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Die , Transmutation®“ zielt darauf
ab, die von Reaktoren produzier-
ten radiotoxischen Isotope, insbe-
sondere Plutonium und die Mino-
ren Aktiniden (Neptunium, Ameri-
cium und Curium) in kurzlebige
oder stabile Kerne umzuwandeln.
Damit er6ffnet die Transmutation
die Perspektive die Menge und
Radiotoxizitdt des letztendlich
verbleibenden Abfalls deutlich zu
verringern. Unter dem Begriff der
nuklearen Transmutation kann
man sowohl die Umwandlung
durch Neutroneneinfang, (n,xn)-
Prozesse, den radioaktivem Zer-
fall, als auch die effizienteste Form
der Umwandlung, die Spaltung
subsumieren.

Als eine Mdglichkeit eines fur
die Transmutation geeigneten
Systems wurden Anfang der
90er Jahre Beschleuniger-ge-
triebene unterkritische Systeme
(ADS) vorgeschlagen [1, 2, 3]. Im
April 2001 wurde dann von der
sEuropean Technical Working
Group on ADS*, der auch Mit-
glieder des Forschungszen-
trums angehdrten, die ,Euro-
pean Roadmap for Developing
Accelerator Driven Systems
(ADS) for Nuclear Waste Inci-
neration“ [4] publiziert. Diese
»,2Roadmap*“ bildete die Grundla-
ge flr die weiter unten diskutier-
ten Arbeiten an verschiedenen
Projekten des 5. Rahmenpro-
gramms der EU.
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Abb.1: Schematische Darstellung eines Beschleuniger-getriebe-

nen Systems.

Das Konzept

Beschleuniger-
getriebener Systeme

Ein ADS besteht im Wesentlichen
aus drei Komponenten: einer
neutronenphysikalisch unterkriti-
schen Anordnung von Brennele-
menten, einem Beschleuniger
und einem Target, das die externe
Neutronenquelle darstellt [5].
Uber einen Beschleuniger (Line-
arbeschleuniger oder Zyklotron)
werden hochenergetische Proto-
nen durch ein evakuiertes Strahl-
rohr auf ein Target, bestehend
aus einem schweren Element
(z.B. einer Blei-Wismut (Pb-Bi)
Legierung) geschossen und Uber
Spallationsreaktionen werden
freie Neutronen erzeugt. Die da-
bei entstehenden so genannten
Quellneutronen dienen der Ausl6-
sung und Aufrechterhaltung einer
Kettenreaktion in der unterkriti-
schen Anordnung. In der Abb.1
ist der prinzipielle Aufbau dieses
Systems dargestellt. In diesem
System wird als Spallationsme-
dium und Kuhlflussigkeit die
Schwermetalllegierung Pb-Bi be-
nutzt. In der Tat werden verschie-
dene Targetvarianten untersucht,
vom Festkérper bis zum besag-
ten Pb-Bi. Als Kiihimedium flr ein
ADS wird neben Pb-Bi, Blei und
Helium auch Natrium diskutiert.

Neutronenphysikalische
Eigenschaften

In ADS Anlagen wird die Vernich-
tung der Abfalle im Wesentlichen
durch Reaktionen mit Neutronen
bewirkt. Eine effektive Vernich-
tung von Transuranen erfolgt
hauptsachlich durch Spaltung,
wéhrend andere Einfangsprozes-
se Uberwiegend zu einer Ver-
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schiebung innerhalb der Zusam-
mensetzung der Transurane
fihren. In der Abb. 2 ist der Anteil
der Spaltungen bei einem Neu-
troneneinfang in ausgewahlten
Brennstoffisotopen als Funktion
der Neutronenenergie dargestellt.
Man sieht, dass die Spaltwahr-

scheinlichkeit generell fir héhere
Neutronenenergien oberhalb von
etwa 100 KeV zunimmt. Bei einer
Reihe von héheren Transuranen,
wie in der Abbildung fir Np?*,
Am?*?2 und Cm?** dargestellt, ist
die Spaltwahrscheinlichkeit un-

terhalb etwa 1 MeV sehr klein.
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Abb. 2: Vergleich des Spaltanteils zum Gesamteinfang fiir ausgewahlte Isotope.
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Abb. 3: Vergleich der Zahl der Spaltneutronen pro Einfang fiir ausgewéhite
Isotope.

