Konversations- und Verarbeitungsprozesse, die die Ein-
bringung von minoren Aktinoiden wie z. B. Americium in Kernbrennstoffe ermdoglichen.
Am Ende des Abschnitts wird abschlieRend eine grafische sowie tabellarische Ubersicht
Uiber die komplexe Landschaft der Konversions- und Verarbeitungsprozesse gegeben
/INT 12/ ITAY 15a/.

142



6.3.1 ADU-Verfahren

Das nasschemische Ammonium-Diuranat (ADU) Verfahren wird ausgehend von Uran-
(VI)-dioxodinitrat angewendet, was es besonders fir den Umgang mit Natururan interes-
sant macht. Das Uranylnitrat wird unter Zugabe von Ammoniunhydroxidldsung (NH.OH)
aus wassriger Losung gefallt und filtriert. Der entstandene Produkt-Niederschlag wird
anschlie3end getrocknet, pyrolysiert und reduktiv in Wasserstoff-Atmosphare kalziniert.
Die aus dem ADU Prozess erhaltenen Urandioxid-Pulver sind sehr fein und weisen
schlechte FlieReigenschaften auf. Zur Verarbeitung in der Pellet-Fabrikation missen die
Pulver daher durch Vorkompaktierung oder Rotationskompaktierung vorbehandelt wer-
den /INT 12/.

6.3.2 AUC/AUPuC-Verfahren

Das nach dem Zwischenprodukt Ammoniumuranylcarbonat (AUC) benannte Verfahren
kann als Ausgangsstoff mit Uranylnitrat, Uranhexafluorid oder Plutonylnitrat durchgefiihrt
werden. Im Falle von UF¢ als Edukt wird dieses im Prozess hydrolysiert. Bei der nass-
chemischen Umsetzung der U- und Pu-Verbindungen mit Ammoniak (NHs) und Kohlen-
stoffdioxid (CO.) féllt das entstandene Zwischenprodukt AUC (NH4)sUO2(CO3)s bzw. AU-
PuC (NH4)4PuO2(COs); aus. Dieses wird durch Filtration von der Lésung getrennt,
gereinigt und in einem Wirbelschichtofen in reduzierender Atmosphéare zu UO; bezie-
hungsweise (U,Pu)O: kalziniert. Als Produkt wird ein frei flieBendes Pulver fir die an-
schlielBende direkte Pellet-Herstellung erhalten, welches im Falle des (U,Pu)O:
Mischoxides eine hervorragende Homogenitat der Plutoniumverteilung aufweist
/INT 12/.

6.3.3 Trockenkonversion (Dry route) und Integral dry route

Bei der Trockenkonversion oder “Dry-route” wird vollstdndig auf die Verwendung von
flissigem Wasser verzichtet. Die Ausgangssubstanz UFs wird unter Verwendung von
trockenem Wasserdampf zu UOF, hydrolysiert und der entstandene Feststoff in einem
Wirbelschichtreaktor in reduktiver Atmosphére weiterbehandelt. Der entstandene Fest-
stoff wird im Anschluss in einem Drehrohrofen in reduzierender Atmosphére vollstandig
zu UO; umgesetzt und verbliebenes Fluor ausgetrieben. In einem weiteren Drehrohrofen
kénnen zusatzliche Prozesse zur Optimierung der Pulvereigenschaften durchgefihrt

werden. Der Vorteil der Dry route liegt in der Minimierung der Sekundarabfalle, so fallt
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als Nebenprodukt lediglich Fluorwasserstoff (HF) in hoher Reinheit an, was z. B. zur Her-
stellung von Uran-(VI)-fluorid (UFs) wiederverwendet werden kann. Durch die gezielten
Behandlungsmoglichkeiten werden Urandioxid-Pulver mit hervorragenden Fliel3eigen-
schaften erhalten. Die Reaktionsschritte der ,Dry-route” lassen sich zu einem einstufigen
Prozess zusammenfassen, der unter dem Namen ,Integral dry-route* durchgefthrt wird
/INT 12/.

