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Kurzfassung

Ziel des Vorhabens war, aufbauend auf den friheren Arbeiten WS 1005/8488-2 und
SR 2528 eine Methodik bereitzustellen, die es ermdglicht, auf der Basis von Langzeit-
prognosen flr ein technisches und geologisches Endlagersystem fir ausgediente
Kernbrennstoffe die erwartete Eintrittswahrscheinlichkeit fir das unerwiunschte Ereignis
LKritikalitat* mit den damit verbundenen Unsicherheiten begrindbar und méglichst zu-
verlassig zu quantifizieren. Das Vorhaben untergliederte sich dazu in vier Themen-

schwerpunkte:

o Die Weiterentwicklung einer probabilistischen Methodik, um auf der Basis von
konsistenten, hypothetischen Degradationsablaufen fiir ein Endlagersystem die
erwartete Eintrittswahrscheinlichkeit einer Kritikalitdt zu quantifizieren und die
damit verbundenen Unsicherheiten durch Sensitivitdtsanalysen zu berucksichti-
gen.

e Die Weiterfihrung der in den Vorhaben begonnenen Entwicklung und Verifika-
tion des Rechenverfahrens PUNKT-V6 zur Konsequenzenanalyse einer kriti-
schen Exkursion unter geologischen Endlagerbedingungen.

e Die Identifikation und Diskussion abdeckender Annahmen und Kriterien zur
praktischen Bericksichtigung des Brennelementabbrands bei Kritikalitats-
analysen zur Endlagerung, v. a. im Hinblick auf die zuverlassige Nachweisflih-
rung, dass Brennelemente den erforderlichen Mindestabbrand tatséchlich er-
reicht haben.

o Die Fortschreibung eines bestehenden Literaturberichts aus dem Jahr 2004,
unter besonderem Augenmerk auf die jingeren Entwicklungen in den USA,
GrolRbritannien, Frankreich, Finnland, Schweden und weiterer Lander im Hin-
blick auf Kritikalitatssicherheitsanalysen bei der Endlagerung ausgedienter

Kernbrennstoffe.






Abstract

Based on earlier work performed in the frame of the projects WS 1005/8488-2 and
SR 2528, the aim of this follow-up project was to provide a methodology to allow for
quantification of the expected probability of occurrence and involved uncertainties of
the inadvertent event “criticality” for a technological and geological disposal system for
disused spent nuclear fuel, based on long term prognoses, as justifiable and reliable as

possible. The structure of the study was divided into four main topics:

e To advance the development of a probabilistic method to determine the ex-
pected probability of occurrence of a critical event under repository conditions
based on consistent hypothetical degradation evolution paths, and to regard for
the involved uncertainties by application of sensitivity analysis methods.

o To advance the development and verification of the calculation tool PUNKT-V6
for consequence analysis under geological repository conditions, started in the
former projects.

e To identify and discuss bounding assumptions and criteria for the practical im-
plementation of burn-up credit in the criticality safety assessment for a final re-
pository, especially in terms of the reliable verification that fuel assemblies have
reached at least the required level of burn-up.

o The update of an existing literary research report dating 2004, focusing on since
then made developments in the US, Great Britain, France, Finland, Sweden,
and other countries in terms of criticality safety analysis and assessment for fi-

nal disposal systems for disused spent nuclear fuels.
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1 Einleitung

Das deutsche Entsorgungskonzept flr ausgediente Kernbrennstoffe aus Kernkraft-
werken sah zu Projektbeginn eine nicht riickholbare direkte Endlagerung in tiefen geo-
logischen Formationen vor /BMU 09/. Mittlerweile besteht die Forderung nach Ruck-
holbarkeit der eingelagerten Abfélle bis zum endgultigen Verschluss des Endlagers,
sowie eine Bergbarkeit der eingelagerten Abfélle bis 500 Jahre nach dem Verschluss
/BMU 10/. Zum Teil gilt dies auch fur Brennstoffe aus Forschungsreaktoren, soweit
nicht eine Rickfihrung in dessen Ursprungsland maéglich ist. Die derzeit aktuellen Si-
cherheitsanforderungen fiir die Endlagerung radioaktiver Stoffe in Deutschland legen
fur die Nachverschlussphase' einen Betrachtungszeitraum von einer Million Jahre zu-
grunde, fir den auch der Nachweis der Unterkritikalitdt zu erbringen ist /BAL 08,
BMU 10/.

Dieser Nachweis stellt eine Herausforderung dar, die den Rahmen herkdmmlicher Kri-
tikalitdtsanalysen sprengt, da die Randbedingungen fir Kritikalitdtsberechnungen fur
solche Zeitraume nicht mehr exakt festgelegt werden kénnen. Insbesondere kann man
nicht davon ausgehen, dass die urspringliche Anordnung der Brennelemente in den

Endlagerbehaltern fir diesen Zeitraum erhalten bleibt.

In verschiedenen friheren Vorhaben wurden bereits Arbeiten zu dieser Problematik
durchgefuhrt /GMA 01, GMA 04, GMA 09/. Dazu gehdrten grundlegende deterministi-
sche Analysen zur Kritikalitat fur eine Endlagerung in Steinsalz, Analysen fir andere
Wirtsgesteine auf der Basis geologisch begriindeter Eingangsdaten, probabilistische
Analysen und Unsicherheitsanalysen anhand zunachst einfacher, spater detaillierterer
postulierter Szenarien in der Nachverschlussphase, sowie eine erste Abschatzung
moglicher Konsequenzen einer kritischen Exkursion unter Endlagerbedingungen durch
Rechenverfahren. Auch die Endlagerung z. T. hoher reaktiver Brennstoffe aus For-
schungs- und Prototypreaktoren wurde betrachtet. Zudem wurde der internationale
Stand von Wissenschaft und Technik verfolgt und dokumentiert /KIL 04/.

' Der friihere Begriff ,Nachbetriebsphase® wurde mit /BMU 10/ in ,Nachverschlussphase“ umbenannt.



Das Ubergeordnete Ziel dieses Vorhabens war es, aufbauend auf diesen Arbeiten eine
Methodik zu entwickeln, um auf der Basis von Langzeitprognosen flr ein technisches
und geologisches System mit den damit verbundenen Unsicherheiten die erwartete
(bedingte) Eintrittswahrscheinlichkeit fur das unerwinschte Ereignis ,Kritikalitat” be-
grindbar und mdglichst zuverlassig zu quantifizieren. Dazu wurden die folgenden Ein-

zelziele verfolgt:

Ein wesentliches Ziel war es, eine Methodik zu entwickeln, um auf der Basis von be-
grindeten Langzeitprognosen flir ein technisches und geologisches System mit den
damit verbundenen Unsicherheiten die erwartete (bedingte) Eintrittswahrscheinlichkeit
fur das unerwlinschte Ereignis ,Kritikalitat* begrindbar und mdglichst zuverlassig zu
quantifizieren. Dazu wurden die in SR 2528 entwickelten generischen Degradations-
szenarien weiter ausgearbeitet und verfeinert. Zusammen mit geochemischen Berech-
nungen zum reaktiven Stofftransport sowie sondierender Parameterstudien zur Kritika-
litdt wurden bestimmte Abschnitte der Degradationsablaufe weiter gerechtfertigt. Die
Szenarien wurden zusatzlich um die Betrachtung der Reaktivitat von frischem anstelle
von bestrahltem Brennstoff erganzt, da die Berlicksichtigung des Abbrands seitens der
Industrie in Deutschland derzeit nicht verfolgt wird. Die bestehende probabilistische
Modellierung durch Markov-Prozesse wurde entsprechend erganzt, und entsprechende
Wahrscheinlichkeits- und Sensitivitatsrechnungen auf Basis der generischen Degrada-
tionsszenarien durchgefuhrt und ausgewertet. Die Entwicklung der Methodik anhand
eines generischen Systems ist damit abgeschlossen, wird aber bei Verfugbarkeit kon-
kreterer, standortbezogener Informationen ggf. weiter zu erganzen sein. Die entspre-

chenden Arbeiten und Ergebnisse sind in Kapitel 2 im Detail beschrieben.

Ein weiteres Ziel war es, die in den Vorhaben WS 1005/8488-2 begonnene und in
SR 2528 fortgesetzte Entwicklung des Rechenverfahrens PUNKT-V6 zur Konse-
quenzenanalyse einer kritischen Exkursion unter Endlagerbedingungen weiterzufuh-
ren. Eine Reihe von methodischen Verbesserungen im Rechencode sowie bei den
Moglichkeiten zur Modellierung kritischer Systeme wurde vorgenommen. Die Hand-
habbarkeit des Codes sowie die Mdglichkeiten zur Auswertung und grafischen Darstel-
lung der Rechenergebnisse mithilfe zusatzlicher Module wurden deutlich verbessert.
Am Beispiel der Reaktorzone 2 der prahistorischen, naturlichen kritischen Anordnung
in Oklo wurden erste vergleichende Testrechnungen zur Verifikation und Validierung
durchgeflihrt. Die entsprechenden Arbeiten und Ergebnisse sind in Kapitel 3 im Detail

beschrieben.



Drittes Ziel war, aufbauend auf den bisherigen Ergebnissen sowie aktueller Entwick-
lungen, die Identifikation und Diskussion abdeckender Annahmen und Kriterien zur
praktischen Berlicksichtigung des Brennelementabbrands bei Kritikalitatsanalysen zur
Endlagerung. Dazu wurden erstens abdeckende Annahmen zur Inventarbestimmung
hinsichtlich Abbrandkredit fur einen Betrachtungszeitraum von 1 Mio. Jahre identifiziert,
also deutlich Uber den etablierten Zeitraum der Zwischenlagerung hinaus. Zweitens
wurden Aspekte diskutiert, ob und inwieweit der Abbrand ausgedienter Kernbrenn-
elemente im Rahmen des Langzeitsicherheitsnachweises fur ein Endlager auch in der
Praxis bertcksichtigt werden kann. Wesentlich ist hier die Mdglichkeit der Nachweis-
fuhrung, dass der geforderte Mindestabbrand von den jeweiligen Brennelementen auch
mit hinreichender Konfidenz mindestens erreicht worden ist. Im Blick stehen Reaktor-
einsatzaufzeichnungen sowie messtechnische Nachweismethoden, vom einfachen
Gammascan als Entscheidungsmessung ,bestrahlt ja/nein“ bis hin zu aufwandigen
quantitativen Verfahren. Die entsprechenden Arbeiten und Ergebnisse sind in Kapitel 4

im Detail beschrieben.

Viertes Ziel war die Fortschreibung des bestehenden Literaturberichts /KIL 04/ unter
besonderem Augenmerk auf die zwischenzeitlichen Entwicklungen in den USA, Grol3-
britannien, Frankreich, Finnland, Schweden und weiterer Lander, sowie die fur das
Vorhaben besonders relevanten Themenbereiche Probabilistische Analyse, Modellie-
rung von kritischen Systemen, Abbrandbertcksichtigung und Endlagerung von héher
angereicherten Brennstoffen. Die entsprechenden Arbeiten und Ergebnisse sind in

Kapitel 5 im Detail beschrieben.

Die einzelnen Teilkapitel sind thematisch im Wesentlichen unabhangig voneinander
und stehen flr sich. Deshalb verfiigen sie Uber eine eigene, separate Zusammenfas-

sung und Diskussion der Ergebnisse.



2 Probabilistische Szenarienanalyse

21 Vorrechnungen zur Kritikalitat anhand von Parameterstudien

Die in friiheren Arbeiten durchgefihrten Untersuchungen zur probabilistischen Analyse
denkbarer Szenarienablaufe mit Potential fir den Eintritt einer Kritikalitdt unterstellten
auf generischer Basis zumeist den planmafig erreichten Abbrand ausgedienter Kern-
brennelemente. Dies bedeutete z. B. 40 GWd/tSM bei 3,6 Gew.-% Anreicherung an
2%, oder 55 GWd/tSM bei 4,4 Gew.-% Anreicherung. Entsprechend wurde das zuge-
horige, den Kritikalitdtsanalysen zu Grunde liegende Nuklidinventar ermittelt /GMA 04,
GMA 09/. Gegenwartig wird aber die Berlicksichtigung des Abbrands bei der Endlage-
rung in tiefen geologischen Formationen seitens der deutschen Industrie praktisch
nicht verfolgt, vgl. z. B. /CHE 11/. Zudem liegen nicht fur alle bestrahlten Brennelemen-
te, vor allem solche alteren Datums, die flr eine belastbare Abbrandrechnung notwen-
digen Daten in ausreichender Qualitat vor. Deshalb muss u. U. bei der Kritikalitatssi-
cherheitsanalyse auch bei ausgedienten Kernbrennelementen aus Leichtwasserreakto-
ren von der Reaktivitat frischen Brennstoffs ausgegangen werden, bzw. von einem nur
geringen erreichten Mindestabbrand, wie es gegenwartig bei der trockenen Zwischen-
lagerung von Brennelementen in Behaltern in den Aufbewahrungsgenehmigungen der
Standortzwischenlager gefordert ist, d. h. 12 GWd/ASM fir DWR-Brennstoffe mit mehr
als 4,05 Gew.—% Anreicherung U (vgl. z. B. /BFS 03/). Zumindest diese Reaktivitats-
minderung kann auch bei der Endlagerung berlcksichtigt werden, vgl. auch Kapi-
tel 4.1. Weiterhin liegen durch die auRerplanmafige Abschaltung und Stilllegung ein-
zelner Reaktoren in der Tat Brennelemente vor, die nur einen sehr geringen Abbrand

erreicht haben.

Um diesen Umstanden in den probabilistischen Untersuchungen Rechnung zu tragen,
werden die Analysen in der vorliegenden Arbeit, parallel zu Abbrandbericksichtigung,
vergleichend ausgedehnt auf unbestrahlte bzw. gering bestrahlte Brennstoffe. In der
Praxis bedeutet dies derzeit fir Brennelemente aus Siedewasserreaktoren (SWR) An-
fangsanreicherungen bis 4,2 Gew.—% “*U, aus Druckwasserreaktoren (DWR) bis
4,0 Gew.—% #**U sowie bis 4,4 Gew.—% ?**U und einem Abbrand von 12 GWd/tSM.
Gegenuber planmafig abgebrannten Brennstoffen bedeuten diese Annahmen eine
deutlich erhdhte Reaktivitat. Damit ist eine entsprechende Verringerung der kleinsten

kritischen Massen verbunden. Dies bedeutet, dass unter diesen unterstellten Randbe-
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dingungen eine wesentlich geringere Menge an Kernbrennstoff zur Bildung einer kriti-
schen Konfiguration erforderlich ist. In der Wahl der Eingangsparameter zur probabilis-
tischen Analyse der Szenarien kann dies eine signifikante Erhéhung der Eintrittswahr-
scheinlichkeiten von Teilschritten in dem zum jeweiligen Szenario zugehorigen Ereig-
nisbaum bedeuten. Eine weitere Konsequenz ist, dass nun auch in dem Behaltertyp
BSK-3 eine kritische Anordnung rein aufgrund der vorhandenen Brennstoffmasse nicht
mehr ausgeschlossen werden kann. Da die Wandung dieses Behaltertyps deutlich
dunner ist als diejenige des bisher alleinig betrachteten POLLUX-Behalters, andern
sich bei Betrachtung der BSK-3 ebenfalls weitere Eingangsparameter, z. B. die Zeit-
dauer des Durchkorrodierens bei Laugenzutritt an den Behalter. Die Erweiterung und
Ergénzung der betrachteten Szenarien ist im Detail in Kapitel 2.2 beschrieben. Die
Behaltertypen selbst sind detailliert z. B. in /GMA 04/ und /GMA 09/ beschrieben. Etwa-
ige, Uber das gegenwartige Behalterkonzept hinausgehende Modifikationen zur Einhal-
tung der Unterkritikalitat werden hier nicht berlcksichtigt; dazu gehoéren z. B. etwaige

Verflllungen der Behalter.

Im Folgenden wird eine Reihe von sondierenden Voruntersuchungen zu kritischen Pa-
rametern fUr relevante frische bzw. unterschiedlich bestrahlte Kernbrennstoffe be-
schrieben. Sie werden bei der Modifikation bestimmter Szenarienparameter qualitativ
berlcksichtigt. Da aber viele jener Szenarienparameter eher als grobe Schatzwerte
denn als stringente Quantifizierung aufgefasst werden mussen, flieRen diese Vorunter-
suchungen nicht quantitativ in die weiteren Analysen ein. Sie dienen vielmehr dem Ex-
perten als Richtlinie bei der Abschatzung der Zahlenwerte fir diejenigen probabilisti-
schen Szenarienparameter, welche direkt oder indirekt mit der Reaktivitat und der fir
Kritikalitat erforderlichen Masse des jeweils betrachteten Brennstoffs zusammenhan-
gen. Die Kritikalitdtsrechnungen wurden mit der Steuersequenz CSAS1 aus dem ame-
rikanischen Codepaket SCALE Version 6.1 /SCA 11/ durchgeflhrt. Berlcksichtigt wur-
den analog zu /GMA 09/ die jeweils berechneten Anteile der kritikalitatsrelevanten Ak-
tinoiden im bestrahlten Brennstoff sowie der enthaltene Sauerstoff. Die zugehdrigen
Nuklidmassen wurden mit dem GRS Abbrandcode OREST /HES 86/ ermittelt. Abb. 2.1
zeigt die berechneten infiniten Neutronenmultiplikationsfaktoren ks fir wassermode-
rierte, unendlich ausgedehnte Brennstabgitter fir unterschiedliche Anfangsanreiche-
rungen und Abbrande in Abhangigkeit von der Abklingdauer fir den gesamten Betrach-
tungszeitraum. Es handelt sich hier also um heterogene Systeme, mit festem Modera-
tionsverhaltnis das demjenigen intakter Brennelemente entspricht. Diese Werte dienen
als qualitativer Anhaltspunkt flir den zeitlichen Verlauf der Reaktivitat der Brennstoffe,

der alleine durch den radioaktiven Zerfall bedingt ist.
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Abb. 2.1 Multiplikationsfaktoren ki, flr infinite Stabgitter von Brennstoffen mit un-

terschiedlichen Anreicherungen und Abbranden in Wasser.

Man erkennt in der Abbildung, dass die Reaktivitat selbst fur gering bestrahlten Brenn-
stoff mit 12 GWd/tSM Abbrand wahrend des Betrachtungszeitraums signifikant variiert.
Dies liegt an den unterschiedlichen Halbwertszeiten der reaktivitatserhdhenden bzw.
reaktivitatsmindernden Plutoniumisotope sowie ihrer Zerfallstochter. Fiir hoher abge-
brannte Brennstoffe ist die Schwankungsbreite der Reaktivitdt noch starker ausge-
pragt, da hier sowohl relativ als auch absolut eine gegenuber niedriger abgebrannten
Brennstoff hdhere Menge an Plutonium enthalten ist. Bemerkenswert ist, dass bei dem
hier betrachteten generischen System jeweils im Zeitbereich um ca. 30 000 Jahre Ab-
klingzeit ein lokales Maximum der Reaktivitat auftritt, das zu Ende des Betrachtungs-

zeitraums, je nach Abbrand, wieder nahezu erreicht bzw. Gberschritten wird.

In Abb. 2.2 sind infinite Neutronenmultiplikationsfaktoren ks und kleinste kritische Ku-
gelmassen mit 30 cm starkem Wasserreflektor fir homogene Mischungen aus be-
strahltem Kernbrennstoff mit 4,4 Gew.—% Anreicherung ?*°U und 12 GWd/tSM Abbrand
fur verschiedene Mischungsverhaltnisse Uber den gesamten Betrachtungszeitraum

aufgetragen.
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Man erkennt in der Abbildung, dass fur sehr hohe Anteile an Brennstoff in der Spaltma-
terial-Moderator-Mischung, d. h. bei stark untermoderierten Systemen, der infinite Mul-
tiplikationsfaktor ki,; unterhalb 1,0 liegt und Kritikalitdt deshalb hier ausgeschlossen ist.
Erst bei Volumenanteilen des Moderators Uber 20 % wird fur die unterstellten homoge-
nen Mischungen ki fir bestimmte Zeitrdume wahrend des Betrachtungszeitraums
groler als 1,0. Die zugehdrigen kleinsten kritischen Kugelmassen hangen dabei stark
von Mischungsverhaltnis und Abklingzeit ab. Der maximale Wert von ki, = 1,38 und
damit die maximale Reaktivitat fir homogene Gemische wird in dieser Parameterstudie
bei einem Moderatoranteil von 80 % und bei einer Abklingzeit von 25 000 Jahren er-
reicht. Die entsprechende kleinste kritische Kugelmasse liegt bei etwa 70 kg Schwer-
metall. Dies impliziert jedoch nicht automatisch, dass sich das entsprechende Modera-
tionsverhaltnis im Inneren eines Endlagerbehalters im geologischen Langzeitverhalten
auch wirklich Uber einen grélieren Bereich des Innenraums einstellen kann. Zudem ist
dort ein Stahl/Wirtsgestein-Reflektor anstelle des in der Parameterstudie unterstellten
Wasserreflektors zu erwarten. Dieser letztere Umstand besitzt allerdings nur nachge-
ordnete Bedeutung fur die Unterkritikalitat, da dadurch nur vergleichsweise geringe

Variationen in den multiplikativen Eigenschaften des Systems bewirkt werden durften.

In Abb. 2.3 ist eine aquivalente Parameterstudie fir einen Abbrand von 50 GWd/tSM
dargestellt, also den fur diese Anreicherung typischen Zielabbrand. Wie erwartet liegen
hier die errechneten Werte fur ks im Vergleich zu 12 GWd/tSM deutlich niedriger. Zu-
dem zeigt sich durch den hoheren Plutoniumanteil eine grolere zeitabhangige
Schwankungsbreite der Reaktivitdt wahrend des Betrachtungszeitraums. AufRerdem
liegt ki fur alle Mischungsverhaltnisse mit weniger als 50 % Moderator unterhalb von
1,0, d. h. ohne entsprechende freie Volumina in einem Behaltersystem ist Kritikalitat
ausgeschlossen. Der maximale Wert von ks = 1,14 und damit die maximale Reaktivitat
fur homogene Gemische wird in dieser Parameterstudie bei einem Moderatoranteil von
70 % und bei einer Abklingzeit von 30 000 Jahren erreicht. Die entsprechende kleinste
kritische Kugelmasse liegt bei etwa 600 kg Schwermetall. Dies bedeutet, dass die An-
forderungen zum Eintritt einer Kritikalitat fir einen Brennstoff mit diesem Abbrand hin-
sichtlich verfigbarem freien Volumen (Moderationsverhaltnis) und vorhandener Brenn-
stoffmasse deutlich hoher liegen als bei 12 GWd/tSM oder gar unbestrahltem Brenn-
stoff. Das Entstehen einer kritischen Konfiguration unter Endlagerbedingungen ist
dadurch als entsprechend fir niedrig oder gering bestrahlte Brennstoffe entsprechend
als wahrscheinlicher einzustufen. Diesem Umstand wird in der Erweiterung der Szena-

rien in Kapitel 2.2 qualitativ Rechnung getragen.
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In Abb. 2.4 sind fir homogene Brennstoff-Wasser-Gemische mit 30 cm Wasserreflek-
tor die berechneten kleinsten kritischen Kugelmassen von bestrahltem Kernbrennstoff
mit 4,4 Gew.—% Anreicherung #*°U und einem Abbrand von 12 GWd/tSM bei einer Ab-
klingzeit von 5 Jahren in Abhangigkeit von der Brennstoffkonzentration aufgetragen.
Zum Vergleich wurden die Rechnungen wiederholt, anstelle von reinem Wasser als
Moderator/Reflektor nun basierend auf einer LOsungszusammensetzung, wie sie

exemplarisch in einem nichtsalinaren Wirtsgestein im Versatzmaterial FEBEX

/GMA 04/ angenommen wird.
10° 3 !
3| U0, 4,4% U, 12 GWd/tSM, 5 Jahre, nur Aktinoide
— Reines Wasser
FEBEX Porenwasser (0,22 Gew.-% Chlorid)

—10°
= |
w |
s :'
=,
g 104 BeladL{mg eines CASTOR® V/19: (ca.) 10 MgU !
(2] | /s
©
§ | Belad‘ung eines POLLUX-10: (ca.) 5,5 MgU /
% \\ | I/
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% \‘\\ /,I
N ~
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10’ . .
0.1 1 10
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Abb. 2.4 Kritische Kugelmassen von bestrahltem Kernbrennstoff mit 4,4 % Anrei-
cherung und 12 GWd/tSM Abbrand mit reinem Wasser und FEBEX Po-

renwasser.

Man erkennt in der Abbildung, dass die Betrachtung von nichtsalinarer Lauge gegen-
uber reinem Wasser als Moderator auf die kleinste kritische Kugelmasse keinen in die-
sem Zusammenhang signifikanten Einfluss ausubt. Mit eingezeichnet sind zusatzlich
die in den in Deutschland als Endlagerbehalter diskutierten Behaltertypen enthaltenen
Schwermetallmassen. Dieser Vergleich zeigt, dass in jedem dieser Behélter prinzipiell
genugend Spaltmaterial enthalten ist, um bei Annahme gering bestrahlten Brennstoffs
eine Kettenreaktion aufrecht zu erhalten. Der relevantere Parameter ist vielmehr das

sich einstellende Moderationsverhaltnis auf Basis freier Volumina.
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2.2 Erweiterung und Detaillierung der bisher untersuchten Szenarien

221 Bildung von uranhaltigen Mineralphasen im Behélterinneren

In den probabilistischen Untersuchungen im Vorgangervorhaben /GMA 09/ wurde die
Bildung von uranhaltigen Mineralphasen im Behalterinneren als Szenario 1 hinsichtlich
Kritikalitat untersucht. Bislang wurde die Art der hierbei durch chemische Prozesse
entstehenden Mineralphase nicht naher spezifiziert. Vielmehr wurden eine Reihe natir-
lich vorkommender Uranminerale aufgelistet und hinsichtlich Kritikalitat auf Basis ihres
Moderationsverhaltnisses, welches auf der jeweiligen chemischen Zusammensetzung
basiert, untersucht /GMA 04/. Das Entstehen einer reaktiven Mineralphase wurde dann

im Rahmen der probabilistischen Untersuchungen unterstellt /GMA 09/.

Fir eine verbesserte Modellierung in den Szenarienablaufen wurde nun die mdgliche
Art und Zusammensetzung derartiger Mineralphasen, insbesondere das sich potentiell
einstellende Moderationsverhaltnis, durch entsprechende chemische Berechnungen
naher untersucht. Dazu wurde ein Lésungszutritt an den bestrahlten Kernbrennstoff
unterstellt und die entsprechende chemische Reaktion modelliert. Chemische Randbe-
dingungen wie pH-Wert, Eh-Wert usw. wurden dabei z. T. anhand von Plausibilitats-
Uberlegungen gewahlt. Flr ein nichtsalinares Wirtsgestein wurde Opalinuston—L&sung
als reprasentative Zusammensetzung von Porenwasser in tonartigen Wirtsgesteinen
bzw. Bentonit-Versatzmaterial ausgewahlt. Die geochemische Gleichgewichtsreaktion
dieser L6sung mit Kernbrennstoff wurde mit dem Programm ChemApp berechnet. Die
chemische Datenbasis fur die Rechnung beruht auf dem Datensatz EQ3/6 data0.hmw.
Fur den abgebrannten Kernbrennstoff wurde fiir diese Berechnungen eine reprasenta-

tive Zusammensetzung eines typischen Abbrands angenommen.

Tab. 2.1 listet die verwendete Zusammensetzung der Opalinuston-L6sung in
[mol/kg H>O] nach /ALT 09/ auf.
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Tab. 2.1 Chemische Zusammensetzung

geochemischen Berechnungen.

Opalinuston—-Lésung fur die

Element/lon

Konzentration [mol/kg H,O]

Na* 0.1284
K* 0.0008
Mg?* 0.0049
Cca* 0.0069
Sr 0.0003
o} 0.1301
HCO, 0.0005
COs* 0.0000
S0,* 0.0148

Die geochemische Reaktion von 1 kg abgebranntem Kernbrennstoff mit Opalinuston—

Losung eines Wassergehalts von 1 kg wurde berechnet. Die Gleichgewichtsreaktion

verbraucht dabei 13,09 % des Wassers. Die errechneten Ergebnisse fir die chemische

Zusammensetzung der wassrigen Phase und der festen Mineralphase sind in Tab. 2.2

und Tab. 2.3 aufgelistet.

Tab. 2.2 Wassrige chemische Zusammensetzung der resultierenden Lésung nach

der Reaktion von Opalinuston—-L&sung mit abgebranntem Kernbrennstoff.

Element Konzentration [mol/kg H,O]
Na 1.446E-01
K 9.205E-04
Mg 5.638E-03
Ca 7.102E-06
Cl 1.497E-01
S 1.564E-02
C 1.307E-05
Tc 4.119E-09
Np 9.711E-10
U 3.163E-09
Pu 1.753E-11
Am 4.658E-09
Th 3.106E-09
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Element

Konzentration [mol/kg H,O]

Na 1.446E-01
K 9.205E-04
Mg 5.638E-03
Ca 7.102E-06
cl 1.497E-01
S 1.564E-02
C 1.307E-05
Te 4.119E-09
Np 9.711E-10
U 3.163E-09
Pu 1.753E-11
Am 4.658E-09
Th 3.106E-09
Cm 4.630E-05
| 1.593E-03
Se 1.504E-23
Pb 4.807E-09
Zn 2.925E-08
Ccd 2.894E-04
Cs 1.799E-02
Zr 6.377E-10
Ba 2.906E-02
Sr 6.766E-03
Mo 4.009E-02
Nd 2.617E-11
Ag 2.476E-10
Ra 1.295E-10
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Tab. 2.3

von 1kg bestrahltem Kernbrennstoff

Wassergehalt 1 kg.

mit

Mineralzusammensetzung nach der chemischen Gleichgewichtsreaktion

Opalinuston—-Lésung mit

Mineral Chemische Formel Menge [Mol]
Pb Pb 6.194E-09
Am|+I(OH)s(c) Am(OH); 7.137E-03
CdCO; CdCO; 2.402E-04
alpha-CdSe CdSe 8.948E-04
CaMoO,_Powellite CaMoO, 6.894E-03
Nag sNdosMoO4(s) Nay sNdg sMoO4 5.445E-03
Nd(OH); Nd(OH); 3.523E-02
Np|+IV|(OH)4(am) Np(OH), 3.798E-03
Pu[+IV|(OH)4(am) Pu(OH), 4.014E-02
SrCOs3(s) SrCO; 2.484E-04
Tc02:1.6H,0(s) Tc02:1.6H,0 1.019E-02
Th(OH)4(am) Th(OH), 3.367E-07
U+IV|(OH)4(am) U(OH), 3.545E+00
ZrOy(monoclinic) ZrO, 5.847E-02
Agl(cr) Agl 9.652E-04
BaSO, BaSO, 1.208E-03
SrSO, SrSO, 1.828E-07

Man erkennt anhand von Tab. 2.3, dass der dominierende Bestandteil der Mineral-

phase aus amorphem Uranhydroxid U|+IV|(OH)4(am) besteht. Dieses Mineral besitzt

mit H/U =4 ein relativ hohes intrinsisches Moderationsverhaltnis, welches durch das

Auffillen amorpher Porositat mit Losung noch weiter erhéht werden kénnte. Aufgrund

dessen besitzt das Mineral grundsatzlich Potential zur Unterhaltung einer selbsterhal-

tenden Kettenreaktion. Vorrechnungen auf Basis von unbestrahlt unterstelltem Uran

der Anreicherung 4,2 Gew.—% 2**U zeigten dabei, dass auf Basis der Mengen und Vo-

lumina innerhalb eines Endlagerbehalters eine Kritikalitdt bei Unterstellung dieser Mi-

neralphase unter konservativen Annahmen zunachst als grundsatzlich moglich er-

scheint und der zugehdrige Degradationsverlauf hin zu einer kritischen Konfiguration in

sich als plausibel gerechtfertigt ist. Weitere Details sind in Kapitel 2.3 ausgefiihrt.
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2.2.2 Aufweitung des mittleren Brennstab—Abstands

In diesem Modell (Szenarien 2a und 2b) wird angenommen, dass Behalter und Einbau-
ten vollstdndig zu nicht stéchiometrischem porosem Fe(OH); korrodiert sind. Dabei
sollen sowohl die Brennstabe als auch die hexagonale Gitterstruktur erhalten bleiben.
Die Brennstabe verteilen sich gleichmalig auf die durch Behalterkorrosion deutlich
vergroRerte Querschnittsflache, und der Leerraum wird vollstdndig mit Fe(OH); ausge-
fullt modelliert. Durch Einlagerung von Wasser in die Poren des Fe(OH); wird in dem
untermoderierten System ein reaktiveres Moderationsverhaltnis erreicht, was auch zu

einer Verringerung der fUr eine Kritikalitat notwendigen Uranmasse flhrt.