Weiterhin ist bei diesen Anlagen
die Zahl der erzeugten Neutronen
bei den Spaltreaktionen wichtig,
da die Uberschtissigen Neutro-
nen flr zuséatzliche Einfange zur
Abfallvernichtung zur Verfigung
stehen. In der Abb. 3 sind die er-
zeugten Spaltneutronen pro Neu-
troneneinfang in Abhé&ngigkeit
von der Neutronenenergie darge-
stellt. Auch bei diesem Vergleich
zeigt sich, dass die Ausbeute
oberhalb etwa 1 MeV guinstig ist
und dass diese mit zunehmender
Massenzahl steigt.

Fur die neutronenphysikalische
Berechnung von beschleuniger-
getriebenen unterkritischen Re-
aktorsystemen hat sich fur die
Bestimmung von statischen Re-
ferenzlésungen das Monte Carlo
Programm MCNPX (Los Alamos)
als Standard-Programm etabliert.
MCNPX erméglicht fuir sehr kom-
plexe geometrische Brennele-
mentanordnungen eine zuverlas-
sige Bestimmung aller notwen-
digen Systemparameter, ausge-
hend von den Spezifikationen
des Protonenstrahls. Da Monte-
Carlo-Methoden sehr rechenzeit-
aufwendig sind, werden fur eine
Reihe von Aufgaben auch deter-
ministische Multi-Gruppen Re-
chenverfahren eingesetzt, z.B.
fur Abbrandrechnungen und fir
Sicherheitsuntersuchungen. Das
im Forschungszentrum Karlsruhe
Uber einen langen Zeitraum
entwickelte Programmsystem
KAPROS [6] bietet inzwischen ei-
ne Reihe von Spezialprozeduren,
um Entwicklungsarbeiten fiir Be-
schleuniger-getriebene Systeme
zu unterstttzen.

Fir eine Verbesserung der Daten-
basis ist die Durchfiihrung von
geeigneten Experimenten zwin-

104



gend erforderlich. Diese werden
mit internationalen Partnern in
Projekten der EU durchgefuhrt
und erlauben es so die Kompe-
tenz zu erhalten und einen
schnellen Zugriff auf neue Ergeb-
nisse zu erlangen. Beispiele hier-
fur sind die Beteiligung am MUSE
Projekt oder auch die Mitarbeit
als ,,Collaborator” in ISTC Projek-
ten. Das ,International Scientific
Technology Center“ ISTC in Mos-
kau vermittelt finanzielle Unter-
stitzung durch westliche Lander,
wie USA und Japan, und Institu-
tionen, wie die EU, fir wissen-
schaftliche Projekte in Ost-Euro-
pa. Es handelt sich dabei sowohl
um integrale Messungen an un-
terkritischen Anlagen mit star-
ken Neutronenquellen als auch
um differentielle Wirkungsquer-
schnittsmessungen.

In einem Beschleuniger-getriebe-
nen unterkritischen System
gehort der Targetbereich, wo der
hochenergetische Protonenstrahl
auftrifft, zu den héchstbelasteten
Komponenten. Neben den hohen
Energiedichten und Energiedich-
tegradienten, die hier auftreten,
werden auch Spallationsproduk-
te aus den Protonenreaktionen
mit dem Targetmaterial erzeugt.
Diese Spallationsprodukte kén-
nen die chemischen und mecha-
nischen Eigenschaften der Tar-
getkomponenten stark beein-
trachtigen. Da die Raten, mit de-
nen die Spallationsprodukte er-
zeugt werden, noch nicht hinrei-
chend genau experimentell abge-
sichert sind, wird zurzeit eine Rei-
he von Experimenten durchge-
fihrt, um die Datenbasis fur die
Absicherung der Rechenpro-
gramme zu verbessern.

Brennstoffe fiir einen
ADS

Um mdglichst hohe Transmutati-
ons- und Verbrennungsraten zu
erzielen, missen fir einen ADS
spezielle Brennstoffe entwickelt
werden [7]. Diese Brennstoffe
sollen kein U238 enthalten, da
Uber U238 wieder neues Pluto-
nium erbritet werden wiirde. Die
Brennstoffe mussen daher még-
lichst als reine Plutonium/MA-
Brennstoffe (Americium und Cu-
rium), eingebettet in eine inerte
Matrix, hergestellt werden. Der
Anteil der Minoren Aktiniden soll
dabei mdglichst hoch sein. Ge-
genwartig werden drei verschie-
dene Typen von Brennstoffen un-
tersucht, die aus einer Voraus-
wahl als die geeignetsten hervor-
gingen:

e Mischkristall-Brennstoffe der
Art: (Pu, Am, Cm, Zr)0O,_,

e CERCER Brennstoffe der Art:
(Pu, Am, Cm)O,_,+MgO

e CERMET Brennstoffe der Art:
(Pu, Am, Cm)O,_+Mo*

Im Einzelnen wurden die folgen-
den Aspekte fur die Auswahl ei-
nes fir einen ADS geeigneten
Brennstoffs ndher untersucht [8]:

e Fabrikations-/Einsatzpoten-
tial:

e Abstand zum Brennstoff-
schmelzen bei nomineller Lei-
stung

e Reaktivitatswert bei Kihimit-
telverdrdngung

e Abbrand und Reaktivitédtsver-
lust wahrend eines Beladezy-
klus

e Spaltungswahrscheinlichkeit

Der Aufbau héherer Minorer Akti-
niden, insbesondere des Curi-
ums, soll in einem harten Neutro-
nenspektrum minimiert werden.
Fir die untersuchten Transmuter
liegt im ersten Reaktorzyklus die
Americiumverbrennungsrate bei
etwa 120 kg/TWhe, die Plutoni-
umreduktion bei 20 kg/TWhe bei
gleichzeitigem Cm-Aufbau von
12 kg/TWhe.

Zur Zeit wird auf Grund der obi-
gen Kriterien eine MgO-Matrix fur
die CERCER-Brennstoffe favori-
siert. Fir CERMET ist die Wahl
auf Mo-92 gefallen Insgesamt
zeigt sich, dass die Brennstoff-
entwicklung einer der wesent-
lichen ,Eckpfeiler® fir die ADS
Entwicklung ist.

Thermohydraulik-
probleme eines ADS

Schwere Flissigmetalle werden
weltweit als Kihimedium fir die
Brennelementanordnung und
das Spallationstarget favorisiert.
Ihre Fahigkeit, als Kihimedium
und als Spallationsmaterial ein-
gesetzt zu werden, erlaubt den
Einsatz einfacher Target- oder
Fenstergeometrien.

Durch die Spallationsreaktionen
im Fluid werden groBe Wéarme-
mengen, in der GréBenordnung
von 1000 W/cm?®, freigesetzt. Die
Fahigkeit der zu allen Betriebs-
zeitpunkten sicheren Warmeab-
fuhr aus der Spallationsregion
des Targets stellt eine der gréBten
technischen Herausforderungen
bei der Auslegung eines Targets
dar. Dartber hinaus erfordert die
Auslegung eines vollstandigen
ADS mit allen ihm zugehdrigen
Komponenten eine detaillierte
Kenntnis des thermohydrau-
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lischen Verhaltens schwerer Flls-
sigmetalle bei allen nominellen
und gestdrten Betriebszustan-
den. Es ist daher fir die thermo-
hydraulische Auslegung der An-
lagenkomponenten von funda-
mentaler Bedeutung, numerische
Werkzeuge und experimentelle
Plattformen zur Verfigung zu
stellen, mit denen die Geschwin-
digkeits- und Temperaturvertei-
lung der schweren Flissigmetall-

strémung innerhalb der Kompo-
nenten verlasslich bestimmt wer-
den kann.

Der Hauptgegenstand der ther-
mohydraulischen Aktivitdten des
Forschungszentrums besteht da-
her darin, eine experimentelle Da-
tenbasis sowie verldssliche Ana-
lysewerkzeuge bereit zu stellen,
mit Hilfe derer ADS-Komponen-
ten ausgelegt werden kénnen.
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Abb. 4: Semitechnische Ansicht und Fotografien des THESYS-Fliissigmetall-
kreislaufs des KALLA-Labors am Forschungszentrum.

Die basisphysikalischen Experi-
mente wie auch die Komponen-
tenexperimente werden im
Schwerflissigmetalllabor KALLA
des Forschungszentrums Karls-
ruhe durchgefihrt. Das KALLA-
Labor ist modular aufgebaut und
besteht aus drei Flussigmetall-
kreisldufen  unterschiedlicher
GroBe und Aufgaben: THESYS,
THEADES und CORRIDA (siehe
auch http://www.kalla.fzk.de).

Eine semitechnische Skizze des
THESYS Kreislaufs ist in der Abb.
4 dargestellt. Dieser dokumen-
tiert seit 20.000 Betriebsstunden
die zuverldssige und stérungs-
freie Realisierbarkeit eines Kreis-
laufs, der mit schwerem Flissig-
metall betrieben wird.