6.3.4 Sol-Gel Prozesse

Der Sol-Gel Prozess stellt einen alternativen Ansatz zur Herstellung frei flieRender staub-
freier Aktinoidenoxid-Pulver dar. Bei der Methode wird die Eigenschaft der Aktinoiden
genutzt, in basischen Ldésungen zum Aktinoid-Hydroxid zu hydrolysieren und im An-
schluss ein polymeres Aktinoid-Hydroxid-Gel auszubilden. Die Gelierung lasst sich nach
zwei verschiedenen Methoden durchfuhren: der externen und der internen Gelierung.
Entsprechend der angestrebten Gelierungsmethode wird aus den Schwermetallnitraten
unter Zugabe verschiedener Additive (z. B. Harnstoff, Hexamethyltetramin, Polyvinylal-
kohol) das sogenannte Sol hergestellt. Das Sol wird im Anschluss in feine Trépfchen
dispergiert und bei der externen Gelierung im Ammoniak (NHs) Gasstrom und anschlie-
Rend in einem Ammoniumhydroxid (NH4sOH) Bad (bei der internen Gelierung durch ein
90 °C heilRes Silikondl-Bad) geliert. Die dabei entstehenden Gel-Mikrosphéaren werden
mehrfach gewaschen und kalziniert um entsprechende Schwermetalloxid-partikel her-
zustellen. Die Grof3e der Gel-Mikrospharen lasst sich hierbei durch die Dispersionsme-
thode, meist eine vibrierende Duse, préazise einstellen. Die erfolgreiche Anwendung des
Sol-Gel Prozesses erfordert eine préazise Einstellung der Zusammensetzung der verwen-
deten Sols. Die hergestellten Partikel lassen sich nach dem Kalzinieren sintern und direkt
als Partikel-Brennstoffe einsetzen oder nach dem Kalzinieren der Pelletisierung zufiih-
ren. Weitere Vorteile der Methode sind der mdgliche Einsatz von gemischten Aktinoiden-
Nitraten, was einen direkten Einsatz der Methode nach einem homogenen Rezyklie-
rungs-Prozess ermoglicht und somit das Proliferationsrisiko erheblich senkt /INT 12/,
ITAY 15a/.

6.3.5 PUREX Pu Konversion

In dem aus dem PUREX-Prozess hervorgehenden Plutonium-Produktstrom liegt das
Plutonium als Pu(lV)-Nitrat in wassriger, salpetersaurer Losung vor. Zur Weiterverarbei-

tung in einer MOX-Brennelementefabrik muss das Plutonium zuerst in eine oxidische
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Form Uberfuhrt werden. Hierzu wird das Plutonium in einem kritikalitatssicher ausgeleg-
ten Aufbau durch Zugabe von Oxalsaure (C.04H>) kontinuierlich als Plutonium(lV)Oxalat
Hexahydrat (Pu(C.0;).x6 H,0) geféllt und der entstandene Niederschlag durch Vaku-
umfiltration isoliert. Das entstandene Oxalat-salz wird in einem Drehrohrofen getrocknet
und anschlielend in einem weiteren Drehrohrofen bei >400 °C zu PuO. kalziniert. Die
Methode erméglicht eine Konversion im mehrfachen 10 kg/Tag Maf3stab in einer kritika-
litatssicheren Anordnung /TAY 15a/.