Im Fall des POLLUX-Behalters (Szenario 2a) bedeutet dies, dass der Aulienbehalter
mit einem Innenradius ca. 50,6 cm und einer Wandstarke von etwa 27 cm bei diesen
Untersuchungen als intakt angenommen wird. Die Gitterschrittweite des bis an die Be-
halterinnenwand des Aullenbehdlters aufgeweitete Stabgitters mit 2360 Brennstaben

vergroRert sich damit von vorher 1,333 cm auf 1,9838 cm.

Die Brennstabkokille BSK-3 (Szenario 2b) verflgt nur Uber einen Behalter mit einem
Innenradius von 16,5 cm und einer Wandstarke von 5,0 cm. Nach vollstandiger Korro-
sion dieses Behalters und erfolgter Stabgitter-Aufweitung nimmt die Gitterschrittweite

der 708 eingelagerten Brennstabe von 1,181 cm auf 1,539 cm zu.

Auch hier wurde zusatzlich zur Zusammensetzung bestrahlten Brennstoffs die Reakti-

vitat von unbestrahltem Brennstoff unterstellt und untersucht.

223 Radioaktiver Stofftransport ins Behalter—Nahfeld

In mit Porenwasser gesattigtem Tongestein bzw. Bentonit-Versatzmaterial sind die
Darcy FlieRgeschwindigkeiten von Wasser mit etwa 10™ bis 10" m/a /KIE 03/ ver-
schwindend gering, weshalb die Migration von Radionukliden aus endgelagertem ab-
gebrannten Kernbrennstoff in derartigen Medien durch Diffusion bestimmt ist /CAN 10/.
Dabei kommt es wahrend des Transports zu physikochemischen Wechselwirkungen

zwischen diesen Nukliden mit dem Gesteins— bzw. Versatzmaterial.

Um die Ausbreitung der Radionuklide unter diesen Bedingungen wahrend des gesam-
ten Betrachtungszeitraums zu berechnen, wurden in der GRS Braunschweig die Re-

chenprogramme OpenGeoSys (THMC-Rechnungen) und ChemApp (chemische
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Gleichgewichtsrechnungen) entsprechend gekoppelt, erweitert und angewandt
/CAN 10/. Erste Ergebnisse zeigen, dass auch nach 1 Mio. Jahren Urannuklide weni-
ger als 30 m in das Versatzmaterial bzw. das Tongestein wandern. Weiterhin wird be-
rechnet, dass auch die hdchsten Urankonzentrationen, welche man in unmittelbarer
Nahe zum Behalter errechnet, bei verschiedenen Abbranden und selbst unter der An-
nahme unbestrahlten Brennstoffs mit 4,2 % Anreicherung bei weitem nicht ausreichen,
um den Neutronenmultiplikationsfaktor des Gesamtsystems ,Behalter plus Nahfeld*
signifikant gegentber dem Behalter alleine zu beeinflussen. In die Modellbildung gin-
gen zwar eine ganze Reihe von teilweise unrealistischen Vereinfachungen und An-
nahmen ein, doch sind diese ausnahmslos dergestalt, dass sie im Sinne der Kritikali-
tatssicherheit als konservativ angenommen werden kdnnen. Das bedeutet in letzter
Konsequenz, dass der Multiplikationsfaktor des Gesamtsystems einzig durch den Be-
halter selbst bestimmt wird. Die Menge an im Nahfeld akkumuliertem Spaltmaterial
reicht damit nicht aus, um eine selbsterhaltende Kettenreaktion aufrecht zu erhalten.
Ausflhrliche Details sind in /CAN 10/ beschrieben. Dies bestatigt quantitativ entspre-

chende qualitative Aussagen friherer, unabhangiger Arbeiten /KIE 03/.

Aus diesem Grund wurde das entsprechende Szenario 3 ,Selektive Aufkonzentrierung
von Uran im Versatzmaterial des Behalternahfelds“ von den weiteren Betrachtungen
zur probabilistischen Analyse ausgenommen, da eine Kritikalitat unter den gegebenen
Bedingungen zum gegenwartigen Zeitpunkt als deterministisch ausgeschlossen er-
scheint. Auf die im Zusammenhang mit dem reaktiven Stofftransport involvierten Sensi-
tivitats— und Unsicherheitsbetrachtungen wurde ebenfalls verzichtet, da daraus auf-
grund der Geringfugigkeit des Einflusses auf den Neutronenmultiplikationsfaktor keine

weiteren Erkenntnisse zu erwarten sind.

Sobald héher angereicherte Brennstoffe z. B. aus Forschungs- und Prototypreaktoren
in die probabilistische Analyse aufgenommen werden, muss dieser Punkt aufgrund der
deutlich geringeren kleinsten kritischen Massen der entsprechenden Brennstoffe je-
doch wieder in Betracht gezogen werden. Dies Ubersteigt den Rahmen der vorliegen-
den, generischen Analyse und ist im Sinne einer Methodenentwicklung gegenwartig

nicht erforderlich.
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2.3 Kritikalitatsanalysen zu den erweiterten Szenarien

Dieses Vorhaben schlief3t die Entwicklung einer Methode zur Bewertung der Wahr-
scheinlichkeit einer Kritikalitat in einem Endlager fur ausgediente Kernbrennstoffe auf
der Basis einer probabilistischen Sicherheitsanalyse ein. Um diese Analysemethode zu
erstellen, werden die in friilheren Vorhaben erarbeiteten Szenarien, die zu einer Kritika-
litat flhren, als Basis der weiteren Entwicklung zu Grunde gelegt /GMA 09/. Diese wur-
den hier erweitert und prazisiert. Als zusatzliche Erganzung dieser Analysen, bei denen
urspruinglich Brennstoffe mit unterschiedlichen Abbranden untersucht wurden, wurde in
der vorliegenden Arbeit zusatzlich die Reaktivitdt von als unbestrahlt unterstelltem
Brennstoff betrachtet. Dazu wurden verschiedene Konfigurationen, die zum Auftreten
von Kritikalitatsexkursionen flihren kénnen, identifiziert, und die zugehdrigen Randbe-
dingungen durch entsprechende Kritikalitatsrechnungen prazisiert. Die Szenarien ba-
sieren auf den bestehenden Rechenmodellen zweier unterschiedlicher Typen von ge-
nerischen Endlagerbehaltern. In einem Behaltertyp analog zur Brennstabkokille BSK-3
werden die vereinzelten Brennstabe aus drei DWR-Brennelementen eingelagert, wah-
rend in dem Typ POLLUX die Brennstabe aus zehn DWR-Brennelemente eingebracht
werden /GMA 04/. Auf das in jingerer Zeit untersuchte Konzept der direkten Endlage-
rung von CASTOR® Transport- und Zwischenlagerbehaltern (DIREGT-Konzept
/CHE 11/) wird hier nicht eingegangen.

Im Rahmen dieser Untersuchungen wurden unbestrahlte Brennelemente mit Anreiche-
rungen von 4,0 und 4,2 Gew.—% ?*°U betrachtet. Jedes dieser Brennelemente besitzt
236 Brennstabe mit einer aktiven Lange von 390 cm und inaktiven Zonen am oberen
(19,4 cm) und am unteren Brennstabende (31,4 cm). Der Pelletdurchmesser betragt
0,911 cm, der HiullrohrauRendurchmesser 1,075 cm und die Hillrohrdicke 0,0725 cm.
Fir die UO,-Dichte wurde bei beiden Anreicherungen ein Wert von 10,4 g/cm® ange-
nommen. Zerfallsbedingte Veranderungen des Brennstoffs wurden nicht berticksichtigt,
da sich das Verhaltnis von #*°U zu #*®U nicht signifikant verandert und die Unterstellung
der heutigen Anreicherung flr den gesamten Betrachtungszeitraum als konservativ
anzusehen ist. Samtliche hier aufgefuhrten Kritikalitdtsrechnungen wurden mit dem
Programmsystem SCALE 6.1 /SCA 09/ mit der Steuersequenz CSAS5 (KENO-Va)
unter Verwendung der auf ENDF/B-VII Daten basierenden 238-Gruppen-Bibliothek
v7-238 durchgefihrt. Dabei wurden fir jede Rechnung 550 Neutronengenerationen mit
jeweils 10 000 Neutronen gestartet, wobei die ersten 50 Generationen zur Ergebniser-

mittlung nicht herangezogen wurden. Anstelle einer expliziten Darstellung von Brenn-
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stdben (Szenarien 2a und 2b) wurde hier mit zellgewichteten Wirkungsquerschnitten

gearbeitet.

Bedingt durch konstruktive Unterschiede zwischen den beiden verschiedenen Typen
von Endlagerbehaltern wurden unterschiedliche, entsprechend angepasste Szenari-

enablaufe entwickelt und verfolgt.

2.31 Kritikalitatsrechnungen zu Szenario 1a: Bildung eines wasserigen
Mineralphasengemischs im intakten POLLUX-Innenbehilter (Bela-

dung mit abgebranntem Spaltstoff)

Die Modelle und Rechnungen zu diesem Szenario sind, ebenso wie konstruktive Ein-
zelheiten des POLLUX-Behalters, im Detail in /GMA 09/ dargelegt und erldutert. Die
relevanten Ergebnisse werden in diesem Bericht an geeigneter Stelle zu Vergleichs-

zwecken wiedergegeben.

2.3.2 Kritikalitatsrechnungen zu Szenario 1b: Korrodierter POLLUX-

Behilter (Beladung mit unbestrahltem Brennstoff)

Im Szenario 1b werden zwei unterschiedliche Teilszenarien fir den korrodierten POL-
LUX-Behalter untersucht. Im ersten Fall werden homogene und heterogene Spaltstoff-
verteilungen im korrodierten Innenbehalter und im zweiten Fall Systeme mit korrodier-

tem Spaltstoff und korrodierten Einbauten im intakten Innenbehalter betrachtet.

2.3.21 Homogene und heterogene Spaltstoffverteilungen im korrodierten
POLLUX-Innenbehilter

In diesem Szenario wird von einer vollstandigen Korrosion des Innenbehalters der Ein-
bauten und Brennstabe (Spaltstoff und Hullrohrmaterial) ausgegangen. Der Spaltstoff
korrodiert zu einem wassrigen Gemisch aus Mineralphasen, von denen urspringlich,
stellvertretend flr eine Vielzahl denkbarer Mineralien, Metaschoepit (UO;x2H,0, theo-
retische Dichte 4,998 g/cm?, /KIE 03/) ausgewahlt wurde /GMA 09/. Aus Griinden der
Vergleichbarkeit zu friheren Arbeiten wird dies hier beibehalten. Das Eisen von Ein-
bauten und Innenbehélter wandelt sich chemisch durch Korrosion zu Fe(OH); mit einer

theoretischen Dichte von 3,12 g/cm® um.
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Untersucht werden sowohl homogene Mischungen aus diesen beiden Korrosionspro-
dukten als auch Systeme, in denen Metaschoepit und Fe(OH); voneinander separiert
sind. Im letzteren Fall stellt man sich vor, dass sich die schwerere Phase durch Gravi-
tation in dem als liegend unterstellten Behalter unten absetzt und sich die leichtere
daruber befindet. Dazu werden Metaschoepit und Fe(OH); innerhalb des zylinderformi-
gen AulRenbehalters durch eine Flache getrennt modelliert, die parallel zur Zylinder-
achse verlauft. In beiden Fallen wird der gesamte Innenraum des Aul3enbehalters von

den jeweiligen Systemen vollstandig ausgefillt.

Bei einem Teil der Rechnungen wurden die restlichen Materialien, bestehend aus Ein-
bauten, Innenbehalter und Hullrohren (z. B. Zr, Ni, Mn, Cr, Al, B usw.) dem Fe(OH)3im
Modell beigefligt, wobei die gewichtsbezogenen Relationen zu dem die Masse domi-
nierenden Eisen erhalten bleiben. Bedingt durch die geringere Dichte der Korrosions-
produkte im Vergleich zu den Ausgangsstoffen ist gleichzeitige Massenerhaltung fur
die Korrosionsprodukte des Spaltstoffs und der Materialien aus Einbauten und Innen-
behalter im verfigbaren Volumen nicht méglich. Infolgedessen mussten bei der Durch-
fuhrung der Kritikalitatsrechnungen diesbezliglich Naherungen eingeflihrt werden. In
dem den Kiritikalitdtsrechnungen zugrunde liegenden Rechenmodell verbleibt der ge-
samte vollstandig korrodierte Spaltstoff im Behalter (Massenerhaltung fur Uran) und die
Korrosionsprodukte der Materialien aus Einbauten und Innenbehalter flillen das ver-
bleibende Restvolumen auf, was etwa 22,85 % ihrer urspriinglichen Masse erfordert.
Der restliche Massenanteil (77,15 % der urspriunglichen Masse) wird in den Rechnun-
gen nicht erfasst bzw. kann als unkorrodiert interpretiert werden. Bei dem homogenen
System werden diese Randbedingungen durch geeignete Wahl der Volumenanteile im
Spaltstoff-Materialien-Gemisch, bei dem heterogenen durch entsprechende Festlegung

der Trennflache im Behalterinneren umgesetzt.

Abb. 2.5 zeigt Querschnitte durch den POLLUX-Behalter senkrecht zur Behalterachse
fur ein homogenes System (linkes Bild) und ein heterogenes System (rechtes Bild). In
beiden Fallen ist das Uran vollstandig korrodiert. Wahrend beim homogenen System
UO3x2H,0 und Fe(OH); eine homogene Mischung eingehen, sind sie im heterogenen

System raumlich getrennt.
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Vergleich zweier Geomeutemoaenetur einen POLLUX-Behalter mit voll-

Abb. 2.5

standig korrodierten Brennstaben, Einbauten und Innenbehalter

Tab. 2.4 fasst die Rechenergebnisse zusammen. Die erste Spalte zeigt den Systemtyp
(homogen oder heterogen), die zweite Spalte gibt an, ob dem Korrosionsprodukt
Fe(OH); die Materialien aus Einbauten und Innenbehalter beigefugt sind oder nicht. In
den folgenden (Doppel)-Spalten sind die effektiven Multiplikationsfaktoren ket und die
zugehdrigen Standardabweichungen fiir 2*U-Anreicherungen von 4,0 % und 4,2 %

aufgelistet.

Tab. 2.4  Effektive Multiplikationsfaktoren und Standardabweichungen fir homogene
und heterogene Spaltstoffverteilungen in einem korrodierten POLLUX-

Innenbehélter in Abhangigkeit von der ?*U-Anreicherung.

Spaltstoff- I\/Ilzegza(r)ial)ln 4,0 % *°U 4,2 % *°U
verteilung

Kest Sigma Keit Sigma
Homogen nein 1,06054 | 0,00024 | 1,08018 0,00031
Homogen ja 0,98580 | 0,00020 | 1,00524 0,00022
Heterogen nein 1,16873 0,00037 1,17733 0,00037
Heterogen ja 1,16720 0,00039 1,17500 0,00034

Tab. 2.4 zeigt, dass unter der Annahme von Massenerhaltung fur Uran in dem zugrun-
de liegenden Modell Kritikalitdt sowohl fir homogene als auch fir heterogene Spalt-
stoffverteilungen méglich ist. Die einzige Ausnahme stellt dabei die homogene Spalt-

stoffverteilung (Anreicherung 4,0 % *U) mit Restmaterial im Korrosionsprodukt
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Fe(OH); dar, bei der der effektive Multiplikationsfaktor unter 1,0 bleibt. Im selben Mo-

dell tritt bei einer Anreicherung von 4,2 % Kritikalitat auf.

Der Einfluss von Restmaterial im Fe(OH); auf den effektiven Multiplikationsfaktor ist bei
homogenen Spaltstoffverteilungen wesentlich grofier als bei heterogenen. Wahrend
das Restmaterial im Fe(OH); bei den homogenen Spaltstoffverteilungen zu einer Re-
duzierung des effektiven Multiplikationsfaktors um bis zu ca. 7500 pcm fuhrt, liegen die
Effekte bei den heterogenen Spaltstoffverteilungen kaum Uber den statistischen Unsi-
cherheiten. Dieser Unterschied dirfte durch die Verdrangung von Moderator (OH" lo-
nen) sowie eine geringe Absorptionswirkung der zusatzlichen Materialien begrindet
sein, die in einem Fall in der spaltstoffhaltigen Phase eingebracht sind und im anderen

Fall davon separiert auftreten.

2.3.2.2 Korrodierter Spaltstoff und korrodierte Einbauten im intakten Innen-
behalter

In diesem Teilszenario wird angenommen, dass nur der Brennstoff, die Hullrohre und
die Einbauten korrodiert sind, wahrend das Material sowohl des Innen- als auch des
AulRenbehalters unkorrodiert vorliegen. Der Spaltstoff liegt bei diesen Untersuchungen
entweder in vollstandig korrodierter Form als reines Metaschoepit UO3;x2H,0 oder als
Metaschoepit zusammen mit unkorrodiertem UO, vor. Die Materialien der Hllrohre
und der Einbauten formieren sich nicht zu Korrosionsprodukten sondern zu homoge-
nen Materialmischungen, die selbst entweder mit dem Spaltstoffdioxid und/oder sei-
nem Korrosionsprodukt Metaschoepit homogene Gemische bilden oder eigene ge-

trennte Zonen im Behalterinneren belegen kdnnen.

Bei der Korrosion von UO, zu UO3;x2H,0 vergroRert sich das fur die Aufnahme der
gesamten Uranmasse notwendige Volumen wegen der unterschiedlichen Urandichten
(Urandichte in UO, ca. 9,167 gU/cm3 und in UO3x2H,0 ca. 3,693 gU/cm3) erheblich,
sodass bei vollstandiger Korrosion des UQO, fiir die Materialien der Hullrohre und Ein-
bauten rechnerisch nur ca. 40,06 % des zur Massenerhaltung erforderlichen Volumens
verfugbar ist. Als Naherung sind also entweder das Abweichen von der Massenerhal-
tung fur die Materialien der Hullrohre und Einbauten bei gleichzeitiger vollstandiger
Korrosion von UO, zu UO3x2H,0 oder die Beibehaltung der Massenerhaltung bei einer
nur teilweisen Korrosion des Urans und der gleichzeitigen Koexistenz von UO, und
UO3x2H,0 denkbar.
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Damit die Massen der Materialien der Hullrohre und Einbauten und des Urans erhalten
bleiben und gleichzeitig das verfligbare Volumen vollstandig ausgeschopft wird, kon-
nen nur ca. 61,265 % der vorhandenen Uranmasse zu UO3;x2H,O korrodieren. Die
restliche Uranmasse liegt weiterhin als UO, vor. Insgesamt verteilt sich das verfligbare
Volumen prozentual wie folgt auf die einzelnen Komponenten: UO, 13,516 %,
UO3x2H,0 53,063 %, und Materialien der Hillrohre und Einbauten 33,421 %.

In den Kritikalitatsrechnungen wurden beide Varianten (Massenerhaltung fir die Mate-
rialien der Hillrohre und Einbauten; ja oder nein) mit einer homogenen Spaltstoffvertei-
lung sowie mit mehreren heterogenen Spaltstoffverteilungen mit jeweils unterschiedli-
chen geometrischen Konfigurationen modelliert. In allen betrachteten Fallen wurde die

Massenerhaltung fur Uran beibehalten.

Bei der homogenen Spaltstoffverteilung wird das gesamte frei verfligbare Volumen, ein
zylindrischer Hohlraum mit einem Radius von 34,5 cm und einer Héhe von 459,8 cm,
mit einer homogenen Mischung aus den Materialien von Hullrohren und Einbauten und
dem Spaltstoff UO, und/oder dem Korrosionsprodukt des Spaltstoffs UO3;x2H,O aufge-
fullt. In der Variante mit Massenerhaltung fur die Materialien der Hullrohre und Einbau-
ten (HRM+EBM) werden sowohl der Spaltstoff als auch sein Korrosionsprodukt Meta-
schoepit in der homogenen Mischung modelliert. Im anderen Fall ist dazu nur das Kor-
rosionsprodukt erforderlich. In Abb. 2.6 verdeutlichen Schnitte senkrecht und parallel

zur Behalterachse die geometrische Modellierung.
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Abb. 2.6 Geometriemodell ‘Trennflache im Zylinder'. Schnittebenen senkrecht

(linkes Bild) und parallel (rechtes Bild) zur Behalterachse

Im Fall der heterogenen Spaltstoffverteilungen wird der Behalterinnenraum mit mehre-
ren Zonen mit Spaltstoff, korrodiertem Spaltstoff und Materialien aus Hullrohren und
Einbauten ausgefullt. Wird die Massenerhaltung fur die Materialien aus Hullrohren und
Einbauten eingehalten, so sind drei Zonen, jeweils eine fir UO3;x2H,0, UO, und die
Materialien aus Hiullrohren und Einbauten, notwendig. Wird auf diese Randbedingung

verzichtet, dann geniigen zwei Zonen, weil UO, nicht erforderlich ist.

In den Kritikalitdtsrechnungen zu den heterogenen Spaltstoffverteilungen wurden ver-

schiedene geometrische Modelle verwendet:

e Geometrie der ‘Seriell angeordneten Zylinder': Die Zonen werden durch Zylin-
der mit einheitlichem Radius (34,5 cm) aber unterschiedlicher, dem jeweiligen
Zonenvolumen geschuldeter Lange, dargestellt. Die Zylinder werden hinterei-
nander (seriell) zentriert auf der Behalterachse ausgerichtet.

o Geometrie der ‘Zylinderschalen’: Die Zonen werden durch Zylinderschalen mit
einheitlicher Lange (459,8 cm) aber unterschiedlichen, vom jeweiligen Zonen-

volumen abhangigen Zylinderinnen- und aufenradien aufgebaut.

In Abb. 2.7 werden die Geometriemodelle der ‘Seriell angeordneten Zylinder* (linkes

Bild) und der ‘Zylinderschalen' gegentibergestellt. Die Farbzuweisung ist fiur beide Bil-
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der identisch. Die Abklrzung ‘HRM+EBM' steht fiir eine homogene Mischung aus Huill-
rohrmaterial und Material der Einbauten.

> U03X2H20

/UOZ\

L HRM + EB“\*
/Innenbehé|tel\\

\

Versatzmaterial v

\

NN

— Aussenbehaltet

A

Abb. 2.7 Vergleich der Geometriemodelle ‘Seriell angeordneten Zylinder* und
‘Zylinderschalen’ (rechtes Bild) mit Zonen fur UO2 und UO3x2H20.

Querschnitt parallel zur Behalterachse (heterogene Spaltstoffverteilung)

Tab. 2.5 listet die Resultate der Kritikalitatsrechnungen zu einem POLLUX-Behalter mit
intaktem Innenbehalter aber vollstandig korrodierten Brennstdben und Einbauten auf.
Die Ergebnisse sind nach Spaltstoffverteilungen und nach den verwendeten Geomet-
riemodellen geordnet. Aulerdem werden die jeweiligen Beladungen mit Spaltstoff bzw.
Spaltstoffkombinationen angegeben. Die Spalte ‘MEH HRM+EBM* informiert, ob fur
den betreffenden Fall Massenerhaltung fir die Materialien aus Hullrohrmaterial und
Einbauten (HRM+EBM) gegeben ist. Die Massenerhaltung fir Uran ist in jedem Fall
gewahrleistet.



Tab. 2.5 Ergebnisse der Kritikalitatsrechnungen zum POLLUX-Behalter mit
korrodierten Brennstdben und Einbauten bei Verwendung von

unterschiedlichen Geometriemodellen und Brennstoffverteilungen.

MEH 4,0 % *°U 4,2 % U
Spgltﬁtoﬁ- Spaltstoff HRM+ | Geometrie . _
verteilung EBM Kest Sigma Keit Sigma
Homogen UO,+U0O3x2H,0 ja Zylinder 0,74402 | 0,00021 | 0,75852 | 0,00023
Homogen UO3x2H,0 nein Zylinder 1,01640 | 0,00032 | 1,02961 | 0,00027
Seriell ange-
Heterogen UO3x2H,0 nein ordnete Zy- | 1,23075 | 0,00033 | 1,23869 | 0,00032
linder
Heterogen UO5x2H,0 nein Zylinder--1 4 51590 | 0,00035 | 1,22153 | 0,00033
schalen
Seriell ange-
Heterogen UO,/ UO3x2H,0 ja ordnete Zy- | 1,22761 | 0,00032 | 1,23498 | 0,00040
linder
Heterogen | UO,/ UO3x2H,0 ja Zylinder-—1 4 10623 | 0,00031 | 1,10434 | 0,00030
schalen
UO3x2H,0 / . Trennflache
Heterogen UO,+(HRM+EBM) ja im Zylinder 1,15292 | 0,00038 | 1,16126 | 0,00032

Die in Tab. 2.5 zusammengestellten Ergebnisse kénnen auf der Grundlage der hier

vorgestellten Rechenmodelle wie folgt interpretiert werden:

Bei homogenen Spaltstoffverteilungen mit Beimischungen von Materialien aus Hull-
rohrmaterial und Einbauten (HRM+EBM) wurden keine Multiplikationsfaktoren tber 1,0
berechnet, wenn Massenerhaltung nicht nur flir den Spaltstoff sondern auch fir
(HRM+EBM) angenommen wird. Erst nach Aufgabe der Randbedingung ‘Massenerhal-
tung fir HRM+EBM' und Auffullung des so frei werden Volumenanteils mit einem Kor-
rosionsprodukt des Spaltstoffs (UO;x2H,0) wird fur das System ein Multiplikationsfak-

tor groRer als 1,0 berechnet.

Im Gegensatz dazu Uberschritten die effektiven Multiplikationsfaktoren aller hier be-
trachteter heterogener Spaltstoffverteilungen den Wert eins, ungeachtet davon, ob die
Massenerhaltung fir HRM+EBM beibehalten wurde oder nicht. Es zeigte sich aller-
dings, dass der Einfluss der Einhaltung der Randbedingung ‘Massenerhaltung fiir
HRM+EBM' auf den effektiven Multiplikationsfaktor stark vom jeweiligen Geometriemo-
dell abhangt. Wahrend der Verzicht auf die Massenerhaltung fir HRM+EBM beim Mo-
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dell der ‘Seriell angeordneten Zylinder' nur zu Zunahmen des effektiven Multiplikations-
faktors um ca. 0,30 % flhrt, sind es im Fall des Modells der ‘Zylinderschalen‘ etwa
9,6 %. Letzteres durfte auf den geringeren raumlichen Abstand zwischen den Spalt-
stoffzonen und der Zone mit HRM+EBM beim Modell der ‘Zylinderschalen' und der
daraus resultierenden besseren neutronenphysikalischen Ankopplung zwischen diesen
Zonen zurtckzufuihren sein. Eine Vernachlassigung der Randbedingung ‘Massenerhal-
tung fir HRM+EBM' mit der damit verbundenen Abnahme dieser Materialien (auch von
Neutronenabsorbern wie beispielsweise Bor) hat in diesem Fall grofere Auswirkungen
auf den effektiven Multiplikationsfaktor als beim Modell der ‘Seriell angeordneten Zylin-
der'.

Im Szenario 1b wurden Multiplikationsfaktoren tber 1,0 bei jedem der beiden betrach-
teten Subszenarien (‘Homogene und heterogene Spaltstoffverteilungen im korrodierten
POLLUX-Innenbehélter und ‘Korrodierter Spaltstoff und korrodierte Einbauten im intak-
ten Innenbehdlter?) sowohl fir homogene als auch fir heterogene Spaltstoffverteilun-
gen berechnet, wobei sich die heterogenen Spaltstoffanordnungen im Vergleich zu den

homogenen Anordnungen als die deutlich reaktiveren erwiesen haben.