Im groBen Flissigmetallkreislauf
THEADES (THErmal-hydraulics
and ADS DESign) werden ther-
mohydraulische Untersuchungen
an vollstandigen Einzelkompo-
nenten eines ADS im geometri-
schen MaBstab 1:1 durchgefihrt.
Die dabei innerhalb einer be-
stimmten Geometrie gewonne-
nen Ergebnisse dienen einerseits
der Verifizierung von numeri-
schen Simulationen und anderer-
seits der Unterstitzung einzelner
Subsegmente der Systemausle-

gung.

Die Forschungsaktivitdten der
Technologieexperimente im
THEADES-Kreislauf orientieren
sich an folgenden Schwerpunk-
ten:

1. Kihlbarkeit eines Targetfen-
sters in unterschiedlichen
geometrischen Konfiguratio-
nen.

2. ADS relevante Brennelement-
entwicklung.
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3. Bereitstellung einer thermohy-
draulischen Datenbank

4. Entwicklung physikalischer
Modelle und Verifikation nu-
merischer Rechenverfahren.

Der THEADES-Kreislauf, dessen
Leistungscharakteristik und Sche-
maskizze in Abb. 5 dargestellt ist,
wurde erstmals im November
2002 in Betrieb genommen und
hat sich seither bei der Durch-
fihrung von zwei GroBexperi-
menten zum MEGAPIE-Target
bewéhrt.

Verhalten von Struktur-

materialien in Blei-
Wismut Kreislaufen

Zum Design, Bau und zur geplan-
ten Demonstrationsphase von
ADS-Anlagen ist es notwendig,
die Eignung von Strukturmateria-
len im strémenden eutektischen
Pb-Bi bei hohen Anlagentempe-
raturen von etwa 550°C einge-
hend zu untersuchen. Frihere
Studien haben gezeigt, dass Pb-
Bi sehr korrosiv gegeniber aus-
tenitischen und auch ferritisch-
martensitischen Stahlen sein
kann [9]. Insbesondere muss we-
gen der hohen Ld&slichkeit von Ei-
sen, Chrom und vor allem Nickel
im Pb-Bi ein Lésungsangriff auf
diese Stdhle unbedingt vermie-
den werden. Dieser korrosive An-
griff kann bis zum vollstandigen
Verlust der strukturellen Integritat
und damit zum Komponenten-
versagen fihren.

Oxidische Schutzschichten kdn-
nen den Lésungsangriff auf Stahl
so weit verhindern, dass die Kor-
rosion auf ein MaB zurlickgeht,
dass eine ausreichend lange Le-
bensdauer der Strukturen ge-
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Abb. 5: Leistungscharakteristik des THEADES-Kreislaufs im KALLA-Labor
(links) und schematische Darstellung des dazugehérigen Leitungsnetzes mit
den parallel betriebenen Testports 1 - 4 (rechts).

wéahrleistet [10,11]. Vorausset-
zung fiur die lang dauernde
Schutzwirkung der Oxidschich-
ten ist sowohl eine ausreichende
Dichte und Hemmung gegen die
Diffusion von Metallionen als
auch ihre Stabilitat und Haftfes-
tigkeit auf dem Strukturwerkstoff.
Diese Eigenschaften werden we-
sentlich von der Legierungszu-
sammensetzung der aktiven
Oberflachenschicht bestimmt.
Eine Langzeitstabilitdt der Oxid-
schichten kann nur gewabhrleistet
werden, wenn im flissigen Pb-Bi
das Sauerstoffpotential in einem
Bereich liegt, in dem sich die Oxi-
de auf der Stahloberflache nicht
zersetzen. Es darf jedoch nicht so
hoch sein, dass Bleioxid ausfallt
und sich im Kreislauf ablagert.
Das erfordert die kontinuierliche

Kontrolle der Sauerstoffkonzen-
tration im Pb-Bi [11,12].

Eine verstarkte Schutzschichtbil-
dung wird erreicht, wenn in die
Oberflache stabile Oxidbildner
wie Al einlegiert werden. Diese
sorgen dafir, dass dichte lang-
sam wachsende Oxidschichten
aus Al,O; entstehen, die auch bei
Temperaturen Uber 550 °C stabil
bleiben und deshalb einen
Schutz fiir hoch belastete Kom-
ponenten darstellen. Das Einle-
gieren von Al in die Materialober-
flache wird vorzugsweise mit
dem GESA-Verfahren durchge-
fahrt [13]. Dabei wird das Al, wel-
ches vorher auf der Oberflache
abgeschieden wurde, durch Um-
schmelzen der Oberflache mit
gepulsten Elektronenstrahlen bis
in eine Tiefe von 10 — 15 pm einle-
giert.
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Testeinrichtungen