Eine proliferationsoptimierte Weiterentwicklung dieses Prozesses stellt die Konversion
von gemischten (U+Pu) Oxalaten aus dem COEX™ Prozess dar. Hierbei missen
Uran(VI) und Plutonium(lV) jedoch zuvor in die Oxidationsstufen U(1V) und Pu(lll) redu-
Ziert, um ein homogenes Mischoxalat kristallisieren zu kénnen. Dies geschieht durch die
Zugabe von U(lV) welches in einem separaten Prozess durch katalytische Reduktion
von U(VI) mit Wasserstoff erreicht wird. Das U(IV) bewirkt eine Reduktion des Pu(VI) zu
Pu(lll) und ersetzt das U(VI). Einen Nachteil dieser Methode stellt das in der Eingangs-
I6sung befindliche U(VI) dar, welches zur Kristallisation des U(IV)-Pu(lll)-Mischoxalats
abgetrennt werden muss. Das entstandene (U,Pu)-Mischoxalat wird im Anschluss ana-
log zur Konversion des Plutonium filtriert, getrocknet und im Drehrohrofen zu einem
(U,Pu)-Mischoxid kalziniert. Mit der U(IV)/Pu(lll)-Kristallisation lassen sich homogene
(U,Pu)O, Mischoxide mit 7-70 % Pu-Gehalt herstellen, die in einem anschlieRenden Fin-
nishing-Prozess als Plutonium Master-Blend verwendet werden kdnnen /TAY 15a/.

6.3.6 Direkte Denitrierung

Eine direkte Denitrierung gemischter Uran- und Plutoniumnitrate aus den entsprechen-
den co-gefallten Verbindungen oder direkt aus salpetersaurer Lésung ermdglicht die
Umsetzung zu den entsprechenden Oxiden ohne dabei separate Produktstrome von
Uran und Plutonium handhaben zu muissen. Dies vermindert einerseits das Proliferati-
onsrisiko durch eine chemische Verunreinigung des Plutoniums durch Uran und erhdht
andererseits, durch die bessere Vermischung von Plutonium und Uran, die Produktqua-
litat. Die direkte thermische Denitrierung wurde lange Zeit in der Aufarbeitung von Uran
aus Uranerzen zur Herstellung von Uranfluoriden (UFe, UF4) angewandt. Da das Produkt
im Rahmen der Denitrierung einen asphaltartigen Zustand durchlauft, waren seine Ei-
genschaften in Bezug auf die Herstellung von Uranoxid-Pulvern zur spateren Pellettie-
rung jedoch unzureichend. Mit der Zumischung von Ammoniumnitrat konnte die Morpho-

logie der resultierenden Pulver deutlich verbessert werden, womit das Verfahren unter
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dem Namen ,modified direct denitration“ (MDD) auch fur die Konversion von Aktinoiden-
Nitraten zu den entsprechenden Aktinoiden-Oxiden zur Verfigung steht. Zur direkten
MOX-Co-Konversion werden die entsprechenden Plutonium- und Uranyl-Nitrate mit Am-
moniumnitrat vermischt und die resultierende Ammonium-Schwermetall-Losung im
Drehrohrofen umgesetzt. Der Prozess der direkten thermischen Denitrierung lasst sich

hierbei in drei Stufen einteilen:

1. Dehydrierung des Produkts
2. Entfernen eines Aquivalents Ammoniumnitrat

3. Konversion zum Uran-Plutonium Mischoxid

Hierbei werden Temperaturen von bis zu 650 °C erreicht. Die direkte U-Pu co-Denitrie-
rung wurde bisher jedoch nur im Labormalfistab von einigen hundert Gramm pro Stunde
durchgefiihrt. Die aus der Co-Konversion durch das MDD Verfahren hervorgehenden
Produkte zeichnen sich durch hervorragende Produktqualitaten beziiglich Fliel3fahigkeit,
Kompaktierbarkeit und Produkthomogenitat aus /TAY 15a/.

In Japan wurde ein Verfahren zur direkten Denitrierung von gemischten wassrigen U-
Pu-Nitrat-Losungen mittels Mikrowellenheizung entwickelt. Der im Chargenbetrieb

durchgefiihrte Prozess lasst sich in vier Prozessschritte unterscheiden.