233 Kritikalitatsrechnungen zu Szenario 1c: Korrodierter Spaltstoff im

intakten Behalter (Beladung mit frischem Brennstoff)

Die Brennstabkokille BSK-3 weist bei einem Innendurchmesser von 33 cm eine Innen-
hohe von 488 cm auf. Die Behalterwand aus Eisen hat allseitig eine Dicke von 5 cm.
Der Behalter wird als allseitig von einer 100 cm dicken Schicht aus Versatzmaterial
umgeben modelliert. Das Szenario 1c basiert darauf, dass sich im Inneren der struktu-
rell intakten BSK-3-Brennstabkokille nach Korrosion von Hillrohren und Spaltstoff ho-
mogene Gemische aus Spaltstoff, Hullrohrmaterial und Wasser bilden. Die BSK-3 wird

in vertikalen Bohrléchern, d. h. aufrecht stehend, eingelagert

Im hier betrachteten Rechenmodell wird das gesamte Behalterinnenvolumen mit ver-
schiedenen Materialzonen unterschiedlicher Mischungsverhaltnisse aufgefillt. Die akti-
ve Lange des Brennelements (390 cm) wird in zehn vertikal angeordneten zylindri-
schen Zellen mit einer einheitlichen Hohe von je 39 cm und einem Durchmesser von
33 cm aufgeteilt. Diese zehn Zellen enthalten homogene Spaltstoff-Hullrohrmaterial-
Wasser-Gemische mit von Zelle zu Zelle unterschiedlichen, aber innerhalb einer Zelle

konstanten Spaltstoffdichten; dabei wird wegen mdglicher schwerkraftbedingter Auf-
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konzentrierungsprozesse ein vertikaler Dichtegradient fir den Spaltstoff angenommen
(Zunahme der Spaltstoffdichte mit abnehmender Héhe in der Brennstabkokille wegen
vertikaler Endlagerung der BSK-3-Brennstabkokille). Weiterhin wurde in den einzelnen
Zonen das Verhaltnis der Dichten zwischen Hullrohrmaterial und Spaltstoff unter Ge-
wahrleistung der Massenerhaltung konstant gehalten, sodass im homogenen Spalt-
stoff-Wasser-Hullrohrmaterial-Gemisch mit wachsender Spaltstoffdichte auch die Hull-
rohrmaterialdichte zunimmt. Entsprechend nimmt der nach dem Prinzip der Restwas-
seraufflllung bestimmte Wasseranteil ab, sodass in den untersten Spaltstoffzonen mit
den gréflten Dichten von Spaltstoff und Hullrohrmaterial kein Wasser mehr vorhanden
ist. Die Reaktivitat des Systems wird in diesem Modell maRgeblich von den hoher lie-
genden Spaltstoffzonen mit niedrigerer Spaltstoffdichte aber héherem Wasseranteil

bestimmt.

Das Rechenmodell enthalt zusatzlich zu den zehn Spaltstoffzellen noch drei Zellen mit
nichtaktivem Material. Zwei davon schliel3en sich oben und unten direkt an die Spalt-
stoffzellen an und beinhalten homogene Mischungen aus Hullrohrmaterial und Wasser
(HRM+H,0). Diese Zellen weisen bei einem Durchmesser von 33 cm Hoéhen von
31,4 cm (untere Zelle) bzw. 19,4 cm (obere Zelle) auf. Damit entsprechen diese Hohen
den Langen der nichtaktiven Brennstabenden. Die Hullrohrmaterialdichten in den bei-
den Zellen wurden so gewahlt, dass fir das Hullrohrmaterial Massenerhaltung gege-
ben ist. Die letzte Zelle (Héhe 47,2 cm, Durchmesser 33 cm) ist mit reinem Wasser
gefullt und bildet den oberen Abschluss im Behalterinnenraum der BSK-3-

Brennstabkokille.

Abb. 2.8 zeigt eine schematische Darstellung des Dreizehn-Zonen-Modells mit zehn
Spaltstoffzonen, zwei Zonen mit einem homogenen Gemisch aus Hullrohrmaterial

(HRM+H;0) und einer Zone mit reinem Wasser.
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Abb. 2.8 Schematische Darstellung des Dreizehn-Zonen-Modells fir die BSK-3-

Brennstabkokille

Mit diesem Modell wurden die effektiven Multiplikationsfaktoren fiir sieben Falle mit
unterschiedlichen Ausgangswerten fir die Spaltstoffdichte in der obersten Spalt-

stoffzone (minimale Spaltstoffdichte) ermittelt.

In Tab. 2.6 sind fir die betrachteten Falle die minimalen und maximalen Spaltstoffdich-
ten in der obersten und untersten Spaltstoffzone, die jeweiligen Schrittweiten in der
Spaltstoffdichte pro Zone sowie die effektiven Multiplikationsfaktoren K¢ und Stan-
dardabweichungen bei U235-Anreicherungen von 4,0 % und 4,2 % aufgelistet.
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Tab. 2.6

Ergebnisse der Kritikalitatsrechnungen zum Dreizehn-Zonen-Modell des
BSK-3 Behaltermodells

Minimale Urandichte | 75 1,00 1,25 1,50 1,75 2,00 3.00
gU/cm
Maximale Urandichte | g 105 | ggoo | 8ea2 | 8392 | 8142 | 7.892 | 6,892
gU/cm
Dichteschrittweite | 935 | gg77 | 0821 | 0766 | 0710 | 0655 | 0432
gU/cm
Anreicherung 4,0 %
235
U
keg 1,00596 | 1,00787 | 1,00942 | 1,00850 | 1,00437 | 0,99650 | 0,93961
Sigma 0,00043 | 0,00038 | 0,00046 | 0,00046 | 0,00038 | 0,00038 | 0,00038
Anreicherung 4,2 %
235U
Ker 101610 | 1,01720 | 1,01898 | 1,01820 | 1,01357 | 1,00552 | 0,94768
Sigma 0,00042 | 0,00039 | 0,00044 | 0,00035 | 0,00041 | 0,00038 | 0,00038

Aus Tab. 2.6 ist ersichtlich, dass Multiplikationsfaktoren groRer 1,0 fir das Dreizehn-
Zonen-Modell der BSK-3 Uber einen weiten Bereich an Spaltstoffverteilungen im Behal-
terinneren berechnet werden. Dies zeigt das Werteintervall flir die minimale Urandichte
in der obersten Spaltstoffzone, in dem kritische Konfigurationen gefunden wurden.
Nach den bereits erlauterten Modellvoraussetzungen kann die minimale Urandichte in
der obersten Spaltstoffzone als grundlegender Modellparameter angesehen werden.

Besagtes Werteintervall reicht von etwa 0,75 gU/cm?® bis naherungsweise 2 gU/cm®.

Die untere Intervallgrenze wird durch die Modellannahmen begrenzt, weil eine weitere
Reduzierung der Urandichte in der obersten Spaltstoffzone zu einer maximalen Uran-
dichte in der untersten Spaltstoffzone oberhalb der theoretisch maximal mdglichen
Urandichte im Spaltstoff fihren wirde. Die obere Intervallgrenze wird bestimmt durch
das Moderationsverhalten: Eine Vergrdéfierung der minimalen Urandichte verringert
signifikant den Wasseranteil und verschlechtert damit die Moderation in den fir die

Reaktivitat des Systems relevanten oberen Spaltstoffzonen.

In der Tab. 2.7 sind die Urandichten und die relativen Anteile an der Gesamtzahl der
Spaltungen fur jede einzelne der zehn Spaltstoffzonen aufgelistet. Zone 1 entspricht
dabei der obersten Spaltstoffzone mit der niedrigsten Urandichte und Zone 10 der un-
tersten mit der groten Dichte. Die Uber alle zehn Spaltstoffzonen gemittelte Urandich-
te betragt dabei 4,9461 gU/cm®.
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Tab. 2.7 Urandichten und relative Anteile an den Spaltungen pro Spaltstoffzone fiir
das Dreizehn-Zonen-Modell mit einer minimalen Urandichte von

1,25 gU/cm?® in der obersten Spaltstoffzone.

Spaltstoffzone Urandichte gU/cm?® Relativer Anteil an Spaltungen %

1 1,2500 29,013
2 2,0714 46,782
3 2,8927 20,467
4 3,7141 3,462
5 4,5354 0,267
6 5,3568 0,009
7 6,1781 0,000
8 6,9995 0,000
9 7,8208 0,000
10 8,6422 0,000

Summe 100,000

Tab. 2.7 verdeutlicht, dass die oberen Spaltstoffzonen mit relativ geringer Urandichte
wie erwartet malgebend fur die Reaktivitat sind. Wahrend in den oberen drei Zonen
mehr als 96 % aller Spaltungen stattfinden, werden in den unteren vier Zonen keine
Spaltungen registriert. Das Maximum der Spaltratendichteverteilung liegt in der Spalt-

stoffzone 2.

Zu Vergleichszwecken wurden die effektiven Multiplikationsfaktoren fiir eine Beftillung
des gesamten Innenraums der Brennstabkokille mit einer homogenen Mischung aus
Spaltstoff, Wasser und, optional, Hullrohrmaterial ermittelt. Dabei wurde fur den Spalt-
stoff Massenerhaltung angesetzt, was zu einer Uber den Behalterinnenraum gemittel-
ten Urandichte von 3,9528 g U/cm? filhrt. Die Ergebnisse der Rechnungen sind in der

Tab. 2.8 zusammengestellt.
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Tab. 2.8 Effektive Multiplikationsfaktoren und zugehdrige Standardabweichungen fiir
die Brennstabkokille BSK-3 bei einer vollstandigen Beflllung mit einer

homogenen Spaltstoff-Wasser-Mischung mit und ohne Hullrohrmaterial

Urandichte | Mischung be- | Anreicherung 4 % **U | Anreicherung 4,2 % **U
g Ulcm?® steht aus K Sigma Ko Sigma
3,9528 UO,+HRM+H,O | 0,89117 0,00037 0,89859 0,00039
3,9528 UO,+H,0 0,99797 0,00041 1,00533 0,00038

Aus Tab. 2.8 ist ersichtlich, dass Kritikalitat bei einer homogenen Verteilung des Spalt-
stoff-(Hullrohrmaterial)-Wasser-Gemisches im Inneren der Brennstabkokille BSK-3 nur
fur 2°U-Anreicherungen von 4,2 % und bei Vernachlassigung des Hillrohrmaterials

rechnerisch maglich ist.

234 Kritikalitatsrechnungen zu Szenario 2a: POLLUX-Behalter mit korro-
diertem Innenbehalter und Stabgitter-Aufweitung (Beladung mit un-

bestrahltem Brennstoff)

In diesem Szenario wird angenommen, dass Innenbehalter und Einbauten vollstandig
zu nicht stéchiometrischem porésem Fe(OH); korrodiert sind, wobei durch Einlagerung
von Wasser in die Poren ein reaktiveres Moderationsverhaltnis erreicht wird. Der Au-
Renbehalter mit einem Innenradius ca. 50,6 cm und einer Wandstarke von etwa 27 cm
wird bei diesen Untersuchungen, ebenso wie das durch Korrosionsprozesse und die
dabei entstehenden Korrosionsprodukte aufgeweitete Brennstabgitter, als intakt ange-

nommen.

Nach dieser Modellvorstellung sollen sowohl die Brennstabe als auch die hexagonale
Gitterstruktur erhalten bleiben und die 2360 Brennstabe sich gleichmaRig auf die deut-
lich vergroRerte Querschnittsflache (Innenradius des AuRenbehalters 50,6 cm) vertei-
len. Die Gitterschrittweite steigt damit von vorher 1,333 cm auf 1,9838 cm. Der verblei-
bende Leerraum im Behalter wird vollstandig mit Fe(OH); ausgeflllt. Die Wasserein-
lagerung in den Poren des Fe(OH); wurde durch eine homogene Mischung von
Fe(OH); und H,O unter Beachtung des Prinzips der Restwasserauffillung (Volumen-
anteile von Fe(OH); und H,O ergénzen sich zu 1,0) modelliert. Im Rahmen dieses
Szenarios wurde als erste Naherung nur fir den Brennstoff und das Hullrohrmaterial
Massenerhaltung unterstellt. Vom Material der Einbauten und des Innenbehalters wur-

de wegen der Volumenanderung beim Korrosionsprozess (theoretische Dichte Fe(OH);
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3.120 g/cm?®) nur ein Teil der Eisenmasse im Korrosionsprodukt Fe(OH); beriicksichtigt.
Maximal (Wasseranteil 0 % bei homogener Mischung von Fe(OH); und H,O) konnten
ca. 27,78 % der Massen der Einbauten und des Innenbehélters erfasst werden, wobei

dieser Prozentsatz mit steigendem Wasseranteil abnahm.

Bei der Durchfihrung der Kritikalitatsrechnungen wurde der Volumenanteil des
Fe(OH); schrittweise von 1 auf 0 verringert und der des Wassers entsprechend von 0
auf 1 erhoht. Fur jeden dieser Schritte wurden die effektiven Multiplikationsfaktoren fur
23E’U-Anreicherungen von 4,0 % und 4,2 % ermittelt. Dabei wurden zwei Falle unter-
schieden: Im ersten Fall wurde als Fullmaterial zwischen den Brennstdben ausschliel3-
lich Fe(OH); ohne Beimengungen von anderen Bestandteilen der Einbauten und des
Innenbehalters verwendet. Im zweiten Fall wurden diese Bestandteile gemald ihrer

Massenrelation zu Eisen im nicht korrodierten Zustand dem Fe(OH); beigeflgt.

In Abb. 2.9 sind die Rechenergebnisse fiir 2°U-Anreicherungen von 4,0 % und 4,2 %,
sowie fur Fe(OH); ohne Beimischung als auch mit Beimischung der Bestandteile aus
Einbauten und Innenbehalter wie Cr, Ni, Mn, B usw. dargestellt. In der Abb. 2.9 sind
die Datensatze entsprechend gekennzeichnet. Beispielsweise werden mit ‘4 % 2*°U,
Fe(OH);' Rechnungen zu einer ?**U-Anreicherung von 4 % mit reinem Fe(OH); als
Fillmaterial bezeichnet. ‘4,2 % 2*U, Fe(OH)3+Mat' hingegen steht fiir eine 2*°U-
Anreicherung von 4,2 % mit einer homogenen Mischung aus Fe(OH); und den Be-

standteilen aus Einbauten und Innenbehalter als Fullmaterial.
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Abb. 2.9 Effektive Multiplikationsfaktoren fir einen POLLUX-Behélter mit korro-
diertem Innenbehalter und aufgeweitetem Brennstabgitter in Abhangig-

keit vom Wasseranteil im Korrosionsprodukt Fe(OH)s.

Aus Abb. 2.9 ist ersichtlich, dass bei diesem Modell, unabhangig von Anreicherung,
Wasseranteil oder Beimischung von Material aus Einbauten und Innenbehalter, fast
immer ein kritischer Zustand erreicht werden kann. Dies ist auf die VergroRerung des
Moderatorvolumens um einen Faktor von ca. 3,96 bei der Aufweitung des Brennstab-
gitters zuriickzufiihren. Lediglich bei einer 2°U-Anreicherung von 4,0 % fiir Fe(OH); mit
Beimischungen von Materialien aber ohne Wasseranteil tritt ein effektiver Multiplikati-
onsfaktor von 0,99883 + 0,00023 auf. Bei einem Wasseranteil von einem Volumen-
prozent steigt der Multiplikationsfaktor auf 1,00183 + 0,00023.

Bei Wasseranteilen bis etwa 60 % wird der effektive Multiplikationsfaktor mehr vom
Vorhandensein der Beimischungen zum Fe(OH); als vom Anreicherungsgrad be-
stimmt. Mit zunehmenden Wasseranteilen und damit abnehmenden Beimischungen
von Material aus Einbauten und Innenbehalter wird der Anreicherungsgrad dominant
und bei einem Wasseranteil von 100 % gehen die Kurven mit gleicher Anreicherung

ineinander Uber.
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23.5 Kritikalitatsrechnungen zu Szenario 2b: Brennstabkokille BSK-3 mit
korrodierendem Behilter und Stabgitter-Aufweitung (Beladung mit

unbestrahltem Brennstoff)

Nach der Modellvorstellung dieses Szenarios korrodiert der Behalter der BSK-3-
Brennstabkokille zu nicht stéchiometrischem porésem Fe(OH)s;, wobei sowohl die
Brennstabe als auch die hexagonale Gitterstruktur erhalten bleiben. Die 708 Brennsta-
be verteilen sich wahrend des an der Behalterinnenwand beginnenden Korrosionspro-
zesses sukzessive und gleichmaRig auf die im Verlauf des Korrosionsprozesses gro-
Rer werdende verfligbare Querschnittsflache des Behalters, sodass sich die Gitter-
schrittweite des Brennstabgitters von 1,181 cm zu Beginn des Korrosionsprozesses
(Radius der verfigbaren Querschnittsflache 16,5 cm) bis zu 1,539 cm nach vollstandi-
ger Korrosion des BSK-3-Behalters (Radius der verfligbaren Querschnittsflache und
Aulenradius des Behalters 21,5 cm) vergréRert. Der verbleibende Leerraum zwischen

den Brennstaben wird als vollstandig mit Fe(OH); ausgefullt modelliert.

Bei der Durchfuhrung der Kritikalitdtsrechnungen wurde die Wandstarke des BSK-3-
Behalters von innen her schrittweise reduziert und die Brennstabe aquivalent zu Kapi-
tel 2.3.4 in hexagonaler Anordnung gleichmaRig in der verfigbaren Querschnittsflache
verteilt. Fiir jeden dieser Schritte wurden die effektiven Multiplikationsfaktoren fiir 2°U-
Anreicherungen von 4,0 % und 4,2 % ermittelt. Dabei wurden zwei Falle unterschie-
den: Im ersten Fall wurde als Fullmaterial zwischen den Brennstaben Fe(OH); ohne
weitere Beimengung, im zweiten Fall wurde eine homogene Mischung aus Fe(OH);
(80 Vol%) und H,0 (20 Vol%) angesetzt.

Im Rahmen dieses Szenarios konnte nur fur den Brennstoff und das Hullrohrmaterial
Massenerhaltung gewahrleistet werden. Vom Material der BSK-3-Brennstabkokille
wurde wegen der Volumenanderung beim Korrosionsprozess (theoretische Dichte von
Fe(OH); 3.12 g/lcm®) nur ein Teil im Korrosionsprodukt Fe(OH); beriicksichtigt. Dieser
Teil der erfassten korrodierten Behaltermasse nahm mit zunehmender Korrosion des
Behalters ab und sank bei vollstandiger Korrosion des BSK-3-Behalters auf einen Wert
von ca. 30,348 % fir Fe(OH); ohne H,O, bzw. auf 24,278 % fir Fe(OH); mit einem
Anteil von 20 Vol% H,0.

Unterstellt man am BSK-3-Behalter einen kontinuierlich fortschreitenden Korrosions-
prozess mit einer konstanten Korrosionsrate, dann kann eine eindeutige Zuordnung

zwischen dem Status der Korrosion und der daflir erforderlichen Zeit hergestellt wer-
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den. In diesem Fall wurde von einer Korrosionsrate von 10 ym/a /GMA 09/ ausgegan-
gen. Dabei betragt die Zeitspanne fir eine vollstandige Korrosion des BSK-3-Behalters

5000 a vom Beginn des Wasserzutritts an gerechnet.

In Abb. 2.10 ist fir die BSK-3-Brennstabkokille die Abhangigkeit des effektiven Multi-
plikationsfaktors vom fortschreitenden Korrosionsprozess dargestellt. Ausgehend vom
Zeitpunkt des Wasserzutritts zur BSK-3-Brennstabkokille wird die Umwandlung von
Behaltermaterial zum Korrosionsprodukt Uber die Korrosionsrate von 10 ym/a mit der
seitdem abgelaufenen Zeit verknlpft. Betrachtet wurden U235-Anreicherungen von
4,0 % und 4,2 %. Fur das Korrosionsprodukt Fe(OH); wurden Wasseranteile von 0 und
20 Vol% untersucht.

K. flir BSK-3-Kokille bei Korrosion des Behalters und
Stabgitteraufweitung
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Abb. 2.10 Zeitliche Entwicklung der effektiven Multiplikationsfaktoren keff bei einer
BSK-3-Brennstabkokille im Modell der Stabgitter-Aufweitung im Verlauf

des Korrosionsprozesses

Aus Abb. 2.10 geht hervor, dass die effektiven Multiplikationsfaktoren fur alle unter-
suchten Systeme mit fortschreitendem Korrosionsgrad ansteigen und dass sie inner-
halb der fur die vollstandige Korrosion des Behalters angenommenen Zeitspanne von
5000 Jahren den Wert 1,0 erreichen bzw. Uberschreiten. Bei den reaktiveren Systemen
(Korrosionsprodukt Fe(OH); + 20 Vol% H,0) erfolgt dies zu einem friheren Zeitpunkt
(nach etwa 4200 Jahren bei 4,2 % Anreicherung, bzw. nach ca. 4400 Jahren bei 4,0 %
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Anreicherung) und bei den Systemen mit Fe(OH); ohne Wasseranteil zu spateren Zeit-
punkten (nach ca. 4700 Jahren bei 4,2 % Anreicherung, bzw. nach etwa 5000 Jahren
bei 4,0 % Anreicherung).

2.3.6 Zusammenfassung der Kritikalitatsanalysen

Die Untersuchungen zur Kritikalitatssicherheit beziehen sich in beiden hier betrachte-
ten Szenarien auf zwei unterschiedliche Typen von Endlagerbehaltern, namlich die
Brennstabkokille BSK-3 und den POLLUX-Behalter. In der Brennstabkokille BSK-3
kénnen die vereinzelten Brennstdbe von bis zu drei, im POLLUX-Behalter von bis zu
zehn DWR-Brennelementen untergebracht werden. Als Spaltstoff wurde in den hier
durchgeflhrten, den probabilistischen Szenarienanalysen als Voruntersuchung voran-
gestellten Betrachtungen unbestrahltes UO, mit einer Anreicherung von 4,0 bzw. 4,2 %

2% angenommen.

Abweichend von friheren Analysen /GMA 09/ wird hier eine Migration von Spaltstoff in
Bereiche aulerhalb des Behalters (ehemaliges Szenario 3) nicht weiter verfolgt, da
aktuellere geochemische Berechnungen /CAN 10/ zeigen, dass wahrend des Betrach-
tungszeitraums eine hinsichtlich Kritikalitat signifikante Aufkonzentrierung von Brenn-

stoff im Behalternahfeld nicht zu erwarten ist.

In den neu definierten und erganzten Szenarien 1b und 2a wurden sowohl Falle mit
und ohne Korrosion des Innenbehalters des POLLUX-Behalters betrachtet. Der Au-
Renbehalter bleibt in jedem dieser Szenarien intakt. Sowohl fur die Brennstabkokille
BSK-3 als auch fir den POLLUX-Behalter wurden Szenarien mit Korrosion von Brenn-
stdben und Spaltstoff (erweiterte Szenarien 1b und 1c) als auch mit Korrosion an ei-
nem Behalter bei gleichzeitiger Aufweitung des Brennstabgitters (erweiterte Szenarien

2a und 2b) untersucht.

Die Kritikalitdtsrechnungen zu den Szenarien mit Korrosion von Spaltstoff und Behal-
termaterialien zeigen, dass Kritikalitat sowohl bei der Brennstabkokille BSK-3 als auch
beim POLLUX-Behalter mdglich ist. Bei beiden Behaltertypen begtnstigen heterogene
Spaltstoffanordnungen das Auftreten von Kritikalitdt mehr als homogene. Bei der
Brennstabkokille BSK-3 ist die Reaktivitdt des Systems durch eine homogene Spalt-
stoffverteilung signifikant reduziert, und kann bei Berlicksichtigung von Hullrohrmateria-

lien rechnerisch ausgeschlossen werden. Auch im Fall des POLLUX-Behalters fihrt die
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Miteinbeziehung von Restmaterialien aus der Korrosion der Einbauten und Huillrohre
(z. B. Cr, Ni, usw.) zu einer deutlichen Verringerung der Reaktivitat, wobei homogene

Spaltstoffverteilungen davon wesentlich ausgepragter betroffen sind als heterogene.

Die in den Szenarien 2a und 2b untersuchte Aufweitung des Stabgitters mit intakten
Brennstaben nach Behalterkorrosion fihrt sowohl bei der Brennstabkokille BSK-3 als
auch beim POLLUX-Behalter mit sehr hoher Wahrscheinlichkeit zur Kritikalitat. Beimi-
schungen von Restmaterialien aus der Korrosion der Einbauten und des Innenbehal-

ters (nur bei POLLUX-Behalter) haben darauf nur sehr geringen Einfluss.

24 Probabilistische Analysen

Eine der Aufgabenstellung im vorliegenden Vorhaben bestand, darin, die Anwendung
probabilistischer Methoden auf die Frage nach der moglichen Entstehung einer Kritika-
litdt in der Nachverschlussphase eines Endlagers weiter zu entwickeln. Zu diesem
Zweck wurde das bereits in /GMA 09/ beschriebene mathematische Modell der Mar-
kov-Prozesse verwendet und durch Modifikation der Eingangsparameter und Verande-
rungen an der Auswahl der Szenarien ausgebaut. So wurden in diesem Vorhaben die
Analysen einerseits auf zusatzliche Szenarien wie die Behandlung der Brennstab-
kokille BSK-3 sowie Behalterbeladungen mit frischem Brennstoff ausgeweitet und an-
dererseits wurde ein Szenario, die selektive Aufkonzentrierung von Uran im Versatz-

material des Behélternahfeldes, aus der Betrachtung entnommen.

241 Modifikation von Eingangsparametern

Die oben beschriebenen Veranderungen bei den Eingangsparametern und Szenarien
machen Anpassungen bei den Referenzwerten und Unsicherheiten der Parameter er-
forderlich. In den Tabellen Tab. 2.9 bis sind Referenzwerte und Unsicherheiten der
Parameter der modifizierten Szenarien sowie, zu Vergleichszwecken, die der alten

Szenarios aus /GMA 09/ aufgelistet.
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Tab. 2.9

Referenzwerte und Unsicherheiten der Parameter des urspriinglichen Szenario 1 nach /GMA 09/

POLLUX, Abbrand

(GRS-A-3486)

P# Parameter Name Referenzwert Unsicherheit Typ Unsicherheit Wert 1  Unsicherheit Wert 2 Kommentar
1 Korrosionsrate 10 ym/a Histogramm 75% (0,1; 10) yum/a 25% (10; 100) ym/a Wandstéarke 50 cm
2 Kein Selbstverschluss 0,1 Histogramm 75% (0; 0,1) 25% (0,1; 1,0)
3 Erhéhte Mg-Konz. 0,3 Gleichverteilung U(0,2; 0,4)
4 Schutziberzug halt 0,15 Gleichverteilung u(0,1; 0,2)
5 Separation Ak/Sp 0,8 Gleichverteilung U(0,7; 0,9)
6 Immobilisierung Ak 0,75 Gleichverteilung U(0,6; 0,9)
7 Zeitdauer Immo-Ak 5500 a Gleichverteilung U(1000; 10 000) a
8 Tertiare. Phasen 0,8 Gleichverteilung u(0,7; 0,9)
Zeitdauer Tert. Pha-
9 sen 5500 a Gleichverteilung U(1000; 10 000) a
10 Auff. mit Tert. Ph. 0,7 Gleichverteilung U(0,6; 0,8)
11 Geeignete Geom. 0,1 Gleichverteilung U(0,05; 0,15)
12 Zeitdauer krit. H/U 35000 Gleichverteilung U(10 000; 60 000)
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Tab. 2.10 Referenzwerte und Unsicherheiten der Parameter des modifizierten Szenario 1a

POLLUX, Abbrand

P# Parameter Name Referenzwert Unsicherheit Typ Unsicherheit Wert 1  Unsicherheit Wert 2 Kommentar
1 Korrosionsrate 10 ym/a Histogramm 75% (0,1; 10) ym/a 25% (10; 100) ym/a Wandstérke 50 cm
1b Keine Kompaktierung 0,6 Gleichverteilung U(0,4; 0,8) Gebirgsdruck
2 Kein Selbstverschluss 0,1 Histogramm 75% (0; 0,1) 25% (0,1; 1,0)
3 Erhéhte Mg-Konz. 0,3 Gleichverteilung U(0,2; 0,4) standortabhangig
4 Schutziiberzug halt 0,15 Gleichverteilung U(0,1; 0,2) Bevorzugte BS-Korr.
5 Separation Ak/Sp 0,8 Gleichverteilung U(0,7; 0,9)
6 Immobilisierung Ak 0,75 Gleichverteilung U(0,6; 0,9)
7 Zeitdauer Immo-Ak 5500 a Gleichverteilung U(1000; 10 000) a
8 Tertiare Phasen 0,8 Gleichverteilung U(0,7; 0,9)
Zeitdauer Tert. Pha-
9 sen 5500 a Gleichverteilung U(1000; 10 000) a
9b Absorberverlust 0,7 Gleichverteilung U(0,6; 0,8) (BSK-3: kein Bor)
10 Auff. mit Tert. Ph. 0,7 Gleichverteilung U(0,6; 0,8)
11 Geeignete Geom. 0,1 Gleichverteilung U(0,05; 0,15) mit 9b korreliert
12 Zeitdauer krit. H/U 35000 Gleichverteilung U(10 000; 60 000) mit 1b antikorreliert
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Tab. 2.11 Referenzwerte und Unsicherheiten der Parameter des modifizierten Szenario 1b

POLLUX, unbestrahlit
4,2%

P# Parameter Name Referenzwert Unsicherheit Typ Unsicherheit Wert 1  Unsicherheit Wert2 Kommentar
1 Korrosionsrate 10 ym/a Histogramm 75% (0,1; 10) ym/a 25% (10; 100) ym/a Wandstérke 50 cm
1b Keine Kompaktierung 0,6 Gleichverteilung U(0,4; 0,8) Gebirgsdruck
2 Kein Selbstverschluss 0,1 Histogramm 75% (0; 0,1) 25% (0,1; 1,0)
3 Erhéhte Mg-Konz. 0,3 Gleichverteilung U(0,2; 0,4) standortabhangig
4 Schutziiberzug halt 0,15 Gleichverteilung uU(0,1; 0,2) Bevorzugte BS-Korr.
5 Separation Ak/Sp 1 unbestrahlter BS
6 Immobilisierung Ak 0,75 Gleichverteilung U(0,6; 0,9)
7 Zeitdauer Immo-Ak 5500 a Gleichverteilung U(1000; 10 000) a
8 Tertiare. Phasen 0,8 Gleichverteilung u(0,7; 0,9)
Zeitdauer Tert. Pha-
9 sen 5500 a Gleichverteilung U(1000; 10 000) a
9b Absorberverlust 0,7 Gleichverteilung U(0,6; 0,8) (BSK-3: kein Bor)
10 Auff. mit Tert. Ph. 0,7 Gleichverteilung U(0,6; 0,8)
11 Geeignete Geom. 0,8 Gleichverteilung U(0,7; 0,9) mit 9b korreliert
12 Zeitdauer krit. H/U 30 000 Gleichverteilung U(10 000; 50 000) mit 1b antikorreliert
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Tab. 2.12 Referenzwerte und Unsicherheiten der Parameter des modifizierten Szenario 1c

BSK-3, unbestrahlt
4,2%
P# Parameter Name Referenzwert Unsicherheit Typ Unsicherheit Wert 1  Unsicherheit Wert2 Kommentar
1 Korrosionsrate 10 ym/a Histogramm 75% (0,1; 10) ym/a 25% (10; 100) ym/a Wandstarke 5 cm
1b Keine Kompaktierung 0,3 Gleichverteilung U(0,2; 0,4) Gebirgsdruck
2 Kein Selbstverschluss 0,1 Histogramm 75% (0; 0,1) 25% (0,1; 1,0)
3 Erhéhte Mg-Konz. 0,3 Gleichverteilung U(0,2; 0,4) standortabhangig
4 Schutziiberzug halt 0,15 Gleichverteilung uU(0,1; 0,2) Bevorzugte BS-Korr.
5 Separation Ak/Sp 1 unbestrahlter BS
6 Immobilisierung Ak 0,75 Gleichverteilung U(0,6; 0,9)
7 Zeitdauer Immo-Ak 5500 a Gleichverteilung U(1000; 10 000) a
8 Tert. Phasen 0,8 Gleichverteilung u(0,7; 0,9)
Zeitdauer Tert. Pha-
9 sen 5500 a Gleichverteilung U(1000; 10 000) a
10 Auff. mit Tert. Ph. 0,7 Gleichverteilung U(0,6; 0,8)
11 Geeignete Geom. 0,5 Gleichverteilung U(0,4; 0,6)
12 Zeitdauer krit. H/U 25 000 Gleichverteilung U(10 000; 40 000) mit 1b antikorreliert
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Tab. 2.13 Referenzwerte und Unsicherheiten der Parameter des urspriinglichen Szenario 2 nach /GMA 09/

POLLUX, Abbrand

(GRS-A-3486)

P# Parameter Name Referenzwert Unsicherheit Typ Unsicherheit Wert 1  Unsicherheit Wert 2 Kommentar
13 Auffillung mit Fe-KP 0,25 Gleichverteilung U(0,1; 0,4)

14 Aufweitung der BS 0,05 Gleichverteilung U(0,0; 0,1)

15 Zeitdauer H/U 50 500 Gleichverteilung U(1000, 100 000)

Tab. 2.14 Referenzwerte und Unsicherheiten der Parameter des modifizierten Szenario 2a

POLLUX, unbestrahlt

P# Parameter Name Referenzwert Unsicherheit Typ Unsicherheit Wert 1  Unsicherheit Wert2 Kommentar
13 Auffillung mit Fe-KP 0,25 Gleichverteilung u(0,1; 0,4)

14 Aufweitung der BS 0,075 Gleichverteilung U(0,0; 0,15) mit 1b korreliert
15 Zeitdauer H/U 30 500 Gleichverteilung U(1000, 100 000)

Tab. 2.15 Referenzwerte und Unsicherheiten der Parameter des modifizierten Szenario 2b

BSK-3, unbestrahit
P# Parameter Name Referenzwert Unsicherheit Typ Unsicherheit Wert 1 Unsicherheit Wert 2 Kommentar
13 [ Aufflillung mit Fe-KP 0,25 Gleichverteilung u(0,1; 0,4)
14 | Aufweitung der BS 0,1 Gleichverteilung U(0,0; 0,2) mit 1b korreliert
15 [ Zeitdauer H/U 16 000 Gleichverteilung U(1000, 35 000)
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Ein Vergleich von Tab. 2.8 bis Tab. 2.15 zeigt, dass ein Groldteil der Referenzwerte
und Unsicherheiten unverandert von den urspriinglichen Szenarien 1 und 2 in die mo-
difizierten Szenarien 1a, 1b und 1c sowie 2a und 2b tGbernommen wurde. Im Folgen-
den wird eine kurze Zusammenfassung der Veranderungen (gelb markiert) bei den

Referenzwerten und Unsicherheiten gegeben.