Der Kreislauf CORRIDA zur Un-
tersuchung des Strukturmaterial-
verhaltens enthélt etwa 100 | flis-
siges Pb-Bi, das mittels einer
elektromagnetischen Pumpe mit
3 m®h umgepumpt wird (siehe
Abb. 6). Im Uber zwei Etagen rei-
chenden Kreislauf wird das flussi-
ge Pb-Bi auf einer gesamten
Rohrlange von etwa 36 m konti-
nuierlich bei Temperaturen zwi-
schen 400 und 550°C mit
3,5 m®h umgepumpt, wobei
mehrere durch die einzelnen
Kreislaufkomponenten vorgege-
ben Temperaturgradienten durch-
laufen werden.

In Strémungsrichtung wird die
Schmelze von 400°C im Gegen-
stromwarmetauscher zunéchst
auf 510°C aufgeheizt. In den bei-
den hintereinander geschalteten
Uberhitzern, die elektrisch be-
heizt werden, wird die Schmelze
dann um jeweils 20 K bis auf die
maximale Kreislauftemperatur
von 550°C gebracht. Nach dem
Durchlauf durch die beiden Test-
strecken mit 2 m/s gelangt das
Pb-Biin die Sauerstoffkontroll-
box. Dort wird bei 550°C mit
durchflieBendem Ar, das H, und
H,O im Verhéltnis 0,4:1 enthalt,
ins Gleichgewicht gebracht. Zur
Konditionierung des Gases wird
eine im Forschungszentrum ent-

wickelte Apparatur eingesetzt
[14]. Danach betragt die Sauer-
stoffkonzentration im Pb-Bi
10° Gew%. Die Messung der
Sauerstoffaktivitat in der Schmel-
ze wird mit Sonden, die YSZ
(Yttria Stabilized Zirconia) als
Elektrolyt verwenden, durchge-
flhrt [6]. Bis heute liegen aus die-
sem Kreislauf Testproben mit ei-
ner Versuchdauer von 2000 h vor,
die sich nicht wesentlich von den
bislang aus Experimenten mit
stagnierendem Pb-Bi unterschei-
den. Austenite kénnen aufgrund
ihres hohen Ni-Gehalts, selbst
unter glnstigsten Bedingungen
bezuglich der Sauerstoffaktivitét
im Flussigmetall und einer Ein-
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Abb. 6: Schematische Darstellung der Komponenten des CORRIDA-Kreislaufs.
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satzdauer von > 10000 h, nur bis
zu Temperaturen von unter 500°C
eingesetzt werden. Martensiti-
sche Stéhle verhalten sich etwas
glnstiger und sind bis zu et-
was hoéheren Temperaturen von
550°C verwendbar. Alle Stahle,
die mittels des am Forschungs-
zentrum entwickelten GESA-
Oberflachenumschmelzprozes-
ses in der Oberflache mit Al le-
giert wurden, zeigen Uber den ge-
samten Temperaturbereich ein
hervorragendes Verhalten.

Zusammenfassung

Partitioning und Transmutation
(P&T) eroffnet eine neue Perspek-
tive langlebige Radionuklide in
kurzlebige bzw. stabile Elemente

umzuwandeln und das mit ihnen
zusammenhéangende Langzeit-
gefahrdungspotential auf einen
technisch kontrollierbaren Zeit-
raum zu reduzieren. Nach heuti-
gem Kenntnisstand sind mit Be-
schleunigern getriebenen Anla-
gen gute Verbrennungs- und
Transmutationsraten zu erwarten.

Als die strategisch wichtigsten
»~Eckpfeiler® einer Anlagenent-
wicklung sind die Brennstoffent-
wicklung, die Entwicklung zur
Technologie von Flissigmetallen
als Kuhlmittel und die Entwick-
lung geeigneter Strukturmateria-
lien zu sehen. Dartiber hinaus gibt
es eine Reihe offener Fragen im
Bereich der stationdren neutro-
nenphysikalischen Auslegung
und der sicherheitstechnischen

Bewertung der neuartigen Sys-
tementwdirfe, zu deren Ldsung
die Forschungsarbeiten des Zen-
trums beitragen. Alle diese Arbei-
ten sind eingebunden in Aktivita-
ten, die im Rahmen des For-
schungsprogramms der EU ver-
folgt und geférdert werden.
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