1. Aufkonzentrieren der Losung bei 120 °C (Azeotroper Punkt von Wasser und Salpe-

tersaure)
2. Denitrierung der Nitratsalze unter Freisetzung von Stickoxiden (NOy) bei 120-250°C

3. Verdampfen verbleibender Restfeuchte und Zersetzung verbleibender Uran-Verbin-

dungen unter weiterer Abgabe von Stickoxiden (NOy) bei 270 C

4. Vollstandige Denitrierung bei 350 C; Abbruch des Verfahrens zur Vermeidung von
UsOs.

Die Prozessdauer pro Charge betragt hierbei lediglich 30-40 Minuten. Die Kapazitat der
Pilot-Anlage zur mikrowellengestitzten Denitrierung in Rokkasho-Mura betragt 108 kg
pro Tag. Das bei der mikrowellenbasierten direkten Denitrierung entstehende Produkt
muss vor der Weiterverarbeitung gebrochen und gemahlen werden um eine zufrieden-
stellende Produktqualitéat zu erreichen. Mit der mikrowellenbasierte Denitrierung lassen
sich UO3-PuO, Oxidgemische bis 50 % Pu-Gehalt ohne Zugabe von Additiven direkt aus
ihren geldsten Nitraten herstellen /TAY 15a/.
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6.3.7 UO;z; Konversion

Die im Rahmen der direkten Denitrierung dargestellten Produkte bestehen aus Uran(VI)-
oxid (UOg3), was flr eine direkte Verarbeitung zu Kernbrennstoffen die falsche Oxidati-
onsstufe darstellt. Zur Herstellung eines homogenen (U,Pu)O2 Mischoxides in Form ei-
ner Solid-Solution ist eine Umsetzung des Uran(VI)-oxid UOz zu Uran(1V)-oxid UO; not-
wendig. Dies geschieht in zwei Schritten: Im Drehrohrofen wird das Uran(VI)-oxid bei
700 °C zu Uran(V,VI)-oxid (UsOg) umgesetzt. AnschlieBend wird das Uran(V,VI)-oxid in
einem Drehrohrofen unter reduktiven Bedingungen (N2, 5 % Hz) zu Uran(IV)-oxid redu-
Ziert wobei es mit dem bisher unveranderten PuO, ein (U,Pu)O. Mischoxid eingeht
/INT 12/.

6.4 Mischbrennstoffe

6.4.1 MOX-Brennstoffe

In der aktuellen konventionellen Fertigung von MOX-Brennstoffpellets liegen Plutonium
und Uran als PuO, und UO; in separaten Fraktionen vor, welche vor der Pellet-Herstel-
lung vereint und homogenisiert werden missen. Die Anforderungen an das Produkt sind
hoch; so muss das Pulver eine hervorragende Homogenitat und Durchmischung aufwei-
sen um wahrend des Sinterprozesses die Herstellung einer (U,Pu)O: solid-solution zu
gewahrleisten. Zudem erschweren Plutoniumreiche ,Inseln® mit >40 % Pu-Gehalt im
Produkt eine etwaige spatere Auflosung des Brennstoffs in Salpetersaure. Aul3erdem
bilden sich durch solche Inseln Hotspots wahrend des Reaktorbetriebs, die sich negativ

auf das Brennelement auswirken kénnen.

Im Laufe der industriellen Anwendung der MOX-Fertigung wurden mehrere Prozesse
zur Darstellung von press- und sinterfahigen Uran-Plutonium Oxidgemischen entwickelt.
Grundlegend basieren diese Prozesse auf dem intensiven, gemeinsamen Mahlen von
Uran(IV)-oxid und Plutonium(lV)-oxid pulvern. Im franzésischen COCA-Prozess (Co-mil-
ling Caderache) wurden die beiden Schwermetalloxide unter Zugabe eines Schmiermit-
tels gemeinsam in einer Kugelmuihle gemahlen und anschlieend durch ein Sieb ge-
presst um ein frei flieRendes granulares MOX-Pulver zu erzeugen. Der COCA Prozess
wurde zur Herstellung von MOX-Brennstoffen fiir die schnellen Reaktoren Phénix und
Superphénix, sowie 1989-1994 fir die Fabrikation von LWR-Brennstoffen genutzt.