Neu aufgenommen bei den modifizierten Szenarien wurden die folgenden Parameter:

‘Keine Kompaktierung‘ (Parameter 1b). Mit diesem Parameter wird der Einfluss des auf
den Behaltern lastenden Gebirgsdrucks bericksichtigt. Eine Kompaktierung des Behal-
ters macht wegen der damit signifikant reduzierten Moderation eine Kritikalitdt nahezu
unmaoglich. Im Fall des POLLUX-Behalters wird fur diesen Parameter ein Wert von 0,6
mit einer gleichverteilten Unsicherheit von 0,4 bis 0,8 angenommen. Bei der Brenn-
stabkokille BSK-3 betragt der Parameterwert wegen der wesentlich dinneren Wand-
stérke des Behalters und der daraus resultierenden geringeren Resistenz gegentber
dem Gebirgsdruck nur 0,3 (Unsicherheit von 0,2 bis 0,4).

‘Absorberverlust' (Parameter 9b). Neutronenabsorber (z. B. borierter Stahl) in den Ein-
bauten des POLLUX-Behalters garantieren wahrend des bestimmungsgeméaflien Be-
triebs die Kritikalitatssicherheit des eingelagerten Spaltmaterials. Nach erfolgter Korro-
sion der Einbauten begunstigt der Abtransport dieser Neutronenabsorber das Auftreten
von Kritikalitat. Im Fall des POLLUX-Behalters wird flir diesen Parameter ein Wert von
0,7 mit einer gleichverteilten Unsicherheit von 0,6 bis 0,8 angenommen. Da bei der
Brennstabkokille BSK-3 keine Neutronenabsorber verwendet werden, kommt dieser

Parameter hier nicht zum Einsatz.

Die folgenden Parameter wurden in den modifizierten Szenarien gegenlber den ur-

sprunglichen verandert:

‘Separation von Aktinoiden und Spaltstoff (Parameter 5). Die Trennung von Spaltstoff
und Aktinoiden beglinstigt bei abgebranntem Brennstoff das Auftreten von Kritikalitat.
Im Fall des POLLUX-Behalters mit einer Beladung aus abgebranntem Brennstoff wur-
de diesem Parameter im urspringlichen (Szenario 1) und im modifizierten Szenario
(Szenario 1a) ein Wert von 0,8 (mit gleichverteilter Unsicherheit von 0,7 bis 0,9) zuge-
wiesen. In den Szenarien 1b und 1c werden sowohl fir den POLLUX-Behélter als auch

fur die Brennstabkokille BSK-3 Beladungen mit frischem Brennstoff unterstellt. Des-
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halb wurde in diesen beiden Fallen fir Parameter 5 ein Wert von 1 (ohne Unsicherhei-

ten) angesetzt.

‘Ausbildung einer geeigneten Geometrie’ (Parameter 11). Das Entstehen einer fur das
Auftreten von Kritikalitdt geeigneten Geometrie ist mafigeblich von der Zusammen-
setzung und der Masse des relevanten Spaltstoffs abhangig. Der Wert dieses Parame-
ters betragt bei einer Beladung des POLLUX-Behalters mit abgebranntem Brennstoff
sowohl fur das urspriingliche Szenario 1 als auch fir das modifizierte Szenario 1a 0,1
(mit gleichverteilter Unsicherheit von 0,05 bis 0,15). In den Szenarien 1b und 1c sind
sowohl der POLLUX-Behalter als auch die Brennstabkokille BSK-3 mit frischem Brenn-
stoff beladen. Deshalb wurde in Szenario 1b (POLLUX-Behalter) fir den Parameter 11
ein Wert von 0,8 (mit gleichverteilter Unsicherheit von 0,7 bis 0,9) und in Szenario 1c
wegen der geringeren in der Brennstabkokille BSK-3 eingelagerten Spaltstoffmasse ein

Wert von 0,5 (mit gleichverteilter Unsicherheit von 0,4 bis 0,6) angesetzt.

‘Zeitdauer bis zur Etablierung eines kritischen H/U-Verhéltnisses' (Parameter 12). Bei
einer Beladung des POLLUX-Behalters mit abgebranntem Brennstoff (Szenarien 1 und
1a) wird fur diesen Parameter ein Wert von 35 000 Jahren (mit gleichverteilter Unsi-
cherheit von 10 000 bis 60 000 Jahren) angenommen. Eine Beladung mit frischem
Brennstoff sowie eine Verkleinerung des betroffenen Volumens - wie bei der Brenn-
stabkokille BSK-3 im Vergleich zum POLLUX-Behalter - sollten diese Zeitspanne ver-
kirzen. Deshalb wurden fir die modifizierten Szenarien 1b (POLLUX-Behalter) und 1c
(Brennstabkokille BSK-3) fur Parameter 12 Werte von 30 000 Jahren (mit gleichverteil-
ter Unsicherheit von 10 000 bis 50 000 Jahren) bzw. von 25 000 Jahren (mit gleichver-
teilter Unsicherheit von 10 000 bis 40 000 Jahren) angesetzt.

Im ursprunglichen Szenario 2 und in den modifizierten Szenarien 2a und 2b wird von
einer vollstandigen Korrosion des Innenbehalters (POLLUX-Behélter) bzw. des Behal-
ters (Brennstabkokille BSK-3) mit nachfolgender Aufweitung des Brennstabgitters aus-
gegangen. Parameter 14 (Aufweitung der Brennstdbe) gibt dabei die Wahrscheinlich-
keit fur die Aufweitung des Brennstabgitters an. Im urspringlichen Szenario 2 wurde
dafur ein Wert von 0,05 (mit gleichverteilter Unsicherheit von 0,0 bis 0,1) angesetzt. In
den modifizierten Szenarien 2a (POLLUX-Behalter) und 2b (Brennstabkokille BSK-3)
werden dafur Werte von 0,075 (mit gleichverteilter Unsicherheit von 0,0 bis 0,15) bzw.
0,1 (mit gleichverteilter Unsicherheit von 0,0 bis 0,2) angenommen. Der hdhere Wert
im Fall der Brennstabkokille BSK-3 berlcksichtigt die gegeniber dem POLLUX-

Behalter niedrigere Anzahl an Brennstaben, die an einer Aufweitung des Gitters betei-
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ligt sind. Die Zeitdauer bis zur Etablierung eines kritischen H/U-Verhaltnisses ist fir die
Szenarien 2 und 2a mit 30500 Jahren (mit gleichverteilter Unsicherheit von 1 000 bis
100 000 Jahren) identisch. Im Fall der Brennstabkokille BSK-3 wird diese Zeitdauer
wegen der geringeren Dicke der Behalterwandung und der damit verbunden kurzeren
Korrosionszeit auf 16 000 Jahre (mit gleichverteilter Unsicherheit von 1 000 bis 35 000

Jahren) verkirzt.

242 Ergebnisse

Fir jedes der modifizierten funf Szenarien, drei fur den POLLUX-Behalter (Szenarien
1a, 1b und 2a) und zwei flirr die Brennstabkokille BSK-3 (Szenarien 1c und 2b), wurden
probabilistische Analysen vorgenommen und neben der Variation der Eintrittswahr-
scheinlichkeiten unter Einsatz der Unsicherheitsanalyse auch die Einflisse der Unsi-
cherheiten der einzelnen Modellparameter auf die Ergebnisse durch die Sensitivitats-
analyse bestimmt. Die Sensitivitatsanalyse liefert Informationen, welche Modellparame-
ter einen relevanten und weniger relevanten Einfluss auf die Ergebnisunsicherheiten
haben. Dazu wird der zeitabhangige Verlauf des Korrelationskoeffizienten herangezo-
gen: Die Korrelationskoeffizienten relevanter Parameter verlassen im zeitlichen Ablauf
mindestens einmal deutlich den Wertebereich [-0,2, 0,2]. Es wird hier ausdricklich da-
rauf hingewiesen, dass dieses Kriterium nur als erstes grobes Unterscheidungsmerk-
mal zu betrachten ist. FUr eine genauere Aus- und Bewertung der Sensitivitatsanalyse
mussen die Ergebnisse verschiedener Sensitivitdtsmalle miteinander verglichen und in
Verbindung mit dem analysierten Prozess interpretiert werden. Die Sensitivitatsanaly-
sen wurden sowohl flr kumulierte Verteilungen - im Folgenden auch mit Konsequenz 1
bezeichnet - als auch flir Verteilungen, die sich auf 5 000-Jahresintervalle beziehen
(Konsequenz 2) durchgeflihrt. Die Resultate fir die einzelnen Szenarien sind in den
folgenden Unterkapiteln dargestellt. Wo es mdglich war, wurden zu Vergleichszwecken
die Ergebnisse der urspriinglichen Szenarien 1 und 2 aus /GMA 09/ in die Abbildungen

und Tabellen eingearbeitet.

Die Interpretation des Sensitivitatsverhaltens der relevanten Parameter in den ver-
schiedenen Szenarien ist auf Grund der Kopplung der Parameter nicht immer eindeu-
tig. Wo es madglich und sinnvoll erschien, wurde eine Interpretation durchgefuhrt. Da
sich gleiche relevante Parameter in unterschiedlichen Szenarien sehr ahnlich verhal-
ten, konzentriert sich diese Interpretation vorwiegend auf die Ergebnisse zu Szenario

1a.

45



Es wird an dieser Stelle ausdricklich darauf hingewiesen, dass es sich bei den nach-
folgenden Wahrscheinlichkeitsangaben ausschlie3lich um bedingte Wahrscheinlichkei-
ten handelt. Die Wahrscheinlichkeiten beziehen sich auf die Annahme, dass Ereignisse
eingetreten sind (z. B. Erdbeben), die zu wasserfihrenden Kliften im Endlager gefuhrt
haben. Um die jeweiligen unbedingten Wahrscheinlichkeiten einer Kritikalitat flr die
verschiedenen Falle zu ermitteln, mussen die im Text aufgefihrten Wahrscheinlichkei-
ten noch mit der Wahrscheinlichkeit des Ereignisses multipliziert werden, das zu den

wasserfuhrenden Kliften gefuhrt hat.

2.4.21 Szenario 1a

Das modifizierte Szenario 1a behandelt die Bildung einer Mineralphase mit Kernbrenn-
stoff im Inneren des POLLUX-Behalters. Die Beladung des POLLUX-Behalters besteht
aus bestrahltem Brennstoff mit einem Abbrand von 40 GWd/tSM.

24211 Eintrittswahrscheinlichkeit von Szenario 1a

In Abb. 2.11 sind die Variationen der kumulierten Wahrscheinlichkeiten fir das
Auftreten von Kritikalitdt im Fall von Szenario 1a dargestellt. Fir diese Unsicher-

heitsanalyse wurden 100 Rechenlaufe durchgefihrt.
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Unsicherheitsanalyse Pollux Abbrand
kumulative Verteilung von P (crit)
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Abb. 2.11 Unsicherheiten der kumulierten Verteilungen von P(crit) im Szenario 1a
(POLLUX-Behalter mit abgebranntem Brennstoff)

Aus Abb. 2.11 ist ersichtlich, dass flir Szenario 1a bei einem Grofiteil (ca. -79 %)
der kumulierten Verteilungen die Wahrscheinlichkeit fir das Entstehen einer Kriti-
kalitat im Endlager innerhalb von 500 000 Jahren < 2.E-4 ist.

In 10 von den 100 in der Unsicherheitsanalyse berlcksichtigten kumulierten Verteilun-
gen ist die Wahrscheinlichkeit einer Kritikalitat im Zeitraum von 500 000 Jahren groRer
als 5.E-4. Der Maximalwert tritt mit ca. 1.4E-3 bei dem Rechenlauf ,Run 93“ auf.

In vier Fallen Uuberschreitet die Wahrscheinlichkeit einer Kritikalitat den Wert von 5.E-4
innerhalb des Zeitraums von 100 000 Jahren und in einem Fall bereits innerhalb von
50 000 Jahren.

Im Rahmen der Unsicherheitsanalyse zeigen insbesondere die zeitlichen Verlaufe der

Kurven ,Run 93“ und ,Run 8" besondere Auffalligkeiten.

-Run 93“ weist die groRten Wahrscheinlichkeiten einer Kritikalitat fur das Zeitintervall
zwischen 45 000 und 200 000 Jahren auf. Flr Zeitraume > 200 000 Jahre ist die Zu-

nahme der Wahrscheinlichkeit P(crit) fir diesen Lauf nur noch marginal.
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Der Verlauf von ,Run 8“ zeigt im Zeitintervall zwischen 100 000 und 150 000 Jahre
keine besonderen Auffalligkeiten. Flr Zeitrdume jenseits von 150 000 Jahren werden
erhebliche Wahrscheinlichkeitszuwachse registriert, wie sie beim gréften Teil der rest-
lichen Rechenlaufe nicht auftreten. Das von ,Run 8“ gezeigte Verhalten unterscheidet

sich damit deutlich von dem uberwiegenden Teil der restlichen Kurven.

Bei den erheblichen Unterschieden zwischen den Verlaufen von ,Run 93“ und ,Run 8°
zur Kurve eines mittleren Verlaufs, wie z. B. ,Run 96% kdnnte man erwarten, dass man
bei einem Vergleich der Parameterwerte bereits wesentliche Ursachen dafir erkennen
kann. Dass dies hier aber durch einen einfachen Vergleich der Parameterwerte in den

meisten Fallen nicht sofort ersichtlich ist, zeigt Tab. 2.16.

Tab. 2.16 Parameterwerte zu ausgewahlten Kurvenverlaufen der kumulierten Wahr-

scheinlichkeitsverteilung P(crit) fur Szenario 1a

Parameter Fun 3 Run 93 Run 96
Korr Rate 1 45E+00 1.3TE+01 G 89E+00
Keine Kompaktierung 5.49E-01 4 47E-01 5. 40E-01
Kein Selbstverschluss 7. 73E-01 9 64E-01 9. 93E-02
Geeignetes chem. Milieu 3.35E-01 3.39E-01 2 86E-01
Schutzdberzug halt 1.38E-01 1.25E-01 1.79E-01
Separation Ak/Sp 8.61E-01 8.99E-01 8.61E-01
Immoaobilisierung Ak 8. 42E-01 7.9TE-01 7 96E-01
Zeitdauver lmmob. Ak 8 09E+03 4 39E+03 7T 26E+03
Tertidre Phasen 8. 21E-01 8.98E-01 8.39E-01
Zeitdauer tert. Phasen 7. 46E+03 5 03E+03 2 97E+03
Absorberverlust 7 15E-01 6. 52E-01 6. 17E-01
Auffillung mit tert. Phasen 7. T2E-01 6_25E-01 6_93E-01
Geeignete Geometrie 1.47E-01 1.29E-01 1.23E-01
Zeitdauer krit. H/U 5 83E+04 2 55E+04 3.64E+04

Anhand von Tab. 2.16 soll untersucht werden, ob man Unterschiede in den Parame-
terwerten feststellen kann, die zu dem auffalligen Verhalten von ,Run 8 und ,Run 93¢
gefuhrt haben. Dazu werden die Parameterwerte von ,Run 93 und ,Run 8* mit denen

eines mittleren Verlaufs, z. B. ,Run 96°, verglichen.

Bei Betrachtung der Parameterwerte lassen sich allenfalls bzgl. der Parameter ,Korro-
sionsrate’, ,Kein Selbstverschluss’, ,Zeitdauer fiir die Bildung tertidrer Phasen‘ und viel-
leicht ,Zeitdauer zur Etablierung eines kritischen H/U-Verhéltnisses' etwas deutlichere
Unterschiede zwischen den Laufen feststellen. Die Korrosionsrate von ,Run 8% ist nied-
riger und die von ,Run 93“ hoher als die von ,Run 96“. Die Wahrscheinlichkeit, dass

kein Selbstverschluss stattfindet, ist fir ,Run 93 und ,Run 8“ erheblich hdher als die
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von ,Run 96“. Die zur Bildung von tertiaren Phasen erforderliche Zeitspanne ist fur
»,Run 96“ signifikant kleiner als die fur ,Run 93“ und ,Run 8%. Die Zeitdauer, nach der
sich ein kritisches Moderationsverhaltnis einstellt, ist fir ,Run 8“ etwas hoher als die
der beiden anderen Laufe. Ob mit diesen unterschiedlichen Parameterwerten die gro-
Ren Unterschiede zwischen den Rechenldufen ,Run 93% ,Run 8 und ,Run 93“ erklart

werden kann, ist ungewiss.

Obwohl man es hier mit einer Gberschaubaren Anzahl von Parametern zu tun hat, lasst
sich das Prozessverhalten aufgrund eines solchen Vergleichs von Parameterwerten
kaum erfassen. Dies erklart den Sinn und Zweck einer Sensitivitdtsanalyse, mit der die
Einflusse von Parameterunsicherheiten auf die Ergebnisunsicherheiten quantifiziert

werden konnen.

In Abb. 2.12 werden die zeitlichen Verlaufe einiger KenngréRen (Median, Mittelwert,
95%-Quantile sowie der oberen zweiseitigen (90%,90%)- und einseitigen (95%,95%)-
Toleranzgrenzen), die aus den Werten der kumulierten Verteilungen zu den jeweiligen

Zeitpunkten ermittelt werden, dargestellt.
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Abb. 2.12 Zeitabhangiger Verlauf von Kennwerten fur Szenario 1a (Konsequenz 1)

Abb. 2.12 zeigt, dass der zeitliche Verlauf der Medianwerte im Zeitraum von 500 000
Jahren den Wert von ca. 5.E-5 nicht Uberschreitet. Der Verlauf der Mittelwerte ist auf-

grund des Vorhandenseins mehrerer extremer Verteilungen gegentber dem Median-
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verlauf erhoht, wobei der Wert 5.E-5 nach ca. 40 000 Jahren Uberschritten wird. Der
Mittelwert fur die Wahrscheinlichkeit, dass eine Kritikalitdt im Endlager fir den POL-
LUX-Behalter mit bestrahltem Brennstoff innerhalb von 500 000 Jahren auftritt, liegt bei
ca. 1.7E-4.

Die sehr grolte Abweichung des zeitlichen Verlaufs der 95%-Quantile gegeniiber dem
Mittelwert- bzw. Medianverlauf weist auf einige wenige Ausreiller in den Verteilungen
hin. Die Wahrscheinlichkeitswerte dieser wenigen ,Ausrei3er-Verteilungen® sind, wie in
Abb. 2.12 ersichtlich, gegenlber denen der Mehrheit der Verteilungen extrem erhoht.
Die 95%-Quantile der Wahrscheinlichkeiten fur das Auftreten einer Kritikalitdt im End-
lager fir POLLUX-Behalter mit Abbrand weisen im Zeitraum bis 50 000 Jahren Werte
von < 3.E-4 und im Zeitraum bis ca. 150 000 Jahren von < 5.E-4 auf. Zwischen
240 000 und 500 000 Jahren sind die Werte der 95%-Quantile der Wahrscheinlichkei-

ten nahezu konstant und liegen bei ca. 7.3E-4.

Zusatzlich zu den besprochenen Kennwertkurven wurden noch die zeitlichen Verlaufe
der oberen zweiseitigen (90%,90%)-Toleranzgrenze und der oberen einseitigen
(95%,95%)-Toleranzgrenze dargestellt. Die zweiseitigen Toleranzgrenzen zum Zeit-
punkt t =500 000 Jahre betragen 1.08E-6 und 1.15E-3 und geben an, dass nach
500 000 Jahren mit 90%-iger Sicherheit 90% der Wahrscheinlichkeitswerte P(crit) zwi-
schen 1.08E-6 und 1.15E-3 liegen. Die obere einseitige Toleranzgrenze mit 1.19E-3
zum Zeitpunkt t=500 000 Jahre besagt, dass mit 95%-iger Sicherheit fur 95% der
Wahrscheinlichkeitswerte P(crit) < 1.19E-3 gilt. Im Umkehrschluss bedeutet dies, dass

diese Aussage mit einer Wahrscheinlichkeit von 5 % nicht zutreffend ist.

In Abb. 2.13 werden zu Vergleichszwecken zusatzlich zu den in Abb. 2.12 gezeigten
Kennwertverlaufen noch die zeitabhangigen Verlaufe der auf den Referenzwerten der
Eingangsparameter fir das modifizierte Szenario 1a (neu) und fur das bisherige Sze-
nario 1 (alt) /GMA 09/ basierenden kumulierten Wahrscheinlichkeiten fir das Auftreten

von Kiritikalitat dargestellt.
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Zeitabhangiger Verlauf von Kennwerten sowie der
Verldufe auf der Basis der Referenzwerte
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Abb. 2.13 Vergleich der Kennwertverlaufe fir Konsequenz 1 mit den zeitabhangi-
gen Verlaufen der Wahrscheinlichkeiten fur die Referenzwerte der Ein-

gabegrofien von Szenario 1a (neu) und Szenario 1 (alt)

Abb. 2.13 zeigt, dass die Wahrscheinlichkeiten flir das modifizierte Szenario 1a, die
auf der Basis der Referenzwerte der Eingabeparameter berechnet wurden, ungefahr
den Verlaufen der Uber die Unsicherheitsanalyse bestimmten Mittelwerte der Wahr-
scheinlichkeiten entsprechen. AuRerdem ist zu erkennen, dass die Wahrscheinlichkei-
ten des Szenarios 1a im zeitlichen Verlauf deutlich unter denen des urspringlichen
Szenarios 1 liegen. Allerdings liegen die 95%-Quantile und insbesondere die Werte
obere (95%,95%)-Toleranzgrenze im zeitlichen Verlauf signifikant Gber den Wahr-

scheinlichkeitswerten des alten Referenzlaufs.

Im Einzelnen nehmen die Referenzwerte und Kenngréf3en nach 500 000 Jahren die
folgenden Werte an:

- Referenzwerte Szenario 1a (neu): 1,37E-4,
- Referenzwerte Szenario 1 (alt): 5,04E-4,

- Median: 4,7E-5,

- Mittelwert: 1,71E-4,

- 95%-Quantil: 7,34E-4,

- obere zweiseitige (90%,90%)-Toleranzgrenze: 1,15E-3 und
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- obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 1,19E-3.

In Abb. 2.14 werden die aus den einzelnen Rechenlaufen resultierenden Wahrschein-
lichkeitsverteilungen von P(crit) bezuglich von Zeitintervallen mit einer Dauer von 5000
Jahren (Konsequenz 2) fur den POLLUX-Behalter mit Abbrand dargestellt. Auf diese

Weise wird die Variation von P(crit) ersichtlich, die sich fir verschiedene Zeitabschnitte

ergibt.
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Abb. 2.14 Unsicherheiten der Wahrscheinlichkeitsverteilungen von P(crit) bezogen
auf Zeitintervalle mit 5000 Jahren Dauer fir Szenario 1a (POLLUX-

Behalter mit abgebranntem Brennstoff)

Die Kurven in Abb. 2.14 geben an, wie grol} in bestimmten Zeitintervallen (Intervall-
grofe 5000 Jahre) die Wahrscheinlichkeiten einer Kritikalitat fir den POLLUX-Behalter
mit Abbrand in einem Endlager sind. Aus den Kurven lasst sich jeweils ablesen, in wel-
chen Zeitintervallen die grofiten Wahrscheinlichkeiten auftreten. Es ist ersichtlich, dass
gerade die Variation beziiglich der maximalen Wahrscheinlichkeiten in bestimmten
Zeitintervallen erheblich sein kann. Beispielsweise wird Im ,Run 93 die maximale
Wahrscheinlichkeit einer Kritikalitdt mit P(crit) = 8.4E-5 zwischen 35 000 und 40 000
Jahren erreicht, wahrend bei ,Run 8“ mit einer wesentlich flacheren Wahrscheinlich-
keitsverteilung die maximale Wahrscheinlichkeit von ca. 2.E-5 zwischen 100 000 und
120 000 Jahren auftritt.
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Abb. 2.15 gibt flir 5000-Jahresintervalle sowohl den zeitlichen Verlauf verschiedener
Kennwerte beziglich der jeweiligen Wahrscheinlichkeiten als auch die Wahrscheinlich-
keiten, die sich auf der Basis der Referenzwerte der Eingabegréf3en des Szenarios 1a
(neu) und des Szenarios 1 (alt) ergeben haben, wieder. Es wurden dabei die Kennwer-
te Median, Mittelwert, 95%-Quantii und die obere einseitige (95%,95%)-

Toleranzgrenze ausgewahilt.

Zeitabhangiger Verlauf von Kennwerten und Referenzldufe bzgl.
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Abb. 2.15 Zeitabhangiger Verlauf von Kennwerten und Wahrscheinlichkeits-

verteilungen auf der Basis von Referenzwerten der EingabegréfRen fur

Szenario 1a (neu) und Szenario 1 (alt)

Aus Abb. 2.15 ist ersichtlich, dass die Maxima fir das Auftreten von Kritikalitat bei al-
len dargestellten Kennwerten naherungsweise innerhalb eines Intervalls von 10 000
Jahren bis 45000 Jahren liegen. Die Wahrscheinlichkeiten einer Kritikalitat auf der Ba-
sis der Referenzwerte sind im neuen Szenario innerhalb der ersten 200 000 Jahre in
den jeweiligen Zeitabschnitten zum Teil deutlich geringer als im alten Szenario. In
Tab. 2.17 sind fir Szenario 1a die numerischen Werte von Median, Mittelwert, 95%-
Quantilen und einseitigen (95%,95%)-Toleranzgrenzen und Referenzlaufen (alt und
neu) der Wahrscheinlichkeiten flr das Auftreten von Kritikalitat in den jeweiligen 5000-

Jahresintervallen im Zeitraum der ersten 100 000 Jahre aufgelistet.

53



Tab. 2.17 Numerische Werte zu den jeweiligen 5000-Jahresintervallen im Zeitraum

der ersten 100 000 Jahre flir Szenario 1a

Wahrscheinlichkeit Upper 1-sided

Zeitintervall (in Jahren) Referenz Referenz-alt 50% \ean 95%  (95%,95%)-TL
0 - 5000 2.39E-08 JA6E-07 IME07  220E06  9.55E-06  2.02E-05
5000 - 10000 6.50E-07 3.22E-06 790E-07 42ME06  2.23E-05  3.B2E-05
10000 - 1000 1.74E-06 6.58E-06 125E06  5.70E-06  283E-05  5.86E-05
15000 - 20000 2 91E-06 142E-05 161E06  6.62E-06  336E-05  5.50E-05
20000 - 25000 3.89E-06 1.89E-05 186E06  TOBE-06  363E-05  5.63E05
25000 - 30000 4 .59E-06 221E-05 201E06  721E-06  367E-05  5.50E-05
30000 - 35000 5.04E-06 240E-05 219E06  T7A2E-06  3.00E-05  5.37E-05
35000 - 40000 5.25E-06 249E-05 214E06  6.90E-06  307E-05  5.37E-08
40000 - 45000 5.37E-06 250E-05 2(04E06  G.GOE-06  3.08E-05  5.27E-05
45000 - 50000 5.35E-06 245E-05 186E06  6.27E-06  288E-05  5.11E05
50000 - 55000 5.26E-06 2.37E-05 169E06  5.92E-06  261E-05  4.92E05
55000 - 60000 5.11E-06 2.28E-05 168E06  5A7E-06  235E-05  4.70E-05
60000 - 65000 4 94E-06 2.16E-05 167E06  5.24E-06  210E-05  447E05
65000 - 70000 4.74E-06 2.04E-05 166E06  4.93E-06  167E-05  4.24E05
70000 - 75000 4.53E-06 1.92E-05 162E06  463E-06  1.88E-05  4.00E-05
75000 - 80000 4.32E-06 1.80E-05 151E06  435E-06  180E-05  3.78E-05
80000 - 85000 4 11E-06 1.68E-05 TAE06  4.09E-06  158E-05  3.56E-05
82000 - 90000 3.90E-06 157E-05 132E06  3.BOE-06  1A83E-05  3.35E08
90000 - 95000 3.T0E-06 146E-05 TM4E06  363E-06  146E-05  3.4E09
95000 - 100000 3.50E-06 1.35E-05 T10E06  342E-06 14E-05  2.95E-05

Die numerischen Werte in Tab. 2.17 kénnen folgendermalen interpretiert werden:

Fir den Referenzfall des Szenario 1a ist die Wahrscheinlichkeit einer Kritikalitat im
Zeitintervall zwischen 40 000 und 45 000 Jahren mit 5.37E-6 maximal. Die maximale
Wahrscheinlichkeit fur den Referenzfall 1 (alt) liegt ebenfalls im Intervall zwischen
40 000 und 45 000 Jahren, ist aber mit 2.5E-5 erheblich gréRer. Die Werte der Kenn-
groBen (Median, Mittelwert, 95%-Quantii und obere einseitige (95%,95%)-
Toleranzgrenze) fir ein bestimmtes Zeitintervall wurden aus den Wahrscheinlichkeits-
werten der 100 berechneten Wahrscheinlichkeitsverteilungen (vgl. Abb. 2.14) fur das
entsprechende Zeitintervall ermittelt. Die Maxima der Kennwerte liegen teilweise in
unterschiedlichen Zeitintervallen und zwar beim Median mit 2,19E-6 im Zeitintervall
zwischen 30 000 und 35 000 Jahren, beim Mittelwert mit 7,21E-6 und beim 95%-
Quantil mit 3,67E-5 im Bereich von 25 000 bis 30 000 Jahren und bei der einseitigen
(95%,95%)-Toleranzgrenze mit 5.86E-5 im Intervall zwischen 10 000 und 15 000 Jah-

ren.
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24.21.2 Sensitivitatsanalysen zu Szenario 1a

Abb. 2.16 und Abb. 2.17 zeigen die Ergebnisse aus der Sensitivitdtsanalyse fur Kon-

sequenz 1 (kumulierte Wahrscheinlichkeiten).