Gleichzeitig wurde in Deutschland der OCOM Prozess (Optimized Co-milling) entwickelt.
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Hierbei wurde durch gemeinsames Mahlen von AUC-UO, und PuO; ein plutoniumrei-
ches ,Master Blend“ hergestellt, welches durch Selbstagglomeration in einer rotierenden
Trommel zu einem flieRfahigen Pulver wird. Im Anschluss wird dieser Master Blend zu
<15 % mit AUC-UO: Pulver homogenisiert. Das Verfahren erlaubte eine direkte Weiter-
verarbeitung ohne Granulierung oder Zugabe von Schmierstoffen. Der OCOM-Prozess
wurde ebenfalls fur die Herstellung von MOX-Brennstoffen fur schnelle natriumgekuinhlte
Reaktoren (Sodium Fast Reactor; SFR) und LWR entwickelt. Der in Belgien entwickelte
MIMAS-Prozess (Micronized Master Blend) basiert grundlegend auf dem OCOM-
Prozess. Im MIMAS Prozess werden fehlerhafte MOX-Pellets beim Mahlen von AUC-
UO- und PuO; rezykliert. Das Master-Blend hat eine Plutoniumkonzentration von 30 %
und ist ein flie3fahiges Pulver. Es wird im Anschluss mit AUC-UO in einem Schrauben-
mischer auf die gewlinschte Plutoniumkonzentration und verdiinnt und in einem zusatz-

lichen Mischer mit Schmiermittel und Sinterhilfsmittel versetzt /INT 12/.

6.4.2 a-MIMAS

Der MIMAS Prozess wurde fur die franzésische MELOX Anlage zum a-MIMAS-Prozess
weiterentwickelt. Die Unterschiede zwischen den beiden Prozessen belaufen sich hier-
bei auf die Uran(lV)-oxid Quelle wobei beim a-MIMAS Verfahren frei flieRendes ADU-
UO; verwendet wird, sowie auf die Granulation der Pulvermischung, die im a-MIMAS
Prozess durch druckunterstitztes Sieben erfolgt und die Sinter sowie Pressqualitat der
Pulver erhoht. Alternativ findet zum ADU-UO: auch DC-UO; Verwendung. Der a-MIMAS
ist mit seiner Anwendung in der MELOX-Anlage der meistgenutzte MOX-Fabrikations-

prozess.

6.4.3 Short Binderless Route (SBR)

Die sog. ,Short Binderless Route” wurde fir das Sellafield MOX Plant (SMP) in Grof3bri-
tannien entwickelt. Sie basiert auf der Durchmischung und Zerkleinerung der UO, und
PuO; Pulver durch einen Attritor mit nachgeschaltetem Kugelgranulierungssystem. Die
Anlagenteile befinden sich Ubereinander, sodass der gesamte Prozess keinen aktiven
Transport bendtigt und allein durch Gravitation von UO; - und PuO--feed bist zur Pelle-

tisierung durchlauft.
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6.4.4 Brennstoffdoping zur Verbesserung der in-Core Eigenschaften

Im Laufe der Entwicklung von Kernbrennstoffen wurden, neben der Hillrohrintegritat, die
Warmeleitfahigkeit und Spaltproduktriickhaltefunktion der Brennstoffmatrix als limitie-
rende Faktoren zum sicheren Betrieb von Kernkraftwerken identifiziert. Mit den Weiter-
entwicklungen in der Hillrohrtechnik lassen sich durch die verlangerte mdgliche Bestrah-
lungsdauer gréRere Mengen spaltbaren Materials in den Reaktorkern einbringen und mit
minimiertem Risiko eines Hullrohrbruchs tber einen langeren Zeitraum nutzen. Die Er-
hoéhung der Spaltstoffmenge im Kern wird hierbei durch eine Erhéhung des 23U oder
des Plutoniumgehalts erreicht. Neben den erhéhten erreichbaren Abbranden wird eine
erhdhte Anreicherung jedoch auch durch eine erhthte Reaktivitat des Brennstoffs be-
gleitet. Zum Ausgleich dieser Reaktivitatssteigerung werden dem Kernbrennstoff im in-
dustriellen Maf3stab Materialien mit hohem thermischen Neutroneneinfangquerschnitt
als ausbrennbare Neutronengifte zugesetzt. Hierbei spielt besonders das Lanthanoiden-

Element Gadolinium eine Rolle.