In Abb. 2.16 ist der zeitabhéngige Verlauf des R?-Anpassungswertes fiir die Konse-
quenz 1 dargestellt. Obwohl der R>-Wert bzgl. der ersten 20 000-25 000 Jahre mit 0.5-
0.6 relativ niedrig ist, verbessert sich der Wert im weiteren Zeitverlauf auf Werte > 0.7.
Aus diesem Grund wird hier fur die zeitabhangige Sensitivitdtsanalyse der gewohnliche

Korrelationskoeffizient verwendet.

Sensitivity Analysis
R**2 with respect to Ordinary Correlation
Consequence 1
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Abb. 2.16 Zeitabhangiger Verlauf des R?-Anpassungswertes fiir Konsequenz 1
(kumulierte Wahrscheinlichkeiten) im Szenario 1a

In den Abbildungen zur Sensitivitdtsanalyse der Szenarien 1a, 1b und 1c kommt die
folgende Zuordnung zwischen Parameterkennzeichnung und Parameter zur Anwen-

dung:

Parameter 1: Korrosionsrate
Parameter 2: Keine Kompaktierung

Parameter 3: Kein Selbstverschluss
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Parameter 4: Geeignetes chemisches Medium

Parameter 5: Schutziiberzug halt

Parameter 6: Separation von Aktinoiden und Spaltstoff
Parameter 7: Immobilisierung der Aktinoiden

Parameter 8: Zeitdauer fur Immobilisierung der Aktinoiden
Parameter 9: Bildung von tertidren Phasen

Parameter 10: Zeitdauer fur Bildung von tertidren Phasen
Parameter 11: Absorberverlust

Parameter 12: Auffullung mit tertidren Phasen

Parameter 13: Geeignete Geometrie

Parameter 14: Zeitdauer bis zur Ausbildung eines kritischen H/U-Verhaltnisses.

In Abb. 2.16 sind die zeitlichen Verlaufe der Sensitivitdten der 14 Parameter fir Kon-
sequenz 1 (kumulierte Wahrscheinlichkeiten) des Szenarios 1a angegeben. Die Abs-
zissenachse gibt dabei den Zeitverlauf und die Ordinatenachse den Wert des Korrela-
tionskoeffizienten an. Im Rahmen dieser Untersuchungen wurde als Sensitivitdtsmaf}
der zeitabhangige Verlauf des Korrelationskoeffizienten herangezogen. Als grobes
Bewertungskriterium wird der Einfluss derjenigen Parameter auf die Ergebnisunsicher-
heit als relevant bewertet, deren Korrelation im zeitlichen Ablauf mindestens einmal
deutlich den Wertebereich [-0,2, 0,2] lberschreitet. Besondere Aufmerksamkeit ist bei
Konsequenz 2 gegenuber Parametern geboten, deren Korrelationskoeffizienten gegen
Ende der Zeitskala groRe Werte aufweisen: Die Wahrscheinlichkeit fir das Auftreten
von Kritikalitat in einem 5000-Jahresintervall nimmt bei Konsequenz 2 gegen Ende der
Zeitskala deutlich ab und somit ist auch der Einfluss eines Parameters mit grof3en Kor-

relationskoeffizienten am Ende der Zeitskala weniger relevant.

56



Sensitivity Analysis
Ordinary Product-Moment Correlation Coefficient
Consequence 1
1
0.8 Hkﬂﬂtu“““nﬂ*ﬁﬂ*ﬂmmﬂ*mw
sk
{r‘rtﬁ“"
0.6 -
—+—Par. 1
—s—Par. 2
0.4
—=—Par. 3
——Par. 4
| —
WQM —»—Par. 5
o
o J ’\%c/,ﬁ M —e—Par. 6
d M - Par. 7
0.2 1 \\_
-
0.4
06 4
0.8
0 50000 100000 150000 200000 250000 300000 350000 400000 450000 500000
Time (a)
Sensitivity Analysis
Ordinary Product-Moment Correlation Coefficient
Consequence 1
1.
0.8
0.6 -
0.4
0.2 4 . cosososssssooes —e—Par. 8
f,ﬁ"' —=—Par. 9
[ Yy 18et ter Par. 10
- nnasss: iid il -
—>—Par. 11
02 | ** —%—Par. 12
—e—Par. 13
-0.4 - Par. 14
0.6
08 |
0 100000 200000 300000 400000 500000 600000
Time (a)

Abb. 2.17 Zeitabhangige Sensitivitaten der 14 Parameter von Szenario 1a (Konse-

quenz 1)

Nach Abb. 2.17 konnen fir das Sensitivitatsverhalten der einzelnen Parameter in

Szenario 1a mit Konsequenz 1 die folgenden Aussagen getroffen werden:

Parameter 1 (Korrosionsrate) beginnt mit einem Wert von ca. 0,35 und fallt dann in-
nerhalb von etwa 350 000 Jahren auf nahezu 0 ab. Dieses Verhalten kann mit den

Wertebereich von 0 bis 100 um/a abdeckenden Kenntnisstandunsicherheiten bei den
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Korrosionsraten und mit der endlichen Wandstarke des POLLUX-Behalters (50 cm)
erklart werden: Anfangs beginstigen hohe Korrosionsraten das Entstehen einer Kriti-
kalitatsexkursion, wenn aber der Behéaltermantel einmal korrodiert ist, dann verliert der

Parameter an Bedeutung.

Umgekehrt verhalt es sich mit Parameter 2 (Keine Kompaktierung) der anfangs kaum
Bedeutung hat aber im zeitlichen Verlauf zum zweitwichtigsten Parameter mit einer

negativen Korrelation zur Kritikalitdtswahrscheinlichkeit (Wert bis etwa -0,35) wird.

Parameter 3 (Kein Selbstverschluss) ist zu jedem Zeitpunkt der Parameter mit dem mit
Abstand grofiten Einfluss auf die Unsicherheit beziglich der Wahrscheinlichkeiten ei-
ner Kritikalitdtsexkursion fur die POLLUX-Behalter mit abgebranntem Brennstoff. Der
Parameterwert liegt anfangs bei ca. 0,5 und steigert sich dann bis auf etwa 0,8. Die
Dominanz dieses Parameters auf die Ergebnisunsicherheiten Iasst sich mit seinen den
gesamten Wertebereich von 0 bis 1 abdeckenden Kenntnisstandunsicherheiten erkla-
ren. Die Unsicherheiten des Parameters wurden so spezifiziert, dass mit einem Ver-
trauensgrad zu 75% die Wahrscheinlichkeit, dass kein Selbstverschluss stattfindet,
gleichverteilt zwischen 0 und 0.1 liegt und mit einem 25%-Vertrauensgrad gleichverteilt

zwischen 0.1 und 1.

Parameter 6 (Separation der Aktinoiden vom Spaltstoff) steigt von 0 kontinuierlich bis
auf einen Wert von ca. 0,2 (nach ca. 200 000 Jahren) an und behalt diesen Wert nahe-
rungsweise bis zum Skalenende bei. Eine Abtrennung von den zumeist Neutronen
absorbierenden Aktinoiden aus der Spaltstoffmatrix vergroRert die Wahrscheinlichkeit
fur das Auftreten von Kritikalitat. Deshalb weist Parameter 6 Uber den ganzen Zeitbe-

reich eine positive Korrelation auf.

Parameter 13 (Geeignete Geometrie) beginnt mit einem Wert nahe 0 der sich inner-
halb von etwa 100 000 Jahren auf ca. 0,2 steigert und bis zum Skalenende nahe-
rungsweise konstant bleibt. Die Ausbildung einer geeigneten Geometrie erhdht die
Eintrittswahrscheinlichkeit fur eine Kritikalitdtsexkursion signifikant. Die positive Korre-

lation und der nahezu konstante Verlauf von Parameter 13 unterstreichen dies.

Parameter 14 (Zeitdauer zu der sich ein kritisches Moderationsverhéltnis einstellt).
Beginnt mit einem negativen Wert (ca. -0,2) der nach etwa 25 000 Jahren bis auf etwa

-0,3 abfallt und im zeitlichen Verlauf bis auf ndherungsweise -0,05 ansteigt.
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Alle weiteren Parameter haben im Vergleich eine eher untergeordnete Bedeutung. Ihre

Werte bewegen sich im Intervall von -0,2 bis +0,2.

Abb. 2.18 zeigt die Ergebnisse aus der Sensitivitdtsanalyse fir Konsequenz 2 (Wahr-
scheinlichkeiten bezogen auf Zeitintervalle mit einer Dauer von 5000 Jahren). Hier ist
der zeitabhéngige Verlauf des R-Anpassungswertes bzgl. Konsequenz 2 auf der Basis

der metrischen Werte dargestellt.
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Abb. 2.18 Zeitabhangiger Verlauf des R-Wertes fiir Szenario 1a (Konsequenz 2)

auf der Basis der metrischen Werte

Nach Abb. 2.18 erscheint das R?>-AnpassungsmaR fiir die metrischen Werte lediglich
zwischen dem Zeitintervall von ca. 20 000 Jahren bis hin zu 250 000 Jahren hinrei-
chend anwendbar. Deshalb wird flr Konsequenz 2 die Spearmansche Rangkorrelation
als Sensitivitdtsmal verwendet, deren R?-AnpassungsmaR (vgl. Abb. 2.19) {iber den

gesamten zeitlichen Verlauf gut anwendbar ist.

Rangbasierte Sensitivitdtsmalie wie die Spearmansche Rangkorrelation beruhen im

Wesentlichen auf dem folgenden Konzept:

e Sowohl den Werten der unsicheren Parameter als auch den Werten der Model-
lergebnisse werden die entsprechenden Range zugeordnet.
e Die Range bedeuten einen Informationsverlust in dem Sinne, dass die Grolie

der Differenzen zwischen 2 Werten nicht mehr angegeben werden kann. D.h.
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extreme Werte, denen ein entsprechend kleiner bzw. groRer Rang zugeordnet
wird, haben nicht mehr den grolen Einfluss auf die Korrelation, den die ur-
sprunglichen Werte haben wirden.

¢ Die Rangkorrelationen geben damit prinzipiell den Wert der Beziehung fir den
groten Teil der Ergebnisse wieder. Durch die Rangzuordnung wird der Ein-
fluss von Extremwerten abgeschwacht, d.h. man erkennt nicht mehr, dass es
sich um Extremwerte handelt.

e Die Sensitivitatsmalle basierend auf Rangkorrelationen geben somit den Ein-
fluss wieder, den die Unsicherheiten der jeweiligen Parameter auf den Grofteil
der Ergebnisunsicherheiten haben. Verzerrungen, die wenige Extremwerte ha-

ben kdnnen, bleiben allerdings unbertcksichtigt.

Abb. 2.19 zeigt den zeitabhdngigen Verlauf des R?*Anpassungswertes fiir Konse-

quenz 2 auf der Basis der Spearmanschen Rangkorrelation.

Sensitivity Analysis
R**2 with respect to Spearman's Rank Correlation
Consequence 2
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Abb. 2.19 Zeitabhéngiger Verlauf des R-Wertes fiir Konsequenz 2 fiir Szenario 1a

auf der Basis der Spearmanschen Rangkorrelation

In Abb. 2.20 sind die zeitlichen Verlaufe der Sensitivitaten der 14 Parameter fur Szena-
rio 1a und Konsequenz 2 (Wahrscheinlichkeiten bei einer Einteilung in Zeitintervalle

von 5000 Jahren) basierend auf der Spearmanschen Rangkorrelation dargestellt.
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Abb. 2.20 Zeitabhangige Sensitivitat der 14 Parameter bzgl. der Konsequenz 2 fir

Szenario 1a

Aus Abb. 2.20 lassen sich fur das Sensitivitatsverhalten der einzelnen Parameter fir

Konsequenz 2 die folgenden Schllisse ziehen:
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Parameter 1 (Korrosionsrate) beginnt mit ca. 0,5 und nimmt dann kontinuierlich ab.
Nach etwa 100 000 Jahren andert der Parameter das Vorzeichen und fallt nach
500 000 Jahren bis auf einen Wert von naherungsweise -0,6 ab. Bei hohen Korrosions-
raten ist die Wahrscheinlichkeit fir eine Kritikalitdt in den ersten Zeitintervallen gréRer
als bei niedrigen Korrosionsraten. Wenn die Wahrscheinlichkeiten fur ein frihes Auftre-
ten von Kritikalitat in den ersten Zeitintervallen grof3 sind, dann sind sie fur die spateren
Zeitintervalle entsprechend kleiner. Insofern ist die Umkehrung der Korrelation von
positiv (bei den frihen Zeitintervallen) zu negativ (bei den spateren Zeitintervallen)
plausibel. Allerdings verdeutlicht der Verlauf von Parameter 1, wie gefahrlich die Infor-
mationen der rangbasierten MalRe sein kdnnen. Bewertet man ausschliel3lich
Abb. 2.20, so entsteht der Eindruck als wurde Parameter 1 mit zunehmender Zeit zu
dem Parameter mit dem meisten Einfluss auf die Ergebnisunsicherheiten werden.
Abb. 2.11 bzw. Abb. 2.14 zeigen jedoch, dass die Unsicherheiten der Ergebnisse im
Zeitraum von 250 000 bis 500 000 Jahren im Vergleich zu den Unsicherheiten die zu
Beginn vorliegen, vernachlassigbar sind. Berlcksichtigt man dies, dann wird der
scheinbar grofRe Einfluss des Parameters 1 auf die Ergebnisunsicherheiten erheblich

reduziert.

Parameter 2 (Keine Kompaktierung) beginnt mit einem Wert von ca. -0,35, der bis et-
wa 250 000 Jahre naherungsweise konstant bleibt und zum Skalenende hin sich konti-
nuierlich der Nulllinie annahert. D.h., die anfangliche Bedeutung, die der Parameter 2
innerhalb der ersten 250 000 Jahre hat, schwacht sich im weiteren Zeitverlauf ab. Die
negative Korrelation lasst sich dadurch erklaren, dass je hdher die Wahrscheinlichkeit
einer Kompaktierung ist, die Kritikalitdtswahrscheinlichkeit kleiner wird. Dies entspricht

der ursprunglichen Einschatzung der Experten.

Parameter 3 (Kein Selbstverschluss) erweist sich — wie bei Konsequenz 1 — als der
Parameter mit dem mit Abstand grof3ten Einfluss auf die Unsicherheit der Wahrschein-
lichkeiten in den 5000-Jahres-Intervallen. Parameter 3 besitzt Uber den ganzen Zeitbe-
reich von 500 000 Jahren eine positive Korrelation und erreicht seine grofdten Werte
zwischen 50 000 und 100 000 Jahren. Er steigt von anfanglichen 0,7 nach etwa 75 000
Jahren zu Maximalwerten von ca. 0,9 im Zeitraum zwischen 50 000 und 100 000 Jah-

ren an und fallt im weiteren Zeitverlauf kontinuierlich bis auf etwa 0,4 ab.

Parameter 13 (Geeignete Geometrie) beginnt mit einem Wert von ca. 0,3, der ab un-

gefahr 250 000 Jahren langsam bis zum Skalenende auf ungefahr 0,2 abfallt. Die Aus-
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bildung einer geeigneten Geometrie erhéht die Wahrscheinlichkeit fir eine Kritikalitats-

exkursion und erklart die positiven Werte von Parameter 13.

Parameter 14 (Zeitdauer zu der sich ein kritisches Moderationsverhéltnis einstellt) be-
ginnt mit einem Wert vom etwa -0,3, der kontinuierlich bis zum Skalenende auf ca. 0,4

anwachst.

24213 Zusammenfassung zu Szenario 1a

Die Unsicherheitsanalyse fiir Szenario 1a zeigte sowohl im Fall einer kumulierten Be-
trachtung der Wahrscheinlichkeit fur das Auftreten von Kritikalitat (Konsequenz 1) als
auch bei deren Aufteilung in 5000-Jahresintervalle (Konsequenz 2) bei den zu Grunde
liegenden Rechenlaufen eine beachtliche Variationsbreite (vgl. Abb. 2.11 und
Abb. 2.14).

Dies spiegelt sich in den zugehdrigen statistischen KenngréRen fir die Wahrschein-
lichkeit eines Eintretens von Kritikalitdt wieder. Wahrend die zeitabhangigen Verlaufe
von Mittelwert, Median und Referenzwert Szenario 1a (neu) fir Konsequenz 1 nur rela-
tiv geringe Abweichungen aufweisen, liegen die des 95%-Quantils und des oberen
einseitigen (95%,95%)-Toleranzintervalls deutlich dartiber. Dies gilt — mit etwas grofle-
ren Abweichungen zwischen Median, Referenzwert Szenario 1a (neu) und Mittelwert —
auch fir Konsequenz 2. Der Verlauf von Referenzwert Szenario 1 (alt) aus /GMA 09/
liegt sowohl bei Konsequenz 1 als auch bei Konsequenz 2 deutlich iber dem von Refe-

renzwert Szenario 1a (neu).

Die fur Konsequenz 1 und Szenario 1a nach 500 000 Jahren ermittelten kumulierten
Maximalwerte fur KenngroRen und Referenzldufe erstrecken sich Uber einen weiten

Bereich:

e Median: 4,7E-5,

e Referenzwert Szenario 1a (neu): 1,37E-4,
e Mittelwert: 1,71E-4,

e Referenzwert Szenario 1 (alt): 5,04E-4,

e 95%-Quantil: 7,34E-4 und

e obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 1,19E-3.
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Die maximalen Wahrscheinlichkeiten und die Zeitintervalle, in denen diese bei Konse-

quenz 2 erreicht werden unterscheiden sich teilweise erheblich (Tab. 2.17):

e Median: 2,14E-6 im Zeitintervall (35 000, 40 000) Jahre,

o Referenzwert Szenario 1a (neu): 5,37E-6 im Zeitintervall (40 000, 45 000) Jah-
re,

o Mittelwert: 7,21E-6 im Zeitintervall (25 000, 30 000) Jahre ,

e Referenzwert Szenario 1 (alt): 2,50E-5 im Zeitintervall (40 000, 45 000) Jahre,

o  95%-Quantil: 3,67E-5 im Zeitintervall (25 000, 30 000) Jahre und

e Obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 5,86E-5 im Zeitintervall (10 000,
15 000) Jahre.

Bei der Sensitivitdtsanalyse wurden die Parameter 1 (Korrosionsrate), 2 (Keine Kom-
paktierung), 3 (Kein Selbstverschluss), 13 (Geeignete Geometrie) und 14 (Zeitdauer zu
der sich ein kritisches Moderationsverhéltnis einstellt) als relevante Parameter sowohl
fur Konsequenz 1 als auch fur Konsequenz 2 identifiziert, wobei Parameter 3 dominiert
(vgl. Abb. 2.20). Zusatzlich wurde bei Konsequenz 1 noch Parameter 6 (Separation
der Aktinoiden vom Spaltstoff) als relevanter Parameter erkannt. Die Sensitivitatsana-
lyse von Konsequenz 1 basierte auf einem metrischen R>~Anpassungsmal. Fiir Kon-
sequenz 2 wurde ein rangbasiertes Sensitivitdtsmaly (hier: Spearmansche Rangkorre-
lation) verwendet (vgl. Abb. 2.16 und Abb. 2.18).

2.4.2.2 Szenario 1b

Im modifizierten Szenario 1b wird die Wahrscheinlichkeit fur das Auftreten von Kritikali-
tat im Inneren des POLLUX-Behalters nach Bildung neuer Mineralphasen mit Kern-
brennstoff untersucht. Als Beladung des POLLUX-Behalters wird dabei nicht bestrahl-

ter Brennstoff angenommen.

24.2.21 Eintrittswahrscheinlichkeit von Szenario 1b

In Abb. 2.21 sind fur Szenario 1b und Konsequenz 1 die zeitlichen Verlaufe von Medi-
an, Mittelwert, 95%-Quantile, die der oberen zweiseitigen (90%,90%)- und einseiti-
gen(95%,95%)-Toleranzgrenzen sowie die der Referenzlaufe von Szenario 1b (neu)

und Szenario 1 (alt) dargestellt.
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Zeitabhangiger Verlauf von Kennwerten sowie der
Verldufe auf der Basis der Referenzwerte
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Abb. 2.21 Vergleich der Kennwertverlaufe fir Szenario 1b und Konsequenz 1 mit
den zeitabhangigen Verlaufen der Wahrscheinlichkeiten fir die Refe-
renzwerte der EingabegréfRen von Szenario 1b (neu) und Szenario 1
(alt)

Nach Abb. 2.21 liegen die zeitlichen Verlaufe des Medians sowie die Referenzlaufe
des Szenarios 1b (neu) und des Szenarios 1 (alt) im Zeitraum von 500 000 Jahren
dicht beieinander und liegen im gesamten Zeitbereich von 500 000 Jahren deutlich
unterhalb einer Wahrscheinlichkeit von 1.E-3. Mit einem Maximalwert von ca. 1.7E-3
hebt sich der Mittelwert etwas davon ab. Deutlich héhere Werte weisen die 95%-
Quantile der Wahrscheinlichkeiten flr das Auftreten einer Kritikalitat auf. Sie liegen im
Zeitraum bis 50 000 Jahren bei < 4.E-3, im Zeitraum bis ca. 250 000 Jahren bei < 6.E-
3 und im Zeitraum bis 500 000 Jahre bei < 7.5E-3. Zusatzlich zu den besprochenen
Kennwertkurven wurden auch die =zeitlichen Verlaufe der oberen zweiseitigen
(90%,90%)-Toleranzgrenze und der oberen einseitigen (95%,95%)-Toleranzgrenze
dargestellt. Ihre beiden Werte erreichen nach etwa 400 000 Jahren ein Plateau mit

einem Maximum von < 9.5E-3.

Im Einzelnen nehmen die Referenzwerte und Kenngréfien nach 500 000 Jahren die

folgenden Werte an:

- Referenzwerte Szenario 1b (neu): 6,35E-4,
- Referenzwerte Szenario 1 (alt): 5E-4,
- Median: 5,9E-4,
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- Mittelwert: 1,65E-3,
- 95%-Quantil: 7,05E-3,
- oberen zweiseitigen (90%,90%)-Toleranzgrenze: 9,1E-3 und

- obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 9,24E-3.

In Abb. 2.22 sind die Unsicherheiten der Wahrscheinlichkeitsverteilungen von P(crit)
fur 5000-Jahresintervalle (Konsequenz 2) flir den POLLUX-Behalter mit einer Beladung

mit unbestrahltem Spaltstoff (Szenario 1b) dargestellt.

Uncertainty and Sensitivity Analysis
Runs 1 to 100
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Abb. 2.22 Unsicherheiten der Wahrscheinlichkeitsverteilungen von P(crit) fir 5000-

Jahresintervalle fir Szenario 1b

Abb. 2.22 verdeutlicht, dass im Szenario 1b bei den Wahrscheinlichkeitsverteilungen
von P(crit) flr die einzelnen Runs teilweise erhebliche Unsicherheiten sowohl in Bezug

auf den Zeitpunkt als auch auf die Hohe des jeweiligen Maximums auftreten.

Abb. 2.23 zeigt den zeitlichen Verlauf verschiedener Kennwerte bzgl. der Wahrschein-
lichkeiten fur die jeweiligen 5000-Jahresintervalle und die Wahrscheinlichkeiten der
5000-Jahresintervalle, die sich auf der Basis der Referenzwerte der EingabegrofRen
des Szenarios 1b ergeben haben. Bei den Kennwerten handelt es sich im Einzelnen
um Median, Mittelwert, 95%-Quantil und die obere einseitige (95%,95%)-

Toleranzgrenze.
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Zeitabhangiger Verlauf von Kennwerten hzgl. der
Wahrscheinlichkeitsverteilungen bezogen auf 5000-Jahresintervalle
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Abb. 2.23 Zeitabhangiger Verlauf von Kennwerten der 100 Wahrscheinlichkeits-
verteilungen aus der Unsicherheitsanalyse fur Szenario 1b (Konsequenz
2)

Nach Abb. 2.23 unterscheiden sich die zeitlichen Verldufe der einzelnen Kennwerte.
Geringe Abweichungen werden dabei zwischen Median und Referenzlauf festgestellt.
Alle Maxima dieser Kurven liegen im Zeitfenster zwischen naherungsweise 20 000 und
35 000 Jahren.

In Tab. 2.18 sind flr Szenario 1b die numerischen Werte von Median, Mittelwert, 95%-
Quantil, oberer zweiseitiger (90%,90%)- und einseitiger (95%,95%)-Toleranzgrenze
sowie der Referenzlaufe (1 alt und 1b neu) der Wahrscheinlichkeiten fur das Auftreten
von Kritikalitat in den jeweiligen 5000-Jahresintervallen im Zeitraum der ersten 100 000
Jahre aufgelistet.
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Tab. 2.18 Numerische Werte zu den jeweiligen 5000-Jahresintervallen im Zeitraum
der ersten 100 000 Jahre fur Szenario 1b

Wahrscheinlichkeit Upper 1-sided

Zeitintervall (in Jahren) Referenz Referenz-alt 50% Mean 95%  (95%.95%)-TL
0 - 5000 2.77E-07 J16E-07 411E06  256E05  120E-04  217E-04
5000 - 10000 2.81E-06 3.22E-06 1.03E-05  474E-05  251E-04  4.01E-04
10000 - 15000 7.41E-06 §.55E-06 1.65E-05  6.28E-05  3.27E-04  5.15E-04
15000 - 20000 1.22E-05 1.42E-05 21E05  TA8E05 394E04 591E-04
20000 - 25000 1.60E-05 1.89E-05 2.36E05  TATEDS  4MME04 610E-04
25000 - 30000 1.86E-05 2.21E-05 2.38E05  T61ED5  396E04  559E-04
30000 - 35000 1.99E-05 240E-05 243E05  T42E05  366E-04 521E-04
35000 - 40000 2.04E-05 249E-05 23E05  TA0ED5 34ME04 4T73E04
40000 - 45000 2.02E-05 2. 50E-05 215E05  672E05  312E-04  4.26E-04
45000 - 50000 1.96E-05 2.45E-05 212805 6.31E05 282E-04  410E-04
50000 - 55000 1.88E-05 2.37E-05 2.07E05  590E05  252E04  39ME-04
55000 - 60000 1.78E-05 2.28E-05 2.00E05  550ED5  224E04  3TIE04
60000 - 65000 1.67E-05 2.16E-05 187E-05  513E-05  19BE-04  3.50E-04
65000 - 70000 1.56E-05 2.04E-05 1TE-05  478E-05  191E-04  3.30E-04
70000 - 75000 1.46E-05 1.92E-05 1.57E-05  445E-05  1.83E-04  3.10E-04
75000 - 80000 1.35E-05 1.80E-05 146E-05  4.16E-05  1.63E-04  2.91E-04
80000 - 85000 1.25E-05 1.68E-05 1.39E-05  38BE-05  1.57E-04  2.72E-04
85000 - 90000 1.15E-05 1.57E-05 1.30E-05  363E05  1.52E-04  2.56E-04
50000 - 95000 1.06E-05 1.46E-05 T1BE-05  J40E-05  1.52E-04  2.44E-04
95000 - 100000 9.77E-06 1.35E-05 TA0E-05  319E-05  143E-04  2.31E-04

Nach Tab. 2.18 erreichen die Werte fur den Referenzfall des Szenarios 1b im Zeitinter-
vall von 35 000 bis 40 000 Jahren mit 2,04E-5 ihr Maximum. Die maximale Wahr-
scheinlichkeit fur den Referenzfall 1 (alt) liegt im Intervall zwischen 40 000 und 45 000
Jahren, und ist mit 2.5E-5 um etwa 23 % groRer als beim neuen Referenzfall 1b. Auch
die Maxima der Kennwerte liegen teilweise in unterschiedlichen Zeitintervallen und
zwar der Median mit 2,43E-5 im Zeitintervall zwischen 30 000 und 35 000 Jahren, der
Mittelwert mit 7,61E-5 im Bereich von 25 000 bis 30 000 Jahren sowie das 95%-Quantil
mit 4,11E-4 und die einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze mit 6,10E-4 im Intervall zwi-
schen 20 000 und 25 000 Jahren.

24.2.2.2 Sensitivitiatsanalyse zu Szenario 1b

Die Ergebnisse der Sensitivitdtsanalysen zu Szenario 1b unterscheiden sich nur unwe-
sentlich von denen zu Szenario 1a. Deshalb wird hier auf eine explizite Darstellung der
entsprechenden Abbildungen und Texte verzichtet und auf die Sensitivitatsanalysen zu
Szenario 1a (Kapitel 2.4.2.1.2) verwiesen. Geringfligige Unterschiede gibt es bei der
Festlegung der relevanten Parameter. So werden bei Konsequenz 1 in Szenario 1b die
Parameter 6 (Separation der Aktinoiden vom Spaltstoff) und 13 (Geeignete Geometrie)

— im Gegensatz zu Szenario 1a — nicht mehr den relevanten Parametern zugerechnet.
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In der Zusammenfassung zu Szenario 1b (Kapitel 2.4.2.2.3) findet sich ein kurzer

Uberblick tiber die wichtigsten Resultate der Sensitivitatsanalyse zu Szenario 1b.

24223 Zusammenfassung Szenario 1b

Die statistischen Kenngrofien fir die Wahrscheinlichkeit eines Eintretens von Kritikali-
tat im Szenario 1b weisen teilweise stark voneinander abweichende zeitliche Verlaufe
auf. Wahrend im Fall von Konsequenz 1 zwischen Referenzwert 1 (alt) /GMA 09/, Me-
dian und Referenzwert Szenario 1b kaum Abweichungen erkennbar sind, verlaufen
95%-Quantil, obere zweiseitige (90%,90%)-Toleranzgrenze und obere -einseitige
(95%,95%)-Toleranzgrenze deutlich dartuber. Der Mittelwert liegt dazwischen (vgl.
Abb. 2.21). Dies gilt prinzipiell auch fiir Konsequenz 2. Allerdings blieb in diesem Fall
Referenzwert Szenario 1 (alt) aus /GMA 09/ unberucksichtigt (vgl. Abb. 2.23).

Die fur Konsequenz 1 und Szenario 1a nach 500 000 Jahren ermittelten Maximalwerte

fur KenngrélRen und Referenzlaufe erstrecken sich Uber einen weiten Bereich:

e Median: 5,9E-4,

o Referenzwert Szenario 1b: 6,35E-4,

e Mittelwert: 1,65E-3,

e Referenzwert Szenario 1 (alt): 5,04E-4,

e 95%-Quantil: 7,05E-3 und

e obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 9,24E-3.

Die maximalen Wahrscheinlichkeiten und die Zeitintervalle, in denen diese bei Konse-

quenz 2 erreicht werden unterscheiden sich teilweise erheblich (vgl. Tab. 2.18):

Median: 2,43E-5 im Zeitintervall (30 000, 35 000) Jahre,

o Referenzwert Szenario 1b: 2,04E-5 im Zeitintervall (35 000, 40 000) Jahre,

o Mittelwert: 7,61E-5 im Zeitintervall (25 000, 30 000) Jahre ,

o Referenzwert Szenario 1 (alt): 2,50E-5 im Zeitintervall (40 000, 45 000) Jahre,

e  95%-Quantil: 4,11E-4 im Zeitintervall (20 000, 25 000) Jahre und

e Obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 6,10E-4 im Zeitintervall (20 000,
25 000) Jahre.
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Bei der Sensitivitdtsanalyse wurden die Parameter 1 (Korrosionsrate), 2 (Keine Kom-
paktierung), 3 (Kein Selbstverschluss), 13 (Geeignete Geometrie) und 14 (Zeitdauer zu
der sich ein kritisches Moderationsverhéltnis einstellt) als relevante Parameter sowohl
fur Konsequenz 1 (Ausnahme hier: ohne Parameter 13) als auch fur Konsequenz 2
identifiziert, wobei Parameter 3 in beiden Fallen dominiert Die Sensitivitdtsanalyse von
Konsequenz 1 basierte auf einem metrischen R>-Anpassungsmalg, fiir die von Konse-
quenz 2 hingegen musste ein rangbasiertes  Sensitivitatsmal} (hier: Spearmansche

Rangkorrelation) verwendet werden.

2.4.2.3 Szenario 1c

Im modifizierten Szenario 1c wird die Wahrscheinlichkeit fur das Auftreten von Kritikali-
tat in der Brennstabkokille BSK-3 nach vollstandiger Korrosion der Brennstabe und
Bildung einer homogenen Mischung aus Kernbrennstoff und Hullrohrmaterialien unter-

sucht. Die Brennstabkokille BSK-3 ist dabei mit nicht bestrahltem Brennstoff beladen.

2.4.2.3.1 Eintrittswahrscheinlichkeit von Szenario 1c

Abb. 2.24 zeigt fir Szenario 1c und Konsequenz 1 die zeitlichen Verlaufe von Median,
Mittelwert, 95%-Quantil, die der oberen zweiseitigen (90%,90%)- und einseiti-
g9en(95%,95%)-Toleranzgrenzen sowie die der Referenzlaufe von Szenario 1c (neu)

und Szenario 1 (alt).

Vergleich der kumulierten Kennwertverlaufe mit den zeitabhangigen Verlaufen auf der
Basis von Referenzwerten der Eingabegrofen zu Szenario 1c (Brennstabkokille BSK-3

mit unbestrahltem Spaltstoff).
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Zeitabhéngiger Verlauf von Kennwerten sowie der
Verlaufe auf der Basis der Referenzwerte
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Abb. 2.24 Vergleich der kumulierten Kennwertverlaufe mit den zeitabhangigen
Verlaufen auf der Basis von Referenzwerten der Eingabegréfen zu

Szenario 1c (Brennstabkokille BSK-3 mit unbestrahltem Spaltstoff)

Der in Abb. 2.24 dargestellte zeitlichen Verlauf der oberen einseitigen (95%,95%)-
Toleranzgrenze zeigt, dass mit 95%-iger Sicherheit das 95%-Quantil der Kritikalitats-
wahrscheinlichkeit nach 500 000 Jahren < 3.1E-2 ist. Diese Wahrscheinlichkeit stellt
sich bereits nach 240 000 Jahren ein und bleibt bis 500 000 Jahre konstant. Die zwei-
seitigen Toleranzgrenzen zum Zeitpunkt t = 500 000 Jahre betragen 6.0E-5 und 2.5E-2
und geben an, dass nach 500 000 Jahren mit 90%-iger Sicherheit 90% der Wahr-
scheinlichkeitswerte P(crit) zwischen 6.0E-5 und 2.5E-2 liegen. Der Unterschied zwi-
schen dem Median (ca. 2.1E-3) und dem 95%-Quantil (ca. 2.1E-2) nach 500 000 Jah-
ren weist auf groRe Unsicherheiten bzgl. der Kritikalitdtswahrscheinlichkeiten hin. Aus
Abb. 2.24 ist ersichtlich, dass sich groRe Unsicherheiten bereits nach 200 000 bis
250 000 Jahren einstellen. Nach 500 000 Jahren erreichen die Kenngré3en und Refe-

renzlaufe die folgenden Werte:

- Referenzwerte Szenario 1c (neu): 9,45E-4,
- Referenzwerte Szenario 1 (alt): 5,04E-4,

- Median: 2,1E-3,

- Mittelwert: 5,31E-3,

- 95%-Quantil: 2,07E-2,

- oberen zweiseitigen (90%,90%)-Toleranzgrenze: 2,5E-2 und
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- obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 3,11E-2.

In Abb. 2.25 werden die zeitlichen Verlaufe von Wahrscheinlichkeiten fur das Auftreten
von Kiritikalitat in 5000-Jahresintervallen fur den Referenzlauf von Szenario 1c und fur
die Kennwerte Median, Mittelwert, 95%-Quantil, obere zweiseitige (90%,90%)-

Toleranzgrenze und obere einseitige (95%,95%)-Toleranzintervall dargestellt.

Abb. 2.25 Zeitabhangiger Verlauf von Kennwerten der 100 Wahrscheinlichkeits-
verteilungen aus der Unsicherheitsanalyse fir Szenario 1c¢ (Brennstab-

kokille BSK-3 mit unbestrahltem Brennstoff) und Konsequenz 2

Aus Abb. 2.25 ist ersichtlich, dass sich die maximalen Wahrscheinlichkeiten flr das
Auftreten einer Kritikalitat innerhalb der ersten 50 000 Jahre einstellen und dass die
Kritikalitdtswahrscheinlichkeiten mit zunehmender Zeit drastisch abnehmen. Dies wird
insbesondere aus den Verlaufen des 95%-Quantils und der Toleranzgrenzen deutlich.
Der Verlauf des Referenzlaufs 1 (alt) /GMA 09/ ist nicht dargestellt.

In Tab. 2.19 sind fir Szenario 1¢c die numerischen Werte von Median, Mittelwert, 95%-
Quantil und einseitiger (95%,95%)-Toleranzgrenze sowie der Referenzlaufe (1 alt und
1¢ neu) der Wahrscheinlichkeiten in den jeweiligen 5000-Jahresintervallen im Zeitraum

der ersten 100 000 Jahre aufgelistet.
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Tab. 2.19 Numerische Werte zu den jeweiligen 5000-Jahresintervallen im Zeitraum

der ersten 100 000 Jahre fiir Szenario 1c

Wahrscheinlichkeit Upper 1-sided

Zettintervall (in Jahren) Referenz Referenz-alt 50% Mean 95%  (95%,95%)-TL
0 - 5000 2.01E-06 3A6E-07 6.97E-05  228E-04 127E-03  163E03
5000 - 10000 1.71E-05 3.22E-06 1.16E-04  319E-04  129E-03  256E-03
10000 - 15000 4.02E-05 8.58E-06 1.28E-04  375E-04  1B5E-03  241E-D3
15000 - 20000 5.88E-05 1.42E-05 143E-04  390E-04 177E03  265E-03
20000 - 25000 6.90E-05 1.89E-05 1.34E-04  365E-04 15203 21BE-03
25000 - 30000 7.18E-05 2.21E-05 127E-04  345E-04  139E-03  1.97E-03
30000 - 35000 6.99E-08 2.40E-05 115E-04  329E-04  1.24E03  1.95E-03
35000 - 40000 6.53E-05 2 49E-05 107E-04  283E-04 107E03  162E-03
40000 - 45000 5.95E-05 2.50E-05 9.56E-05  260E-04  1.02E-03  147E-03
45000 - 50000 5.35E-05 245E-05 9.10E-05  238E-04  950E-04  1.32E03
50000 - 55000 4 T8E-05 2.37E-05 8.39E-05  210E-04  B8A9E-04  118E-03
55000 - 60000 4. 24E-05 2.28E-05 7.39E-05  1.86E-04  7.88E-04  1.05E-03
60000 - 65000 3.T6E-05 2.16E-05 b.45E-05  1T1E-04  T.3GE-04  9.35E-4
65000 - 70000 3.33E-08 2.04E-05 5.68E-05  149E-04  GB3E-04  529E-4
70000 - 75000 2.95E-05 1.92E-05 498E-05  135E-04  G610E-04  73EE-04
75000 - 60000 2.61E-05 1.80E-05 439E-05  1.22E-04  558E-04  B79E-04
60000 - 85000 2.32E-05 1.68E-05 J.82E-05  1.10E-04  5.03E-04  633EM
85000 - 90000 2.06E-05 1.57E-05 J44E-05  983E-05  439E-04  58BE-04
90000 - 95000 1.83E-05 1.46E-05 294E-05  9.06E-05  384E-04  546E-04
95000 - 100000 1.63E-05 1.35E-05 2052E-05  B.03E-05  336E-04  50OTE-04

Im Zeitintervall zwischen 25 000 und 30 000 Jahren erreicht nach Tab. 2.19 der Refe-
renzfall des Szenarios 1c mit 7,18E-5 seinen Maximalwert. Fir den Referenzfall des
Szenarios 1 (alt) liegt die maximale Wahrscheinlichkeit fur das Auftreten von Kritikalitat
im Intervall zwischen 40 000 und 45 000 Jahren, und ist mit 2.50E-5 deutlich kleiner als
beim Referenzfall des Szenarios 1c (neu). Alle Maxima der Kritikalitatswahrscheinlich-
keiten liegen in diesem Szenario ausnahmslos in den Zeitintervallen zwischen 15 000
und 30 000 Jahren und weisen dabei die folgenden Werte auf: Median: 1,43E-4, Mit-
telwert: 3,90E-4, 95%-Quantil: 1,77E-3 und einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze:
2,65E-3.

24232 Sensitivitiatsanalyse zu Szenario 1c

Die Ergebnisse der Sensitivitatsanalysen zu Szenario 1c weichen — wie bei Szenario
1b — nicht signifikant von denen zu Szenario 1a ab. Deshalb wird auch hier auf eine
explizite Darstellung der entsprechenden Abbildungen und Texte verzichtet und auf die
Sensitivitatsanalysen zu Szenario 1a (Kapitel 2.4.2.1.2) verwiesen. Kleinere Unter-
schiede gibt es bei der Festlegung der relevanten Parameter. So werden bei Konse-
quenz 1 in Szenario 1c die Parameter 6 (Separation der Aktinoiden vom Spaltstoff) und

13 (Geeignete Geometrie) — im Gegensatz zu Szenario 1a - nicht mehr als relevante
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Parameter identifiziert. In der Zusammenfassung zu Szenario 1c (Kapitel 2.4.2.3.3)
findet sich ein kurzer Uberblick (iber die wichtigsten Resultate der Sensitivitatsanalyse

zu Szenario 1c.

24233 Zusammenfassung Szenario 1c

Die zeitlichen Verlaufe der statistischen KenngréRen fir die Wahrscheinlichkeit eines
Eintretens von Kritikalitat im Szenario 1¢c weichen teilweise stark voneinander ab. Die
niedrigsten Werte werden im Fall von Konsequenz 1 fur die Referenzlaufe der Szena-
rien 1 (alt) /GMA 09/ und 1c (neu) registriert. Mit steigenden Werten folgen die Verlaufe
von Median, Mittelwert, 95%-Quantil, oberer zweiseitigen (90%,90%)-Toleranzgrenze
und oberer einseitigen (95%,95%)-Toleranzgrenze (vgl. Abb. 2.24). Dies gilt prinzipiell
auch fir Konsequenz 2. Allerdings blieb in diesem Fall der Referenzwert Szenario 1
(alt) aus /GMA 09/ unberucksichtigt (vgl. Abb. 2.25).

Die fur Konsequenz 1 und Szenario 1c nach 500 000 Jahren ermittelten Maximalwerte

fur Kenngréfken und Referenzlaufe erstrecken sich Uber einen weiten Bereich:

e Median: 2,2E-3,

e Referenzwert Szenario 1c: 9,46E-4,

e Mittelwert: 5,31E-3,

e Referenzwert Szenario 1 (alt): 5,04E-4,

e 95%-Quantil: 2,07E-3 und

e obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 3,11E-2.

Die maximalen Wahrscheinlichkeiten und die Zeitintervalle, in denen diese bei Konse-
quenz 2 erreicht werden unterscheiden sich flr Kennwerte und Referenzlaufe teilweise
erheblich (vgl. Tab. 2.19):

e Median: 1,43E-4 im Zeitintervall (15 000, 20 000) Jahre,

o Referenzwert Szenario 1c¢: 7,18E-5 im Zeitintervall (25 000, 30 000) Jahre,

o Mittelwert: 3,90E-4 im Zeitintervall (15 000, 20 000) Jahre ,

e Referenzwert Szenario 1 (alt): 2,50E-5 im Zeitintervall (40 000, 45 000) Jahre,

e 95%-Quantil: 1,77E-3 im Zeitintervall (15 000, 20 000) Jahre und

e Obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 2,65E-3 im Zeitintervall (15 000,
20 000) Jahre.

74



Bei der Sensitivitdtsanalyse wurden die Parameter 1 (Korrosionsrate), 2 (Keine Kom-
paktierung), 3 (Kein Selbstverschluss) und 14 (Zeitdauer zu der sich ein kritisches Mo-
derationsverhéltnis einstellt) als relevante Parameter sowohl flir Konsequenz 1 als
auch fir Konsequenz 2 identifiziert, wobei Parameter 3 in beiden Fallen dominiert. Die
Sensitivititsanalyse von Konsequenz 1 basierte auf einem metrischen R*-
Anpassungsmal, fir die von Konsequenz 2 hingegen musste ein rangbasiertes Sensi-

tivitatsmal (hier: Spearmansche Rangkorrelation) verwendet werden.

2.4.2.4 Szenario 2a

In diesem Szenario wird angenommen, dass Innenbehalter und Einbauten des POL-
LUX-Behalters vollstandig zu nicht stéchiometrischem porésem Fe(OH); korrodiert
sind, wobei durch Einlagerung von Wasser in die Poren ein reaktives Moderationsver-
haltnis erreicht wird. Der Aulienbehalter und das durch Korrosionsprozesse und die
dabei entstehenden Korrosionsprodukte aufgeweitete Brennstabgitter werden bei die-
sen Untersuchungen als intakt angenommen. Die 2360 Brennstabe (Beladung unbe-
strahlter Brennstoff) verteilen sich gleichmaRig auf die deutlich vergrofierte Quer-
schnittsflache und der verbleibende Leerraum im Behalter wird vollstandig mit Fe(OH);

ausgefullt. Die Gitterschrittweite steigt damit von vorher 1,333 cm auf 1,9838 cm.

24.241 Eintrittswahrscheinlichkeit von Szenario 2a

Abb. 2.26 zeigt die Variation der kumulativen Verteilungen zu den Kritikalitatswahr-
scheinlichkeiten, die sich aus den Unsicherheiten der Eingabeparameter bezlglich des
Szenarios 2a ergeben haben. Die Unsicherheitsanalyse wurde mit einem Stichproben-

umfang von 100 Rechenlaufen durchgefihrt.
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Abb. 2.26 Unsicherheit der kumulierten Verteilungen von P(crit) im Szenario 2a
(POLLUX-Behalter mit Stabgitter-Aufweitung, Beladung mit unbestrahl-

tem Brennstoff)

Aus Abb. 2.26 ist ersichtlich, dass im Fall des POLLUX-Behalters mit Stabgitter-
Aufweitung und einer Beladung mit unbestrahltem Brennstoff bei einer Gberwiegenden
Zahl (ca. 88%) der kumulierten Verteilungen die Wahrscheinlichkeit fur das Entstehen
einer Kritikalitdat im Endlager innerhalb von 500 000 Jahren < 2.E-3 ist. Die hellrote

Kurve in Abb. 2.26 ist die Kurve auf der Basis der Referenzwerte.

In Abb. 2.27 sind die kumulierten zeitlichen Verlaufe von Median, Mittelwert, 95%-
Quantil und die der Referenzlaufe des Szenarios 2a und des alten Szenarios 2
/IGMA 09/ sowie der oberen zweiseitigen (90%,90%)- und der oberen einseiti-
gen(95%,95%)-Toleranzgrenze dargestellt.
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Abb. 2.27 Zeitabhangiger Verlauf verschiedener Kennwerte aus den Unsicherhei-

ten der kumulierten Verteilungen (Konsequenz 1) flir Szenario 2a

Nach Abb. 2.27 liegt die (95%,95%) - Toleranzgrenze fur die Wahrscheinlichkeit einer
Kritikalitat nach 500 000 Jahren bei ca. 7.8E-3. D.h., nach dem angewendeten Modell
nimmt das 95%-Quantil der Wahrscheinlichkeit einer Kritikalitat mit einer Sicherheit von
95% einen Wert von ca. 7.8.E-3 an. Das 95%-Quantil der Modellrechnungen ist nach
500 000 Jahren um einen Faktor von ca. 2 geringer und liegt bei ungefahr 3.8E-3. Dies
weist auf die Unsicherheiten hin, die bei der Schatzung des 95%-Quantils nach einem
Zeitraum von 500 000 Jahren bestehen. Wahrend die jeweiligen Maximalwerte fur die
beiden Referenzlaufe (Szenario 2a und altes Szenario 2 /GMA 09/), den Median und
den Mittelwert nach etwa 350 000 Jahren erreicht werden und danach konstant bleiben
und auch die Werte des 95%-Quantils nach 400 000 Jahren keine wesentlichen Zu-
wachse mehr erhalten, haben die Kurven der oberen zweiseitigen (90%,90%)-
Toleranzgrenze und der oberen einseitigen (95%,95%)-Toleranzgrenze auch nach
500 000 Jahren ihre Sattigung noch nicht erreicht. D.h. die Unsicherheiten bzgl. der

Schatzung des 95%-Quantils nehmen mit Zeitrdumen > 500 000 Jahren weiter zu.

Nach 500 000 Jahren nehmen Kenngrofien und Referenzlaufe die folgenden Werte an:

- Referenzwerte Szenario 2a (neu): 9,6E-4,
- Referenzwerte Szenario 2 (alt): 1,1E-3,
- Median: 3,8E-4,

7



- Mittelwert: 9,9E-4,
- 95%-Quantil: 3,8E-3,
- obere zweiseitige (90%,90%)-Toleranzgrenze: 6,0E-3 und

- obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 7,9E-3.

In Abb. 2.28 werden die Unsicherheiten der Wahrscheinlichkeitsverteilungen von
P(crit) bzgl. von Zeitintervallen mit einer Dauer von 5000 Jahren (Konsequenz 2) fir
Szenario 2a an Hand von 100 Rechenlaufen dargestellt. Die Kurven in Abb. 2.28 zei-
gen, wie grof} in einem bestimmten Zeitintervall (Dauer 5000 Jahre) die Wahrschein-
lichkeit einer Kritikalitat fir POLLUX-Behalter mit nicht abgebranntem Brennstoff und
Stabgitter-Aufweitung ist.

Abb. 2.28 Unsicherheiten der Wahrscheinlichkeitsverteilungen von P(crit) bezogen

auf 5000-Jahresintervalle flr Szenario 2a

Aus den berechneten Wahrscheinlichkeitsverteilungen in Abb. 2.28 lassen sich die
Informationen ableiten, in welchen Zeitintervallen die jeweiligen Verteilungen ihre ma-
ximalen Wahrscheinlichkeiten annehmen und wir gro® die maximalen Wahrscheinlich-
keiten sind.

In Abb. 2.28 fallt auf, dass die Laufe 74 und 44 anfangs aus bislang unbekannter Ur-

sache sehr hohe Werte aufweisen. Bei einigen anderen Laufen zeigt sich ein schwan-
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kender Verlauf, der vermutlich auf die Genauigkeit der Zeiteinteilung fir die Markov-
Rechnungen zurtckzufuhren ist. Die hellrote Kurve in Abb. 2.28 ist die Kurve auf der

Basis der Referenzwerte.

Abb. 2.29 zeigt die zeitlichen Verlaufe von Wahrscheinlichkeiten fur das Auftreten von
Kritikalitat in 5000-Jahresintervallen (Konsequenz 2) fur den Referenzlauf von Szenario
2a und fir die Kennwerte Median, Mittelwert, 95%-Quantil, obere zweiseitiger

(90%,90%)-Toleranzgrenze und obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze.

Abb. 2.29 Zeitabhangiger Verlauf von Kennwerten und Verlauf von Wahrschein-
lichkeitsverteilungen auf der Basis von Referenzwerten der Eingabegro-

3en (Szenario 2a)

Die zeitlichen Verlaufe der Kennwerte in Abb. 2.29 deuten an, dass die Wahrschein-
lichkeit einer Kritikalitat innerhalb der ersten 10 000 Jahre am groften ist. In welchem
Ausmalf die Kurven der Kennwerte durch die beiden Laufe ,Run 44“ und ,Run 74*

(siehe Abb. 2.28) beeinflusst werden, bleibt zu untersuchen.

In Tab. 2.20 sind fir Szenario 2a die numerischen Werte von Median, Mittelwert, 95%-

Quantilen und einseitigen (95%,95%)-Toleranzgrenzen sowie Referenzlaufen (alt und
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neu) zu den Wahrscheinlichkeiten in den jeweiligen 5000-Jahresintervallen (Konse-

quenz 2) im Zeitraum der ersten 100 000 Jahre zusammengestellt.

Tab. 2.20 Numerische Werte zu den jeweiligen 5000-Jahresintervallen im Zeitraum

der ersten 100 000 Jahre fiir Szenario 2a

Wahrscheinlichkeit Upper 1-sided

Zeitintervall {in Jahren) Referenz Referenz-alt 50% Iean 95% (95%,95%)-TL
0 - 5000 1.16E-04 9 82E-06 233E-05 690E-05  30BE-04  T5BE-04
5000 - 10000 2.82E-05 245E-05 219E05  576E-05  318E-04  3.B9E-04
10000 - 15000 J.77E-05 3.35E-05 1.78E-05  5.0%E-05  181E-04  3.28E-04
15000 - 20000 4 28E-05 3.89E-05 178E-05  473E-05  176E-04  302E-04
20000 - 25000 4. 51E-05 4.20E-05 1.58E-05  4.2VE-05  168E-04  2B84E-04
25000 - 30000 4 56E-05 4 35E-04 1582E-05  392E-05  169E-04 2T7T1E-04
30000 - 35000 4. 51E-05 4 40E-05 147E05  3G4E-05  146E-04  258E-04
35000 - 40000 4.39E-05 4.38E-05 1.28E05  333E-05  141E-04  235E-04
40000 - 45000 4 23E-05 4 31E-05 122E-05  303E-05  12BE-04  209E-04
45000 - 50000 4.04E-05 4 21E-05 1.15E-05  289E-05  1.25E-04  1.B5E-04
50000 - 55000 3.85E-05 4.08E-05 110E-05  264E-05  115E-04  1.70E-04
55000 - 60000 3.64E-05 3.93E-05 1.04E-05  245E-05  1.00E-04  1.62E-04
60000 - 65000 J44E-05 3.78E-05 9.31E-06  2.34E-05  964E05  1.54E-04
65000 - 70000 3.24E-05 3.61E-05 8.16E-06  213E-05  927E05  1.46E-04
70000 - 75000 J.04E-05 J.45E-05 8.91E-06  2.00E-05  8.89E05  1.39E-04
75000 - 80000 2.85E-05 3.28E-05 T45E-06  186E-05  B850E-05  1.32E-04
80000 - 85000 2.67E-05 IME-08 7.35E-06  1.75E-05  812E05  1.26E-04
85000 - 90000 2.50E-05 2.95E-05 6.75E-06  1.65E-05  7GOE05  1.20E-04
50000 - 95000 2 33E-05 2.79E-05 576E-06  154E-05  6.B84E05  1.14E-04
95000 - 100000 2.17E-05 2.63E-05 6.18E-06  146E-05  617E-05  1.09E-04

Nach Tab. 2.20 werden fur die Kennwerte die maximalen Wahrscheinlichkeiten flr das
Auftreten einer Kritikalitat im Zeitintervall zwischen 0 und 5000 erreicht (Ausnahme:
95%-Quantile, dort nach 5000-10 000 Jahren). Die jeweiligen Maximalwerte betragen
dabei 2.33E-5 fir den Median, 6.90E-5 fir den Mittelwert, 3.18E-4 fir die 95%-
Quantile, 5.1E-4 fur die obere zweiseitigen (90%,90%)-Toleranzgrenze (Ablesung aus
Abb. 2.28) und 7.58E-4 fur die obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze. Fur den
Referenzfall des Szenarios 2a weist die Wahrscheinlichkeit einer Kritikalitat ihr Maxi-
mum mit 4.56E-5 im Zeitintervall zwischen 25 000 und 30 000 Jahren auf. Der entspre-
chende Maximalwert fur den alten Referenzfall 2 /GMA 09/ ist im Intervall zwischen
30 000 und 35 000 lokalisiert Jahren und liegt mit 4.40E-5 sehr nahe am Maximalwert

fir das neue Szenario 2a.

In Abb. 2.29 fallt auf, dass samtliche Kennwerte ihre Maximalwerte zu wesentlich
frliheren Zeitpunkten als in den Szenarien 1a, 1b und 1c (vgl. Abb. 2.14, Tab. 2.17,
Abb. 2.23, Tab. 2.18 und Abb. 2.25) erreichen. Bei den Referenzlaufen ist dieses

Phanomen nicht in dieser Auspragung erkennbar.
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24242 Sensitivitatsanalyse zu Szenario 2a

Die Abbildungen Abb. 2.30, Abb. 2.31 und Abb. 2.32 geben die Ergebnisse aus der
Sensitivitdtsanalyse fur Konsequenz 1 (kumulierte Wahrscheinlichkeiten) wieder. In
Abb. 2.30 ist der zeitabhangige Verlauf des R?*-Anpassungswertes fiir Konsequenz 1

dargestellt.

Abb. 2.30 Zeitabhangiger Verlauf des R-Wertes fiir Konsequenz 1 im Szenario 2a

Nach Abb. 2.30 erfullt das auf metrischen Daten basierende Sensitivitatsmall mit sei-
nem zeitlichen Verlauf (Steigerung von anfangs ca. 0,3 bis auf maximal etwa 0,65)
nicht die zur Durchfihrung einer Sensibilitdtsanalyse erforderlichen Maligaben. Des-
halb wird fur Konsequenz 1 die Spearmansche Rangkorrelation als Sensitivitatsmal}

(vgl. Abb. 2.31) herangezogen.

Wie aus Abb. 2.31 ersichtlich, liegen die Werte der Spearmanschen Rangkorrelation
naherungsweise zwischen 0,85 und 0,9. Damit ist die Spearmansche Rangkorrelation

fur eine Sensitivitdtsanalyse gut geeignet.
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Abb. 2.31 Zeitabhangiger Verlauf der auf der Basis der Spearmanschen Rangkor-

relation ermittelten R?>-Werte fiir Konsequenz 1 im Szenario 2a

In den Abbildungen zur Sensitivitatsanalyse der Szenarien 2a und 2b kommt die fol-

gende Zuordnung zwischen Parameterkennzeichnung und Parameter zur Anwendung:

Parameter 1: Korrosionsrate

Parameter 2: Keine Kompaktierung

Parameter 3: Kein Selbstverschluss

Parameter 4. Geeignetes chemisches Medium

Parameter 5: Schutziberzug halt

Parameter 14: Zeitdauer bis zur Ausbildung eines kritischen H/U-Verhaltnisses
Parameter 15: Auffillung mit Korrosionsprodukten

Parameter 16: Aufweitung der Brennstabe.

Abb. 2.32 zeigt die zeitlichen Verlaufe der rangbasierten Sensitivitdten der Parameter

fir Szenario 2a und Konsequenz 1.
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Abb. 2.32 Zeitabhangige Sensitivitat (rangbasiert) der 8 Parameter fir Konsequenz

1 bei Szenario 2a

Nach Abb. 2.32 lassen sich die Parameter 1, 2, 3, 14 und 16 als malgebliche
Parameter in Szenario 1b und Konsequenz 1 definieren (Definition; -0,2 >
Parameterwert > 0,2). Das Sensitivitatsverhalten dieser funf maflgeblichen Parameter

in Szenario 2a und Konsequenz 1 kann wie folgt beschrieben werden:

Parameter 1 (Korrosionsrate) beginnt mit einem Wert von ca. 0,3, fallt dann innerhalb
von etwa 200 000 Jahren auf 0 ab und bleibt dabei.

Parameter 2 (keine Kompaktierung) startet bei ca. -0,18, fallt nach ungefahr 250 000

Jahren auf ca. -0,28 ab und behéalt ndherungsweise diesen Wert bei.

Parameter 3 (kein Selbstverschluss) — der zu jedem Zeitpunkt dominante Parameter -
beginnt mit ca. 0,65, wachst nach ungefahr 150 000 Jahren bis auf etwa 0,75 an und
behalt diesen Wert bei.