Nattrliches Gadolinium besteht zu 14,8 % und 15,7 % aus den Isotopen ***Gd und *’Gd,
welche thermische Neutroneneinfangquerschnitte (o) von 61 000 barn und 254 000 barn
aufweisen (Zum Vergleich: o(n,f) 22°U: 586 barn, a(n,f) 2°Pu: 752 barn). Zusatzlich be-
sitzen die jeweils durch Neutroneneinfang gebildeten Gadolinium-Isotope geringe Neut-
roneneinfangquerschnitte womit sich diese Gadolinium-Isotope hervorragend als aus-
brennbarer Absorber eignen /PFE 98/. Aufgrund der geringen Isotopenhaufigkeit liegt
der Gadolinium-Anteil in solchen Brennstoffen jedoch zwischen 5 % und 10 %. In Ana-
logie zum Plutoniumoxid werden Gadolinium(lll)-oxid (Gd>Os) und Uran(IV)-oxid durch
gemeinsames intensives Mahlen zu einem Master-Blend verarbeitet. Dieses wird im An-
schluss in einer Vibrationsmuihle mit UO, und Zuschlagstoffen auf den gewiinschten Ga-
dolinium-Gehalt verdinnt. Als Zuschlagstoffe werden hier Aluminiumhydroxid, Alumini-
umoxid und Aluminiumstearat verwendet, die als Sinterhilfsmittel und Schmierstoff
wirken und die Rezyklierung fehlerhafter Gd-Brennstoffpellets in den Prozess erlauben.
Das daraus hervorgehende Pulver ist flie3fahig und kann im Anschluss zur direkten Pel-
let-Fabrikation verwendet werden. Gadoliniumoxid wirkt sich negativ auf die Warmeleit-
fahigkeit und den Schmelzpunkt der Brennstoffmatrix aus. Um diese Effekte zu minimie-
ren ermdglicht das oben beschriebene Blenderverfahren die Bildung einer vollstdndigen

Solid-Solution des Gadolinium in der Brennstoffmatrix /INT 12/.
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6.4.5 Infiltration

Die Methode der Infiltration beruht auf pordsen Pellets oder Mikrosphéren, die durch
Infiltrieren mit einer Schwermetall-Nitrat-L6sung und anschlieRendem Trocknen und
thermischer Konversion in ein gemischtes Oxid uberfuihrt werden. Die Methode wurde
bisher nur im Labormaf3stab angewandt. Durch wiederholte Anwendung des Infiltrations-
Thermo-Konversions-Zyklus lasst sich der Anteil des infiltrierten Schwermetalls auf bis
zu 25 % anheben. Die Methode bietet sich fir die Herstellung von Brennstoffen an, die
minore Aktinoide enthalten. Als pordses Grundmaterial kdnnen hierbei verschiedenste
Materialien wie UO2, ThO2, PuO2 oder neutronisch inerte Keramiken verwendet wer-
den. Durch die feine Verteilung der minoren Aktinoiden bildet sich, sofern chemisch még-
lich, eine Solid-Solution der infiltrierten Aktinoide mit dem Matrixmaterial /INT 12/.Die
grof3e Variation an Kernbrennstoffen, angefangen von den UOX-Brennstoffen, tber die
Entwicklung der MOX-Brennstoffe bis hin zu den MA-Brennstoffen erfordern unter-
schiedliche Herstellungsprozesse. Zusatzlich wird die Entwicklung der Prozesse von
weiteren Faktoren, wie den In-core Eigenschafen der Brennstoffe oder der Proliferati-
onsresistenz des Produktionsprozesses beeinflusst. Dies fuhrt dazu, dass eine Vielzahl
unterschiedlicher Prozesse abhangig von den gewtnschten Produkteigenschaften und
den Ausgangsstoffen entwickelt wurden. Abb. 5.18 gibt einen Uberblick tiber die wich-

tigsten Prozesse zur Herstellung von Brennelementpellets.