Parameter 14 (Zeitdauer zu der sich ein kritisches Moderationsverhéltnis einstellt) star-
tet mit einem negativen Wert (ca. -0,4) der nach ca. 400 000 Jahren bis auf nahe-

rungsweise -0,05 ansteigt.
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Parameter 16 (Aufweitung der Brennstébe) beginnt mit einem Wert von ca. 0,35, der

nach etwa 100 000 Jahren bis auf naherungsweise 0,4 zunimmt.
Die verbleibenden Parameter sind im Vergleich dazu von untergeordneter Bedeutung.

Die Abbildungen Abb. 2.33, Abb. 2.34 und Abb. 2.35 zeigen die Ergebnisse aus der
Sensitivitatsanalyse flr Konsequenz 2 (Wahrscheinlichkeiten bezogen auf Zeitinterval-

le mit 5000 Jahren Dauer) fiir Szenario 2a.

Abb. 2.33 Zeitabhangiger Verlauf des R%-Wertes fiir Konsequenz 2 im Szenario 2a

(auf der Basis der metrischen Werte)

Nach Abb. 2.33 startet das R?> —Anpassungsmal fiir die metrischen Werte bei etwa
0,35, nimmt dann bis auf ca. 0,6 zu, sinkt dann kontinuierlich bis zu einem Wert von
0,35 (nach 500 000 Jahren) ab und erscheint in der zeitlichen Abfolge nicht hinrei-
chend stabil fur eine Sensitivitdtsanalyse. Aus diesem Grund wird fir Konsequenz 2
die Spearmansche Rangkorrelation als Sensitivitditsmall verwendet, deren R?—
Anpassungsmall — wie Abb. 2.34 zeigt — Uber den gesamten zeitlichen Verlauf den

Anforderungen genugt.
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Abb. 2.34 Zeitabhangiger Verlauf des rangbasierten R>~AnpassungsmaRes fiir

Konsequenz 2 im Szenario 2a

Wie aus Abb. 2.34 ersichtlich ist, weist das Spearmansche R?-Anpassungsmal (iber
den gesamten Zeitbereich relativ hohe Werte bei einem durchweg stabilen Verlauf auf

und ist fur eine Sensitivitdtsanalyse geeignet.

Abb. 2.35 gibt fir Szenario 2a und Konsequenz 2 (Wahrscheinlichkeiten fur eine Ein-
teilung in Zeitintervalle von 5000 Jahren) den Verlauf der Sensitivitdten der 8 Parame-
ter Uber einen Zeitbereich von 500 000 Jahren wieder. Die Ergebnisse basieren dabei

auf der Spearmanschen Rangkorrelation.
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Abb. 2.35 Zeitabhangige Sensitivitaten (rangbasiert) der 8 Parameter fir Konse-

quenz 2 des Szenarios 2a

Aus Abb. 2.35 kdnnen die wichtigsten Parameter fur die Sensitivitdtsanalyse von Kon-

sequenz 2 in Szenario 2a wie folgt identifiziert werden:

Parameter 1 (Korrosionsrate): Startet mit einem Wert von ca. 0,3 und nimmt stetig ab,
bis es nach etwa 40 000 Jahren zu einem Vorzeichenwechsel kommt und der Wert
nach 500 000 Jahren auf ca. -0,2 abfallt.

Parameter 2 (keine Kompaktierung): Beginnt mit einem negativen Korrelationswert von
ca. -0,15, sinkt nach ca. 50 000 Jahren bis auf ca. -0,3 ab und bleibt in diesem Wer-

tebereich.

Parameter 3 (kein Selbstverschluss). Beginnt mit einem Wert von ca. 0,7, steigt an
und erreicht nach ca. 50 000 Jahren ungefahr einen Wert von 0,95, halt kurzzeitig die-
sen Wert und fallt dann langsam bis zu einem Wert von ca. 0,25 nach 500 000 Jahren

ab. Parameter 3 ist auch hier der dominante Parameter.
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Parameter 14 (Zeitdauer bis zu Ausbildung eines kritischen H/U-Verhéltnisses): Startet
mit einem negativen Korrelationswert von ca. -0,4, Uberschreitet nach ca. 25 000 Jah-

ren die Nulllinie und erreicht nach 500 000 Jahren einen Wert von ca. 0,8.

Der Verlauf von Parameter 14 verdeutlicht, wie vorsichtig die Informationen der rang-
basierten MalRe zu deuten sind. Bewertet man ausschlief3lich Abb. 2.35, so entsteht
der Eindruck als wirde Parameter 14 mit zunehmender Zeit zu dem Parameter mit
dem meisten Einfluss auf die Ergebnisunsicherheiten werden. Abb. 2.32 zeigt jedoch,
dass die Unsicherheiten der Ergebnisse im Zeitraum von 250 000 bis 500 000 Jahren
im Vergleich zu den Unsicherheiten die zu Beginn vorliegen, vernachlassigbar sind.
Berlcksichtigt man dies, dann muss der scheinbar gro3e Einfluss des Parameters 14
auf die Ergebnisunsicherheiten im Zeitraum zwischen 250 000 und 300 000 Jahren in
Relation zu den verhaltnismaRig kleinen Unsicherheiten in diesem Zeitabschnitt bewer-

tet werden.

Parameter 16 (Aufweitung der Brennstdbe) beginnt mit einem Wert von ca. 0,35, der
nach etwa 50 000 Jahren bis auf ndherungsweise 0,4 zunimmt und ab dann kontinuier-

lich bis zu einem Wert von ca. 0,25 nach 500 000 Jahren abnimmt.

Die verbleibenden Parameter sind im Vergleich dazu von untergeordneter Bedeutung.

24243 Zusammenfassung Szenario 2a

Die zeitlichen Verlaufe der statistischen KenngréRen fir die Wahrscheinlichkeit eines
Eintretens von Kritikalitat im Szenario 2a weisen teilweise deutliche Unsicherheiten im
Hinblick auf die Stabilitat einer Langzeitabschatzung auf. So liegt nach Abb. 2.27 bei-
spielsweise die (95%,95%)-Toleranzgrenze fur die Wahrscheinlichkeit einer Kritikalitat
nach 500 000 Jahren bei ca. 7.8E-3. Das 95%-Quantil der Modellrechnungen ist nach
500 000 Jahren um einen Faktor von ca. 2 geringer und sein Wert betragt rund 3.8E-3.
Dieser Faktor weist auf die Unsicherheiten hin, die bei der Schatzung des 95%-

Quantils nach einem Zeitraum von 500 000 Jahren bestehen.

Wahrend die jeweiligen Maximalwerte fir die beiden Referenzldufe (Szenario 2a und
altes Szenario 2 /GMA 09/), den Median und den Mittelwert nach etwa 350 000 Jahren
erreicht werden und danach konstant bleiben und auch die Werte des 95%-Quantils

nach 400 000 Jahren keine wesentlichen Zuwachse mehr erhalten, haben die Kurven
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der oberen zweiseitigen (90%,90%)-Toleranzgrenze und der oberen einseitigen
(95%,95%)-Toleranzgrenze auch nach 500 000 Jahren ihre Sattigung noch nicht er-
reicht. D.h. die Unsicherheiten bzgl. der Schatzung des 95%-Quantils nehmen mit Zeit-

raumen > 500 000 Jahren weiter zu.

Die flr Konsequenz 1 und Szenario 2a nach 500 000 Jahren ermittelten Maximalwerte

fur Kenngrofien und Referenzlaufe sind im Folgenden nochmals zusammengestellt:

e Median: 3,8E-4,

e Referenzwert Szenario 2a: 9, 6E-4,

e Mittelwert: 9,9E-4,

o Referenzwert Szenario 2 (alt): 1,1E-3,

e  95%-Quantil: 3,8E-3 und

e obere zweiseitige (90%,90%)-Toleranzgrenze: 6,0E-3 und

e obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 7,9E-3.

Die maximalen Wahrscheinlichkeiten und die Zeitintervalle, in denen diese bei Konse-

quenz 2 auftreten:

e Median: 2,33E-5 im Zeitintervall (0, 5000) Jahre,

e Referenzwert Szenario 2a: 4,56E-5 im Zeitintervall (25 000, 30 000) Jahre,

e Mittelwert: 6,90E-5 im Zeitintervall (0, 5000) Jahre ,

o Referenzwert Szenario 2 (alt): 4,40E-5 im Zeitintervall (30 000, 35 000) Jahre,

o 95%-Quantil: 3,18E-4 im Zeitintervall (5000, 10 000) Jahre und

e Obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 7,58E-4 im Zeitintervall (0, 5000)

Jahre.

Bei der Sensitivitdtsanalyse wurden die Parameter 1 (Korrosionsrate), 2 (Keine Kom-
paktierung), 3 (Kein Selbstverschluss), 14 (Zeitdauer zu der sich ein kritisches Modera-
tionsverhéltnis einstellt) und 16 (Aufweitung der Brennstébe) als relevante Parameter
sowohl fir Konsequenz 1 als auch fur Konsequenz 2 identifiziert, wobei Parameter 3 in
beiden Fallen dominiert (vgl. Abb. 2.32 und Abb. 2.35). Beide Sensitivitdtsanalysen
von Konsequenz 1 und Konsequenz 2 basieren nicht mehr auf metrischen sondern auf
rangbasierten SensitivitditsmalRen (hier: Spearmansche Rangkorrelationen) (vgl.
Abb. 2.30, Abb. 2.31, Abb. 2.33 und Abb. 2.34).
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2.4.25 Szenario 2b

In diesem Szenario wird angenommen, dass der Behalter und die Einbauten der
Brennstabkokille BSK-3 vollstandig zu nicht stéchiometrischem porésem Fe(OH); kor-
rodiert sind, wobei durch Einlagerung von Wasser in die Poren ein reaktives Moderati-
onsverhaltnis erreicht wird. Das durch Korrosionsprozesse und die dabei entstehenden
Korrosionsprodukte aufgeweitete Brennstabgitter bleibt bei diesen Untersuchungen
intakt. Die 708 Brennstédbe (Beladung mit unbestrahltem Brennstoff) verteilen sich
gleichmafRig auf die deutlich vergroRerte Querschnittsfliche und der verbleibende
Leerraum wird vollstandig mit Fe(OH); ausgefillt. Die Gitterschrittweite steigt damit von

vorher 1,181 cm auf 1,539 cm.

2.4.2.51 Eintrittswahrscheinlichkeit von Szenario 2b

Abb. 2.36 zeigt die Variation der kumulativen Verteilungen zu den Kiritikalitatswahr-
scheinlichkeiten, die sich aus den Unsicherheiten der Eingabeparameter fir das Sze-
nario 2b ergeben haben. Die Unsicherheitsanalyse wurde mit einem Stichprobenum-

fang von 100 Rechenlaufen durchgefuhrt.
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Abb. 2.36 Unsicherheit der kumulierten Verteilungen (Konsequenz 1) von P(crit) im
Szenario 2b (Brennstabkokille BSK-3 mit unbestrahltem Spaltstoff und
Stabgitter-Aufweitung)

Aus Abb. 2.36 ist ersichtlich, dass im Fall der Brennstabkokille BSK-3 mit Stabgitter-
Aufweitung und einer Beladung mit unbestrahltem Brennstoff bei der Uberwiegenden
Anzahl (ca. 88%) der kumulierten Verteilungen die Wahrscheinlichkeit fur das Entste-
hen einer Kritikalitdt im Endlager innerhalb von 500 000 Jahren < 5.E-3 ist. Die hellrote
Linie ist die Kurve auf der Basis der Referenzwerte.

In Abb. 2.37 sind die zeitlichen Verlaufe von Median, Mittelwert, 95%-Quantil und die
der Referenzlaufe des Szenarios 2b (alt und neu) sowie der oberen zweiseitigen
(90%,90%)- und einseitigen (95%,95%)-Toleranzgrenzen dargestellt.
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Abb. 2.37 Vergleich der Kennwertverlaufe zu den zeitabhangigen Verlaufen auf
der Basis von Referenzwerten der EingabegrofRen fur Konsequenz 1

von Szenario 2b

Nach Abb. 2.37 liegt die (95%,95%)-Toleranzgrenze fur die Wahrscheinlichkeit einer
Kritikalitat nach 500 000 Jahren bei ca. 1.4E-2. Somit hat in diesem Modell das 95%-
Quantil fur das Auftreten von Kritikalitdt nach 500 000 Jahren mit einer Wahrschein-
lichkeit von 95% einen Wert von 1,4E-2. Der Wert des 95%-Quantils belauft sich nach
500 000 Jahren auf etwa 8.0E-3 und ist somit um naherungsweise einen Faktor 1,7
kleiner. Dieser Faktor stellt ein Mal} flr die Unsicherheiten bei der Bestimmung des
95%-Quantils Uber ein Zeitintervall von 500 000 Jahren dar. Die Verlaufe mit den nied-
rigsten Werten — sie erreichen ihren Sattigungsbereich nach spatestens 350 000 Jah-
ren — sind dem Referenzlauf flir Szenario 2b, dem Median und dem Referenzlauf des
alten Szenarios zuzuordnen. Der nur geringflgig grofRere Mittelwert ist auch nach
500 000 Jahren noch nicht in der Sattigung. Mit deutlich héheren Werten folgen 95%-
Quantil, obere zweiseitige (90%,90%)-Toleranzgrenze und obere einseitige
(95%,95%)-Toleranzgrenze. Aber wahrend das 95%-Quantil bereits nach knapp
200 000 Jahren seinen Sattigungsbereich erreicht hat, steigen die Werte der
(90%,90%)-Toleranzgrenze und der oberen einseitigen (95%,95%)-Toleranzgrenze
auch nach 500 000 Jahren noch an.
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Die KenngroRRen und Referenzlaufe erreichen nach 500 000 Jahren die folgenden Wer-

te:

- Referenzwerte Szenario 2b (neu): 6,2E-4,

- Referenzwerte Szenario 2 (alt): 1,1E-3,

- Median: 9,1E-4,

- Mittelwert: 2,2E-3,

- 95%-Quantil: 8,0E-3,

- obere zweiseitige (90%,90%)-Toleranzgrenze: 1,07E-2 und

- obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 1,36E-2.

In Abb. 2.38 werden die Unsicherheiten der Wahrscheinlichkeitsverteilungen von
P(crit) bezogen auf Zeitintervalle mit einer Dauer von 5000 Jahren flir die mit unbe-
strahltem Spaltstoff beladene Brennstabkokille BSK-3 dargestellt. Die Kurven in
Abb. 2.38 zeigen, wie grol3 in bestimmten Zeitintervallen (5000 Jahre) die Wahrschein-
lichkeiten einer Kritikalitat fur BSK-3-Brennstabkokillen mit Stabgitter-Aufweitung und
einer Beladung aus nicht abgebranntem Brennstoff (Szenario 2b) sind. Aus den Kurven
lasst sich jeweils ablesen, in welchen Zeitintervallen die gréoRten Wahrscheinlichkeiten

auftreten.
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Abb. 2.38 Unsicherheiten der Wahrscheinlichkeitsverteilungen von P(crit) fir Sze-

nario 2b und Konsequenz 2

In Abb. 2.38 weisen ein Rechenlauf und der Referenzlauf (hellrote Kurve) zu Beginn

aus bislang unbekannter Ursache sehr hohe Werte auf.

Abb. 2.39 zeigt fur Szenario 2b den zeitlichen Verlauf verschiedener Kennwerte bezo-
gen auf die Wahrscheinlichkeiten in den jeweiligen 5000-Jahresintervallen (Konse-
quenz 2). Die Kennwerte sind Median, Mittelwert, 95%-Quantil und die obere einseiti-
gen (95%,95%)-Toleranzgrenze. AulRerdem ist in Abb. 2.39 der zeitliche Verlauf fur die
Wahrscheinlichkeiten, die sich auf der Basis der Referenzwerte der Eingabegrélien
von Szenario 2b (neu) ergeben haben, in den jeweiligen 5000-Jahresintervallen darge-

stellt.
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Abb. 2.39 Zeitabhangiger Verlauf von Kennwerten der 100 Wahrscheinlichkeits-
verteilungen aus der Unsicherheitsanalyse fur Szenario 2b und Konse-
quenz 2

Aus Abb. 2.39 ist ersichtlich, dass sich die zeitlichen Verlaufe der einzelnen Kennwerte
teilweise erheblich unterscheiden. Durchweg die héchsten Werte erreichen die oberen
einseitigen (95%,95%)- und zweiseitigen (90%,90%)-Toleranzgrenzen, gefolgt vom
95%-Quantil, dem Mittelwert, dem Median und dem Referenzlauf fir Szenario 2b. Der
Verlauf des Referenzlaufs 2 (alt) /GMA 09/ ist nicht dargestellt.

In Tab. 2.21 sind fir Szenario 2b die numerische Werte von Median, Mittelwert, 95%-
Quantilen und einseitiger (95%,95%)-Toleranzgrenze sowie den Referenzldufen (2 alt
und 2b neu) zu den Wahrscheinlichkeiten fur Konsequenz 2 im Zeitraum der ersten
100 000 Jahre aufgelistet.
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Tab. 2.21 Numerische Werte zu den jeweiligen 5000-Jahresintervallen im Zeitraum
der ersten 100 000 Jahre fUr Szenario 2b

Wahrscheinlichkeit Upper 1-sided

Zeitintenvall (in Jahren) Referenz Referenz-alt 50% Mean 9%  (95%,95%)TL
0 - 5000 2 33E05 9.62E-06 J93E-05  145E04  536E04 229E03
5000 - 10000 5 46E-05 24505 461E05  115E-04  SO7E-04  1.04E-03
10000 - 15000 7.00E-05 3.35E-05 407E05 99205 441E-04  5TREH4
15000 - 20000 7.62E-05 3.89E-05 J43E-05  924E05  1B6E-04  543E-04
20000 - 25000 T.11E-0 4 20E-05 J20E-05  §32E05  IT4E04 4.98E-04
25000 - 30000 7.51E-05 4 35E-05 J45E-05  TUAEDR 13E04 4T2E-04
30000 - 35000 7.16E-05 4 40E-05 296E-05  T28E-05  293E-04  4.28E04
35000 - 40000 6.73E-05 4 38E-05 27ME05  GTE-05  2B3E-04  4.2TEH4
40000 - 45000 6.28E-05 4 31E05 251E05  G15E-05  250E-04  3.95E-04
45000 - 50000 5.83E-05 4 21E05 221E05  H97E-05  237E-04 1.BOE-04
50000 - 55000 5 40E-05 4 08E-05 223805 BATE0S 226E-04  J24E-M4
55000 - 60000 4 96E-05 3.93E-05 225805 B13E05 2ME04 293E04
60000 - 65000 4 5905 3.78E-05 201E05  496E-05  188E-04  1.38E-04
65000 - 70000 4 22E05 3.61E-05 199805 45305  1BSE-04  2T1E-H4
70000 - 75000 3.88E-05 345E-05 199805  430E-05  155E-04  313E-04
75000 - 80000 3.56E-05 3.28E-05 178E05  403E-05  150E-04  261E-04
80000 - 84000 3.27E-05 JME-05 172805 3H1E-05  144E-04  2.33E-04
85000 - 90000 29905 2 95E-05 164E-05  364E-05  136E-04  279E-04
90000 - 95000 2 T4E05 2 T9E05 146E-05  342E-05  133E-04 2B
95000 - 100000 251E05 263E05 138E-05 32805 127E-04  2.55E-04

Aus Tab. 2.21 lassen sich die folgenden Schllsse fir die Wahrscheinlichkeit einer Kri-

tikalitat ziehen:

Fir die Kennwerte werden die maximalen Wahrscheinlichkeiten fur das Auftreten einer
Kritikalitat im Zeitintervall zwischen 0 und 5000 erreicht (Ausnahme: Median, 5000-
10 000 Jahre). Die jeweiligen Maximalwerte betragen dabei 4.61E-5 flr den Median,
1.45E-4 fir den Mittelwert, 5.36E-4 fir die 95%-Quantile und 2.29E-3 fur die obere
einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze. Fur den Referenzfall des Szenarios 2b weist die
Wahrscheinlichkeit einer Kritikalitat ihr Maximum mit 7.71E-5 im Zeitintervall zwischen
20 000 und 25 000 Jahren auf. Der entsprechende Maximalwert fir den Referenzfall 2
(alt) liegt im Intervall zwischen 30 000 und 35 000 Jahren und ist mit 4.40E-5 wesent-
lich kleiner als der fur Szenario 2b (neu).

In Abb. 2.39 fallt wie in Abb. 2.29 bei Szenario 2a auf, dass samtliche Kennwerte flr
Konsequenz 2 ihre Maximalwerte zu wesentlich friiheren Zeiten als in den Szenarien
1a, 1b und 1c (vgl. Abb. 2.22, Tab. 2.17, Abb. 2.23, Tab. 2.18, und Abb. 2.25) errei-
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chen. Bei den Referenzlaufen ist dieses Phanomen nicht in dieser Auspragung er-

kennbar.

24252 Sensitivitatsanalyse zu Szenario 2b

Die Ergebnisse der Sensitivitdtsanalysen zu Szenario 2b stimmen weitgehend mit de-
nen zu Szenario 2a Uberein. Bei beiden Szenarien wurden sowohl fir die Sensitivitats-
analyse zu Konsequenz 1 als auch zu der fiir Konsequenz 2 das Spearmansche R*
Anpassungsmal} als Basis herangezogen. Bei beiden Szenarien wurden die gleichen
relevanten Parameter identifiziert, die auch in ihren zeitlichen Verlaufen durchweg nur
sehr geringe Abweichungen voneinander aufwiesen. Deshalb wird hier auf eine explizi-
te Darstellung der entsprechenden Abbildungen und Texte zu Szenario 2b verzichtet
und stattdessen auf die Sensitivitatsanalysen zu Szenario 2a (Kapitel 2.4.2.4.2) ver-
wiesen. In der Zusammenfassung zu Szenario 2b (Kapitel 2.4.2.5.3) findet sich ein
kurzer Uberblick Uber die wichtigsten Resultate der Sensitivititsanalyse zu Szenario
2b.

24253 Zusammenfassung Szenario 2b

Die zeitlichen Verlaufe der statistischen KenngréfRen fir die Wahrscheinlichkeit eines
Eintretens von Kritikalitat im Szenario 2b unterscheiden sich teilweise signifikant vonei-
nander. Geordnet nach steigenden Werten der Verlaufe folgen auf den Referenzlauf
fir Szenario 2b, der Median, der Referenzlauf des alten Szenarios 2 und der Mittel-
wert. Mit deutlichem Abstand bilden 95%-Quantil, obere zweiseitiger (90%,90%)-
Toleranzgrenze und obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze den Abschluss nach
oben (vgl. Abb. 2.37). Dies gilt prinzipiell auch fir Konsequenz 2. Allerdings blieb in
diesem Fall der Referenzwert zu Szenario 2 (alt) aus /GMA 09/ unbericksichtigt (vgl.
Abb. 2.39).

Die fur Konsequenz 1 und Szenario 2b nach 500 000 Jahren ermittelten Maximalwerte

fur Kenngréfen und Referenzlaufe sind im Folgenden nochmals zusammengefasst:

e Referenzwerte Szenario 2b (neu): 6,2E-4,
o Referenzwerte Szenario 2 (alt): 1,1E-3,

e Median: 9,1E-4,

e Mittelwert: 2,2E-3,
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e  95%-Quantil: 8,0E-3,
e obere zweiseitige (90%,90%)-Toleranzgrenze: 1,07E-2 und

e obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 1,36E-2.

Die maximalen Wahrscheinlichkeiten und die Zeitintervalle, in denen diese bei Konse-

quenz 2 auftreten sind im Folgenden nochmals zusammengestellt:

¢ Median: 4,61E-5 im Zeitintervall (5000, 10 000) Jahre,

o Referenzwert Szenario 2a: 7.71E-5 im Zeitintervall (20 000, 25 000) Jahre,

e Mittelwert: 1,45E-4 im Zeitintervall (0, 5000) Jahre ,

o Referenzwert Szenario 2 (alt): 4,40E-5 im Zeitintervall (30 000, 35 000) Jahre,

o  95%-Quantil: 5,36E-4 im Zeitintervall (0, 5000) Jahre und

e Obere einseitige (95%,95%)-Toleranzgrenze: 2,29E-3 im Zeitintervall (0, 5000)

Jahre.

Bei der Sensitivitdtsanalyse wurden die Parameter 1 (Korrosionsrate), 2 (Keine Kom-
paktierung), 3 (Kein Selbstverschluss), 14 (Zeitdauer zu der sich ein kritisches Modera-
tionsverhéltnis einstellf) und 16 (Aufweitung der Brennstébe) als relevante Parameter
sowohl fiir Konsequenz 1 als auch fur Konsequenz 2 identifiziert, wobei Parameter 3 in
beiden Fallen dominiert. Beide Sensitivitdtsanalysen von Konsequenz 1 und Konse-
quenz 2 basieren nicht mehr auf metrischen sondern auf rangbasierten Sensitivitats-

malen (hier: Spearmansche Rangkorrelationen).

24.2.6 Vergleich der Szenarien 1a bis 2b

In diesem Unterkapitel soll ein Vergleich der probabilistischen Analysen der betrachte-
ten funf Szenarien durchgefuhrt werden. Dazu werden fir alle Szenarien die Ergebnis-
se dieser Analysen betrachtet. Dies beinhaltet eine Gegeniberstellung der Eintritts-
wahrscheinlichkeiten fur eine Kritikalitdtsexkursion einschlieBlich der zugehorigen

Kenngrofien und der Resultate der Sensitivitatsanalysen.

In Tab. 2.22 sind die kumulierten Eintrittswahrscheinlichkeiten fur alle finf betrachteten
Szenarien zum Zeitpunkt T= 500 000 Jahre zusammengefasst. Aufgelistet sind dabei
sowohl die alten /GMA 09/ und neuen Referenzwerte als auch die sich aus der Aus-

wertung von 100 Rechenlaufe ergebenden Kennwerte.
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Tab. 2.22 Referenz- und Kennwerte aller Szenarien fir Konsequenz 1 nach 500 000

Jahren
Referenzwert / Kennwert Kumulierte Wahrscheinlichkeiten (Konsequenz 1) nach 500 000 Jahren
Szenario 1a | Szenario 1b | Szenario 1c | Szenario 2a | Szenario 2b

Referenzwerte neu 1,37E-04 6,35E-04 9,45E-04 9,60E-04 6,20E-04
Referenzwerte alt 5,04E-04 5,04E-04 5,04E-04 1,10E-03 1,10E-03
Median 4,70E-05 5,90E-04 2,10E-03 3,80E-04 9,10E-04
Mittelwert 1,71E-04 1,65E-03 5,31E-03 9,90E-04 2,20E-03
95%-Quantil 7,34E-04 7,05E-03 2,07E-02 3,80E-03 8,00E-03
obere zweiseitige

1,15E-03 9,10E-03 2,50E-02 6,00E-03 1,07E-02
(90%,90%)-Toleranzgrenze
obere einseitige (95%,95%)-

1,19E-03 9,24E-03 3,11E-02 7,90E-03 1,36E-02
Toleranzgrenze

Aus Tab. 2.22 ist die grole Bandbreite der kumulierten Wahrscheinlichkeiten fur das
Auftreten einer Kritikalitatsexkursion innerhalb von 500 000 Jahren bei allen Szenarien
ersichtlich. Sowohl die Werte aus den neuen und alten Referenzlaufen als auch die
unterschiedlichen Kennwerte weichen teilweise erheblich voneinander ab. Die groRle
Fluktuation bei den Kennwerten drickt im Wesentlichen die Unsicherheit in den Model-
lergebnissen aus, die sich durch Fortpflanzung der Unsicherheiten in den Modellpara-

metern ergeben.

Betrachtet man nur die kumulierten Wahrscheinlichkeiten aus den neuen Referenzlau-
fen, dann erhalt man fir die einzelnen Szenarien flir das Eintreten einer Kritikalitatsex-
kursion die folgende Reihenfolge: Am wahrscheinlichsten ist demzufolge eine Kritikali-
tatsexkursion fur Szenario 2a. Mit abnehmenden Wahrscheinlichkeiten folgen Szenario

1c, Szenario 1b, Szenario 2b und Szenario 1a. Dabei ist die Wahrscheinlichkeit fir
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eine Kiritikalitatsexkursion bei Szenario 2a um einen Faktor 7,0 hoher als bei Szenario

1a.

Auch fir die Kennwerte (vom Median bis zur oberen einseitige (95%,95%)-
Toleranzgrenze) lasst sich im Hinblick auf die Eintrittswahrscheinlichkeit fir eine Kriti-
kalitatsexkursion nach 500 000 Jahren eine eindeutige Reihenfolge definieren. Ordnet
man fur irgendeinen bestimmten Kennwert die Szenarien nach den in Tab. 2.21 ange-
gebenen Wahrscheinlichkeiten nach absteigender Grdlie, dann erhalt man die Reihen-
folge: Szenario 1c, Szenario 2b, Szenario 1b, Szenario 2a und Szenario 1a. Diese
Reihenfolge ergibt sich fiir jeden der Kennwerte aus Tab. 2.22. Das Verhaltnis der ku-
mulierten Wahrscheinlichkeiten zwischen dem Szenario mit der groRten Eintrittswahr-
scheinlichkeit (Szenario 1¢) und dem mit der geringsten (Szenario 1a) ist von Kennwert
zu Kennwert unterschiedlich und bewegt sich im Intervall von 21,7 fUr die obere zwei-

seitige (90%,90%)-Toleranzgrenze bis hin zu 44,7 fir den Median.

Die teilweise erheblichen Diskrepanzen zwischen den Ergebnissen der aktualisierten
Referenzlaufe und der Kennwerte lassen sich wie folgt erklaren: Bei den Referenzldu-
fen wird nur ein einziger Rechenlauf mit dem Referenzdatensatz fur die Parameterwer-
te betrachtet. Im Gegensatz dazu werden bei den Kennwerten die Resultate von 100
Laufen mit Parameterdaten aus den jeweiligen Unsicherheitsintervallen herangezogen.
Insofern entsprechen die Kennwertresultate den Modellvorstellungen der einzelnen

Szenarien besser als die Ergebnisse der Referenzlaufe.

Zur lllustration dieses Sachverhalts werden in Abb. 2.40 die zeitlichen Verlaufe der
kumulierten Wahrscheinlichkeiten fir eine Kritikalitatsexkursion fur die Mittelwerte und
Referenzlaufe der Szenarien 1a bis 1c sowie fur den Referenzlauf des alten Szenarios
1 dargestellt. Mit den Szenarien 1a und 1c werden die Szenarien mit der niedrigsten
bzw. groBten Kritikalitatswahrscheinlichkeit der funf betrachteten Szenarien berlck-

sichtigt.
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Abb. 2.40 Mittelwert- und Referenzkurven fir Konsequenz 1 flir die Szenarien 1a —

1c

Abb. 2.40 verdeutlicht nochmals die Diskrepanzen zwischen den Resultaten von Refe-
renzlaufen und Kennwerten (hier: Mittelwerte). Wahrend bei Szenario 1a — dem Szena-
rio mit der geringsten Wahrscheinlichkeit fur eine Kritikalitatsexkursion — die Kurven flr
Referenzlauf und Mittelwert nur minimale Abweichungen aufweisen, wachst dieser
Abstand Uber Szenario 1b bis Szenario 1c¢ deutlich zu Gunsten des Mittelwerts an. Der
Referenzlauf fur das alte Szenario 1 liegt zwischen den neuen Referenzlaufen fur die

Szenarien 1a und 1b.