Urangewinnun Aktuelle U+Pu Fortschrittliche U+Pu MA,U und Pu
9 9 Rezyklierung Rezyklierung Rezyklierung
| Uo,(NOy), || UF | | UO, /Pu0, | 1| (UPu) Oxalat [{ UOANO,),/Pu(NOy), | MA-Nitrate
Dry- Short Co-milling Direkte Impragnier
[ sok-ge! |[ADU |[ AUC || Route || Bindertess || ~coca | AupuC || sol-Gel | DeNitoning TPEgNIEr | Sol-Gel
IDR Route MIMAS
\L a-MIMAS \L
| Kalzinieren | | Kalzinieren | Kl;;)\f::s(i]cfn | Kalzinieren |
— - | Additivzugabe-Co-milling |
| Additivzugabe-Co-milling |
Pulver- Pulver-
konditionierung konditionierung
H| Pelletisierung |%

| Sintern |

Abb. 6.18 Ubersicht iiber mogliche Konversionsprozesse ausgehend von Urangewin-

nung und verschiedener Rezyklierungsstrategien
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6.4.6 Forschungsreaktor-Brennstoffe

Um den zum Betrieb eines Forschungsreaktors als Neutronenquelle notwendigen Neut-
ronenfluss aufrecht zu erhalten, bedarf es einer definierten Menge spaltbaren Materials
in einem definierten Volumen. Eine Verminderung der #**Uran-Anreicherung ist bei
gleichbleibender Kerngeometrie lediglich durch eine Erh6hung der Materialdichte durch-
fuhrbar. Hierbei muss jedoch zuséatzlich der neutronenparasitare Charakter des hinzu-
gefugten 2®Urans kompensiert werden. Zur Erhéhung der Brennstoffdichte stehen un-
terschiedliche Materialien zur Verfigung. Metallisches Uran stellt mit einer Dichte von
ca. 19 g/cm? ein hochdichtes Material mit hoher Warmeleitfahigkeit und guten mechani-
schen Eigenschaften zur Verfiigung. Uranmetall durchlauft jedoch beim Erhitzen auf die
Brennstofftemperatur mehrere Modifikationsanderungen, die eine Anwendung des rei-
nen Metalls verhindern. Durch Zugabe von 7-10 % des Elementes Molybdéan lasst sich
die unter Betriebstemperaturen stabile y-Uran-Phase bis zur Raumtemperatur stabilisie-
ren und erméglicht den Einsatz entsprechender U-Mo Verbindungen als Brennstoff im
Kernreaktor /INT 12/. Um einen aus radiologischer und technischer Sicht einwandfreien
Reaktorbetrieb zu gewahrleisten darf der Brennstoff keinen direkten Kontakt zum Kuhl-
mittel haben, sondern muss allseitig von einer dichten und warmeleitenden Umhillung,
dem Cladding, umschlossen sein. Die Umhillung von UMo Brennstoffen mit Aluminium
stellt derzeit die gréf3te Herausforderung beim Einsatz solcher Brennelemente im Reak-
tor dar /INT 12/. Wahrend des Betriebs bildet sich an der Grenze zwischen Brennstoff
und Cladding eine Interdiffusionsschicht, die zu einer Abldsung der Aluminiumhiille vom
Brennstoff und somit zu einem Verlust des notwendigen Warmetransports in diesem Be-
reich fUhrt. Verschiedene Brennstoffdesigns sind aktuell Gegenstand wissenschaftlicher
und ingenieurstechnischer Untersuchungen um den Einsatz niedrig-angereicherter und

hochdichter UMo Kernbrennstoffe zu ermdglichen.
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