Neben den kumulierten Wahrscheinlichkeiten fir das Auftreten einer Kritikalitatsex-
kursion sind auch die differentiellen zeitabhangigen Wahrscheinlichkeiten von Interes-
se, weil sie angeben, in welchen Zeitabschnitten mit diesbezliglich erhéhten Wahr-
scheinlichkeiten zu rechnen ist. Aus diesem Grund werden in der Konsequenz 2 die
auf Zeitintervalle (Dauer hier: 5000 Jahre) bezogenen Wahrscheinlichkeiten fur Kritika-

litatsexkursionen betrachtet.

Die Abbildungen Abb. 2.41 und Abb. 2.42 zeigen fUr die Szenarien 1a, 1b und 1c die
Wahrscheinlichkeiten fur eine Kritikalitdtsexkursion in 5000-Jahresintervallen fur die
neuen Referenzlaufe, die Mittelwerte und den alten Referenzlauf flr Szenario 1
(Abb. 2.41) sowie fir die 95%-Quantile und oberen einseitigen (95%,95%)-
Toleranzgrenzen (Abb. 2.42).
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Abb. 2.41 Vergleich der Mittelwert- und Referenzkurven fur Konsequenz 2 fur die

Szenarien 1a — 1c

Abb. 2.42 Vergleich der zeitlichen Verlaufe von 95%-Quantilen und oberen einsei-
tigen (95%,95%)-Toleranzgrenzen in 5000-Jahresintervallen (Konse-

quenz 2) fur die Szenarien 1a — 1c
Nach Abb. 2.41 weisen die Verlaufe der Mittelwerte im Vergleich zu denen der Refe-

renzlaufe wesentlich hohere Wahrscheinlichkeitsmaxima bei kleineren Zeiten auf. Dies
gilt fir alle drei Szenarien.
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Abb. 2.42 verdeutlicht die groRen Unterschiede bei den Wahrscheinlichkeitsmaxima
der Kennwerte 95%-Quantil und oberer einseitiger (95%,95%)-Toleranzgrenze. Dies

gilt fir alle drei Szenarien.

In der Tab. 2.23 sind flr alle betrachteten funf Szenarien die Maximalwerte der Wahr-
scheinlichkeiten in 5000-Jahresintervallen (Konsequenz 2) fiir die neuen und alten Re-
ferenzwerte sowie fiir die aus 100 Rechenlaufen ermittelten Kennwerte einschliefRlich

der Zeitintervalle, in denen die Maxima anfallen, zusammengestellt.

Tab. 2.23 Maxima der Referenz- und Kennwerte einschlieBlich der zugehdrigen

Zeitintervalle fur alle Szenarien und fir Konsequenz 2

Referenzwert / Maxima Wahrscheinlichkeiten (Konsequenz 2) / Zeitintervall (Jahre)
Kennwert
Szenario 1a Szenario 1b Szenario 1c Szenario 2a Szenario 2b
Referenzwerte 5,37E-06 2,04E-05 7,18E-05 4 56E-05 7,71E-05
neu 40 000- 35 000- 25 000- 25 000- 20 000-
45 000 40 000 30 000 30 000 25 000
Referenzwerte alt | 2,50E-05 2,50E-05 2,50E-05 4 40E-05 4, 40E-05
40 000- 40 000- 40 000- 30 000- 30 000-
45 000 45 000 45 000 35 000 35000
Median 2,19E-06 2,43E-05 1,43E-04 2,33E-05 4,61E-05
30 000- 30 000- 15 000- 0-5000 5000-
35 000 35000 20 000 10 000
Mittelwert 7,21E-06 7,61E-05 3,90E-04 6,90E-05 1,45E-04
25 000- 25 000- 15 000- 0-5000 0-5000
30 000 30 000 20 000
95%-Quantil 3,67E-05 4,11E-04 1,77E-03 3,18E-04 5,36E-04
25 000- 20 000- 15 000- 5000- 0-5000
30 000 25 000 20 000 10 000
obere einseitige 5,86E-05 6,10E-04 2,65E-03 7,58E-04 2,29E-03
(95%,95%)- 10 000 20 000 15 000 0-5000 0-5000
Toleranzgrenze . . . ) )
15 000 25 000 20 000

Die Maxima der Wahrscheinlichkeitsverteilungen sind nach Tab. 2.23 bis auf wenige
Ausnahmen bei den Kennwerten gréRer als bei den Referenzlaufen. Auch tauchen
diese Maxima bei den Kennwerten wesentlich friiher als bei den Referenzlaufen auf.

Dieser Sachverhalt trifft ganz besonders auf die Szenarien 2a und 2b zu.
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Ein wichtiger Aspekt bei der Sensitivitdtsanalyse ist die Bestimmung der fur das Auf-
treten einer Kritikalitatsexkursion wichtigen Parameter. In dieser Auswertung wurden
relevante Parameter an Hand der zeitabhangigen Sensitivitaten der Unsicherheitsana-
lyse (vgl. Abb. 2.20, usw.) ermittelt. Auswahlkriterium flr den jeweiligen Parameter P
ist dabei ein Sensitivitatswert S(P), der Uber einen langeren Zeitraum die Bedingung -
0,2 > S(P) > 0,2 erflllt. Eine Szenarien-Ubergreifende Untersuchung dieser relevanten
Parameter ergab, dass gleiche Parameter in unterschiedlichen Szenarien im Hinblick
auf die Sensitivitatsanalyse sehr ahnliches Verhalten zeigen. Eine Auflistung der in den
funf untersuchten Szenarien als relevant identifizierten Parameter findet sich in
Tab. 2.24. Die Abkilrzungen ‘K1‘ und ‘K2‘ beziehen sich dabei auf Konsequenz 1 und

Konsequenz 2.

Tab. 2.24 Ubersicht Uber die relevanten Parameter der Sensitivitatsanalysen fur

Konsequenz 1 (K1) und Konsequenz 2 (K2) bei allen Szenarien

Szenario | Szenario | Szenario | Szenario | Szenario

Farameter 1a 1b 1c 2a 2b
Ki | K2 | KI | K2 | Kl |K2|KT|K2|K1|K2
Korrosionsrate X X X X X X X X X X
Keine Kompaktierung X X X X X X X X X X
Kein Selbstverschluss X X X X X X X X X X

Separation Aktinoiden vom

X
Spaltstoff
Geeignete Geometrie X X X
Zeitdauer fur kritisches H/U-
X X X X X X X X X X
Verhaltnis
Aufweitung der Brennstabe X X X X
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Nach Tab. 2.24 gibt es flir jedes Szenario — sowohl flir Konsequenz 1 als auch flr
Konsequenz 2 — im Hinblick auf eine mogliche Kritikalitatsexkursion zwischen vier und
sechs relevante Parameter. Allen Szenarien gemeinsam sind die relevanten Parameter
‘Korrosionsrate®, ‘Keine Kompaktierung’, ‘Kein Selbstverschluss‘ und ‘Zeitdauer flir ein
kritisches H/U-Verhéltnis‘, wobei in allen Fallen ‘Kein Selbstverschluss’ bei weitem do-
miniert. Diese vier Parameter beschreiben die grundlegenden Voraussetzungen fir

eine Kiritikalitatsexkursion:

Es darf ‘Kein Selbstverschluss’im Versatzmaterial stattfinden damit Flissigkeit unge-
hinderten Zutritt zum Behalter hat, Die Parameter ‘Korrosionsrate‘ und ‘Zeitdauer bis
zur Etablierung eines kritischen H/U-Verhéltnisses’ bestimmen, in welchem Zeitrahmen
Flissigkeit in das Behalterinnere zum Spaltstoff gelangt und wann sich ein kritisches
H/U-Verhaltnis ausbildet. AuRerdem soll auch ‘Keine Kompaktierung‘ des Behalters
durch Gebirgsdruck stattfinden, weil dadurch die Wahrscheinlichkeit fir die Etablierung

eines kritischen H/U-Verhaltnisses drastisch reduziert wird.

Bei einigen Szenarien gewinnen, bedingt durch die jeweiligen individuellen Modellan-

nahmen, noch zusatzlich andere Parameter an Bedeutung:

Bei Szenario 1a (POLLUX-Behalter mit abgebranntem Brennstoff) sind dies die beiden
Parameter ‘Separation Aktinoiden vom Spaltstoff' und ‘Geeignete Geometrie'. Da in
allen Ubrigen Szenarien eine Beladung mit frischem Brennstoff unterstellt wird, ist dort
eine Separation von Aktinoiden und Spaltstoff irrelevant. Frischer Brennstoff ist zudem
in der Regel reaktiver als abgebrannter Brennstoff mit gleicher Anfangsanreicherung.
Deshalb kommt auch der Ausbildung einer geeigneten Geometrie und damit dem ent-
sprechenden Parameter bei einer moglichen Kritikalitdtsexkursion in einem System mit
abgebranntem Brennstoff eine grofRere Bedeutung zu als in einem mit frischem Brenn-
stoff. Warum sich aber der Parameter ‘Separation Aktinoiden vom Spaltstoff fir Kon-
sequenz 2 von Szenario 1a kein relevanter Parameter und ‘Geeignete Geometrie' fir

Szenario 1b und Konsequenz 2 als relevanter Parameter erweist, ist bislang ungeklart.

In den Szenarien 2a und 2b wird von einer Korrosion des POLLUX-Innenbehalters
(Szenario 2a) bzw. des Behalters der Brennstabkokille BSK-3 mit nachfolgender Auf-
weitung des Brennstabgitters ausgegangen. Deshalb ist der Parameter ‘Aufweitung der

Brennstabe' nur fur diese beiden Szenarien relevant.
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243 Zusammenfassung der probabilistischen Analysen

Mit diesen Arbeiten zur PSA wurde auf den Resultaten des vergangenen und in
/GMA 09/ dokumentierten Vorhabens aufgebaut und die dort beschriebenen Methoden
und Szenarien modifiziert und weiterentwickelt. Insbesondere wurden alle in diesem
Projekt durchgefuihrten Berechnungen der erstellten Markov-Modelle zur Bestimmung
der Wahrscheinlichkeit einer Kritikalitat im Endlager mit dem GRS-Programm RAMESU
/BRO 88/, /IPEJ 91/ durchgeflhrt.

Mit dieser Methodik wurden die Eintrittswahrscheinlichkeiten fur Kritikalitat fur finf un-

terschiedliche Szenarienablaufe ermittelt:

- Bildung einer neuen Mineralphase mit abgebranntem Kernbrennstoff im Inneren
eines POLLUX-Behalters,

- Bildung einer neuen Mineralphase mit frischem Kernbrennstoff im Inneren eines
POLLUX-Behalters,

- Bildung einer neuen Mineralphase mit frischem Kernbrennstoff im Inneren einer
Brennstabkokille BSK-3,

- Aufweitung der Abstande der Brennstabanordnung in einem mit frischem

- Brennstoff beladenen POLLUX-Behalter und

- Aufweitung der Abstande der Brennstabanordnung in einer mit frischem Brenn-
stoff beladenen Brennstabkokille BSK-3.

Grundlage der Berechnungen war ein gegenitber dem friheren Vorhaben /GMA 09/

aktualisierter und problemoptimierter Parameterdatensatz.

Die Untersuchungen flihrten zu folgenden Ergebnissen:

- Die Eintrittswahrscheinlichkeiten fir eine Kritikalitat unterscheiden sich von
Szenario zu Szenario erheblich.

- Die aus den Rechenlaufen ermittelten statistischen Kennwerte zeigen sowohl
untereinander als auch im Vergleich zu den Referenzldufen gro3e Diskrepan-
zen. Die Diskrepanzen in den Kennwertsverlaufen weisen auf die erheblichen
Unsicherheiten der Modellergebnisse hin.

- Als Folge davon besetzen die Eintrittswahrscheinlichkeiten fir eine Kritikalitats-
exkursion bei einem bestimmten Szenario einen grolRen Wertebereich, wodurch

die erheblichen Unsicherheiten ausgedriickt werden. Dies trifft sowohl fur ku-
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mulierte Verteilungen (Konsequenz 1) als auch fir Verteilungen in bestimmten
Zeitintervallen (hier: 5000-Jahresintervalle) zu. Wahrend fir Konsequenz 1 die
Unsicherheiten mit zunehmender Zeit anwachsen, sind fir Konsequenz 2 die
gréfliten Unsicherheiten wahrend der ersten 50 000 Jahre zu beobachten.

Nur eine kleine Anzahl von Parametern (4-6) ist nach der Sensitivitdtsanalyse
relevant fur die Unsicherheiten bei der Eintrittswahrscheinlichkeit fur eine Kriti-
kalitatsexkursion.

Gleiche (relevante) Parameter zeigen im Hinblick auf die Sensitivitdtsanalyse in
unterschiedlichen Szenarien sehr ahnliches Verhalten.

Die bereits weiter oben angesprochenen Diskrepanzen bei Kennwertverlaufen
und Referenzldufen sind zum Teil auf die hier durchgefuhrte standardisierte In-
terpretation der probabilistischen Ergebnisse zuriickzufihren. Durch eingehen-
dere, systematische Untersuchungen der Ergebnisse sollte das Ausmal der
Diskrepanzen reduziert werden kénnen. Als erster Schritt in diese Richtung
bietet sich zunachst einmal eine genauere Analyse des Verhaltens besonders
auffalliger Rechenlaufe (z.B. Run 8 und Run 93 in Szenario 1a und ahnlich auf-
falliger Runs in den Szenarien 2a und 2b) an. Weitere diesbeziigliche Maf3-

nahmen mdssen noch ausgearbeitet werden.
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3 Konsequenzenanalyse

In den friheren Vorhaben WS 1005/8488-2 und SR 2528 wurde damit begonnen, mdg-
liche Auswirkungen der Bildung einer kritischen Anordnung unter Endlagerbedingun-
gen zu betrachten. Um mdogliche Verldufe und Konsequenzen einer kritischen Exkursi-
on unter Endlagerbedingungen abschatzen zu konnen, wurde die Entwicklung eines
entsprechenden Exkursionscodes, PUNKT-V6, initiiert /HES 04/, /HES 09/. Dazu wur-
de auf ein fruheres Rechenprogramm zur Analyse kritischer Exkursionen zurtckgegrif-
fen, welches dahingehend Uberarbeitet wurde, dass auch die unter Endlagerbedingun-
gen zu erwartenden langen Exkursionszeiten bei sehr geringer Leistungsfreisetzung

numerisch geeignet erfasst werden kénnen.

Der daraus entstandene Exkursionscode PUNKT-V6, der zu Beginn dieses Vorhabens
in Version 2008 vorlag, 16st die nulldimensionalen dynamischen Reaktorgleichungen in
einer Energiegruppe durch eine iterative Abfolge von Rechenschritten, mit denen die
jeweiligen zeitlichen Anderungen modelliert werden. Intern arbeitet Punkt-V6 mit mak-
roskopischen Eingruppen-Wirkungsquerschnitten und effektiven Rickkopplungskoeffi-
zienten. Erstere beschreiben dabei die Materialzusammensetzung und die geometri-
sche Konfiguration, wahrend letztere den Einfluss der temperaturbedingten Reaktivi-
tatsrickkopplungen (Dopplereffekt) auf die makroskopischen Wirkungsquerschnitte
widerspiegeln. Der zeitliche Verlauf des unterstellten Szenarios wird durch entspre-
chende zeitliche Anderungen der makroskopischen Wirkungsquerschnitte und des Ab-
brands durch Anderungen der makroskopischen Wirkungsquerschnitte pro Spaltung
modelliert. Die makroskopischen Wirkungsquerschnitte, ihre Anderungen und die ent-
sprechenden effektiven Ruckkopplungskoeffizienten sind vom Anwender zuvor in ge-
eigneten Vorrechnungen zu bestimmen /HES 09/. Mit diesen errechnet der Code den
zeitlichen Verlauf der relevanten Grofden. Dies sind hauptsachlich die makroskopi-
schen Wirkungsquerschnitte, der Neutronenmultiplikationsfaktor, die Leistung und die

Temperaturen.

Reaktivitatsrickkopplungen wurden bislang nur in der Form des Dopplereffekts im
Spaltmaterial und des Abbrands beriicksichtigt. Im ersten Fall geschieht dies durch
einen effektiven Koeffizienten, der die Anderung des Neutronenmultiplikationsfaktors je
Grad Temperaturanderung im Spaltmaterial beschreibt. In PUNKT-V6 wird mit dieser

Anderung des Multiplikationsfaktors auf einen effektiven Absorptionswirkungsquer-
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schnitt flir das Spaltmaterial zurlickgerechnet. Der Abbrand wird durch eine effektive
Minderung des Spalt- bzw. einer effektiven Zugabe zum Absorptionswirkungsquer-
schnitt des Spaltmaterials je errechneter Spaltung berticksichtigt. Die Absorption der
Spaltprodukte *Xe und **Sm wird dabei separat betrachtet. Die Temperaturentwick-
lung wird bisher Uber ein einfaches kugelsymmetrisches Dreizonen-Geometriemodell
(Spaltstoffzone, Moderator-/Reflektorzone, unendlich ausgedehnte Umgebung — Wirts-

gestein) simuliert.

Ausgehend von diesem Stand wurden im Rahmen des vorliegenden Vorhaben ver-

schiedene Erweiterungen am Exkursionscode PUNKT-V6 vorgenommen.

3.1 Erweiterung des Exkursionscodes PUNKT-V6

Die methodischen Erweiterungen an dem Rechenmodell betreffen zunachst die effekti-
vere Durchfuhrung der notwendigen, zahlreichen Vorrechnungen. AuRerdem wurden
weitere Mechanismen zur Reaktivitatsriickkopplung implementiert, und schlief3lich die
Moglichkeiten zur graphischen Darstellung der Resultate erweitert. Neben Testrech-
nungen zur Verifizierung der implementierten Erweiterungen wurden auch erste Ver-

gleichsrechnungen zu den sog. ,Naturreaktoren® in Oklo durchgeftihrt.

311 Zufuhr oder Abnahme von Moderator-Material

Die Reaktivitat eines Spaltstoffsystems wird neben dem Spaltmaterial auch durch die
Moderation der Neutronen und dem sich daraus ergebenden Neutronenspektrum be-
stimmt. Dies wird in PUNKT-V6 durch das Eingehen des Neutronenspektrums in die
Kondensierung der Wirkungsquerschnitte beriicksichtigt. Andert sich die Moderation
aufgrund von Zu- oder Abnahme von Moderator-Material, so beeinflusst dies somit die
Eingruppen-Wirkungsquerschnitte der Ubrigen Materialien. Die jeweiligen Auswirkun-
gen sind i. d. R. materialabhangig. Zudem koénnen sich zusatzlich andere Materialien-
mengen andern und so ebenfalls die makroskopischen Eingruppen-Wirkungs-
querschnitte beeinflussen, z.B. in einem Szenario mit Auswaschen von Wirtsgestein
oder Korrosionsprodukten und Auffiillen der Freirdume mit Moderator. Da wie oben
erwahnt der zeitliche Ablauf eines unterstellten Exkursionsszenarios in PUNKT-V6
durch eine zeitabhangige Zu- oder Abnahme makroskopischer Wirkungsquerschnitte
beschrieben wird, kdnnen so komplexe zeitliche Abhangigkeiten der makroskopischen

Wirkungsquerschnitte entstehen. Zudem treten wahrend einer Exkursion verschiedene
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temperaturabhangige Reaktivitatsrickkopplungen auf, die sich ebenfalls in unter-
schiedlichem Mal} auf die makroskopischen Wirkungsquerschnitte auswirken (Kapi-
tel 3.1.2). Um diese Abhangigkeiten im Rahmen von PUNKT-V6 modellieren zu koén-
nen, ist eine Unterteilung der makroskopischen Wirkungsquerschnitte fir verschiedene

Materialien bzw. Materialgruppen notwendig.

In der bisherigen Implementierung von PUNKT-V6 (Version 2008) wurde nur zwischen
dem Spalt- und Absorptionswirkungsquerschnitt der homogenisierten Spaltmaterialzo-
nen unterschieden. Weitere Materialzonen, wie eine Reflektorzone und eine als unend-
lich ausgedehnt angenommene dufiere Umgebung wurden mittels einer effektiven Le-
ckage berlcksichtigt /HES 09/. Zusatzlich war die Angabe einer ,Vergiftung“ der Spalt-
stoffzone mit einem Neutronenabsorber moéglich. Dieser Modellierungsansatz orientiert
sich stark am Aufbau eines Reaktors oder eines typischen Exkursionsexperiments und
stammt urspriinglich aus der friheren Implementierung des Exkursionscodes. Um, wie
oben diskutiert, verschiedene Szenarien und Brennstoffanordnungen ausreichend an-
nahern zu kénnen, die in einem Endlager nach entsprechender Degradation der Behal-
ter und/oder des enthaltenen Kernbrennstoffs vorstellbar sind, wurde eine weiterge-
hende Unterteilung der Wirkungsquerschnitte in verschiedene Materialgruppen vorge-
nommen. Als Ausgangspunkt zur Unterteilung der Wirkungsquerschnitte in Punkt-V6
wurden exemplarische Annahmen zu einem degradierten Endlagerbehalter mit eben-
falls degradiertem, abgebrannten Kernbrennstoff als typisches Beispiel fur den zukinf-
tigen Einsatz von PUNKT-V6 herangezogen: Fur die innere Zone eines hypothetischen
Endlagerbehalters, die das Spaltmaterial enthalt, sind zunachst die Spalt- und Ein-
fangwirkungsquerschnitte dieses Kernbrennstoffs zu unterscheiden, um dessen Reak-
tivitat zu beschreiben. Typischerweise wird der Zufluss von Lésung unterstellt, um eine
hinreichende Moderation zu erhalten, damit sich ein kritischer Zustand bilden kann.
Somit ist auch der Absorptionswirkungsquerschnitt eines Moderators separat zu be-
ricksichtigen, da dessen Wert durch Zu- oder Abfluss des Moderators variiert. Endla-
gerbehalter enthalten ferner Neutronenabsorber, zumindest in Form der langlebigen
Spaltprodukte im abgebrannten Kernbrennstoff, und gegebenenfalls durch zusatzlich
eingebrachte Absorbermaterialien, z. B. Borstahl. Zumeist wird der Abtransport dieser
Neutronenabsorber unterstellt, sodass deren Absorptionswirkungsquerschnitt variieren
kann und im Code entsprechend separat zeitabhangig zu betrachten ist. Im Fall einer
Exkursion kommen zusatzlich neugebildete Spaltprodukte hinzu, die ebenfalls zur Ab-
sorption beitragen, wodurch auch ihr Absorptionswirkungsquerschnitt separat zu be-
ricksichtigen ist. Letztlich bestehen noch Absorptionseffekte durch Strukturmaterialien

des Behalters oder durch Bestandteile des Wirtsgesteins, welche in den degradierten
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Behalter gelangt sind, sowie Neutronenverlust durch Leckage-Effekte. Diese Neutro-

nenverluste sind entsprechend in Form eines weiteren Absorptionswirkungsquer-

schnitts zu beschreiben, da PUNKT-V6 keine direkten Informationen tber die Geomet-

rie enthalt. Damit ergibt sich aus diesen generellen Modellannahmen die Notwendig-

keit, folgende makroskopische Wirkungsquerschnitte in dem Exkursionsmodell separat

zu betrachten und zu implementieren:

Spaltwirkungsquerschnitte des Spaltmaterials,

Einfangwirkungsquerschnitte des Spaltmaterials,

(gesamter) Absorptionswirkungsquerschnitt der neugebildeten Spaltprodukte,
Absorptionswirkungsquerschnitt des Moderators,

(gesamter) Absorptionswirkungsquerschnitt von Neutronenabsorbern, die je
nach modelliertem Szenario variieren kénnen (z. B. anfanglich vorhandene
Spaltprodukte, Neutronengifte im Behalter, etc.),

(gesamter) Absorptionswirkungsquerschnitt sonstiger Materialien und zur Be-

ricksichtigung von Leckage-Effekten.

Diese Wirkungsquerschnitte kdnnen je nach unterstelltem Szenario z. B. durch Zu-

oder Abfluss von Material, variieren. Dementsprechend wurden folgende Uberarbei-

tungen und Erweiterungen am Exkursionscode PUNKT-V6 vorgenommen:

Die codeinterne Handhabung und Verarbeitung der makroskopischen Wir-
kungsquerschnitte wurde so Uberarbeitet, dass nunmehr die sechs oben be-
schriebenen Wirkungsquerschnitte unterschieden bzw. separat gespeichert
und verarbeitet werden.
Das Einlesen der Eingabedatei wurde so erweitert, dass fur diese makroskopi-
schen Wirkungsquerschnitte ein separater Eingabewert zur Verfligung steht.
Ausnahme ist hier lediglich der Absorptionswirkungsquerschnitt der neugebil-
deten Spaltprodukte, welche zu Beginn der Exkursionsrechnung als Null ange-
nommen wird:

o $$%xsfis: Eingabewert des Spaltwirkungsquerschnitts des Spaltmaterials,

o $%xscap: Eingabewert des Einfangwirkungsquerschnitts des Spaltmate-

rials,
o $%xsmod: Eingabewert des Absorptionswirkungsquerschnitts des Mo-

derators,
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o $8%xspois: Eingabewert des Absorptionswirkungsquerschnitts variabler
Neutronenabsorber,

o $%xsleak: Eingabewert des effektiven Absorptionswirkungsquerschnitts
sonstiger Materialien und der Leckage (1. Wert) und Neutronenmultipli-
kationsfaktor der Anordnung zum Anfangszeitpunkt (2. Wert).

Eine Besonderheit bietet der Eingabeparameter $$xsleak, der den urspriinglich
vorhandenen Parameter $$db**2 ersetzt. Hier sind zwei Zahlenwerte zu Uber-
geben, mit denen der Anwender zwei Varianten zur Auswahl hat, den benétig-
ten Absorptionswirkungsquerschnitt festzulegen. Der erste Wert gibt direkt den
effektiven Absorptionswirkungsquerschnitt an, der dann zuvor vom Anwender
zu bestimmen ist. Der zweite Wert gibt den Neutronenmultiplikationsfaktor K
der betrachteten Spaltstoffanordnung zum Anfangszeitpunkt der Exkursions-
rechnung vor, aus welchem dann durch PUNKT-V6 intern ein effektiver Ab-
sorptionswirkungsquerschnitt fir die sonstigen Materialien und der Leckage
berechnet wird. Welcher der beiden Werte in der Exkursionsrechnung genutzt
wird, ist vom Anwender im Parameter $$flags zu definieren /HES 09/. Wird
vom Anwender die Berechnung des Absorptionswirkungsquerschnitts anhand
des vorgegebenen Neutronenmultiplikationsfaktors ausgewahlt, so wird der
erste Wert zum Parameter $$xsleak nicht weiter verwendet. Analog gilt dies
entsprechend bei der gegenteiligen Wahl.

Um das fur die Exkursion unterstellte Szenario in Form der oben definierten
Wirkungsquerschnitte beschreiben zu kénnen, wurde entsprechend der Einga-
beparameter $$param Uberarbeitet. Mit diesem kann der Anwender die zeitli-
chen Anderungen der Wirkungsquerschnitte vorgeben, um so den Ablauf des
Szenarios zu beschreiben. Die Angabe des Parameters $$param erfolgt in der
Form:

$$param  <time1>  <Axsfis1> <Axscap1> <Axsmod1> <Axspois1>

<Aext.source1>
<time2> <Axsfis2> <Axscap2> <Axsmod2> <Axspois2>

</Aext.source2>

Dabei geben die Werte <time> markante Zeitpunkte im Exkursionsverlauf des
betrachteten Szenarios an, und die Ubrigen Werte beschreiben die dazugehdri-
gen zeitlichen Anderungen der entsprechenden Wirkungsquerschnitte bzw. ei-
ner externen Neutronenquelle (<Aext.source>), welche z: B. durch vorhandene

spontan spaltende Nuklide wie Curium gebildet wird /HES 09/. Die Anderungen
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der Wirkungsquerschnitte bzw. der externen Neutronenquelle kénnen entweder
als einmalige Zugabe zum jeweiligen Zeitpunkt <time> oder als Anderungsrate,
die ab dem Zeitpunkt <time> bis zum nachsten Zeitpunkt gtiltig bleibt, angege-
ben werden. Die Festlegung welche der beiden Varianten jeweils genutzt wird,
ist wieder im Parameter $$flags zu definieren /HES 09/.

Die Moglichkeit, zeitliche Anderungen im Absorptionswirkungsquerschnitt der
sonstigen Materialien und Leckage $$xsleak vorzugeben, war bislang nicht im-
plementiert. D. h. Anderungen im umgebenden Material oder in der Geometrie
waren erforderlichenfalls mithilfe der anderen variablen Wirkungsquerschnitte
zu beschreiben. Weitere Angaben zum Parameter $$flags sind zusatzlich in
/HES 09/ gegeben. Der Aufbau des Absorptionswirkungsquerschnitts der neu-
gebildeten Spaltprodukte wird intern anhand der Zahl der Spaltungen wahrend
der Exkursion und der vom Anwender vorzugebenden mittleren Zunahme des
Absorptionswirkungsquerschnitts pro Spaltung $$xscapgain bestimmt. Eine ex-
tern vorgegebene Veranderung dieses Wirkungsquerschnitts ist bislang nicht
vorgesehen.

In der bisherigen Implementierung von PUNKT-V6 wurden insbesondere die
von aufden vorgegebene Zufuhr und Abnahme an makroskopischen Wirkungs-
querschnitten je Zeitschritt zunachst in einer zusatzlichen ,Puffer‘-Variablen
aufaddiert /HES 09/. Erreichten die Werte dieser Variablen eine gewisse Hohe,
so wurden sie erst zu den Variablen, die die eigentlichen Werte der makrosko-
pischen Wirkungsquerschnitte enthalten, hinzuaddiert. Auf diese Weise sollte
erreicht werden, dass auch sehr geringe Anderungen der Wirkungsquerschnitte
je Rechenschritt registriert werden und nicht aufgrund von Abrunden nach der
direkten Addition verloren gehen. Diese Vorgehensweise wurde auch fur die

neuen Wirkungsquerschnitte in PUNKT-V6 Version 2013 Gbernommen.

Die durchgefiihrten Uberarbeitungen und Erweiterungen des Codes wurden in ent-

sprechenden Testrechnungen verifiziert und auf Konsistenz mit den bisherigen Funkti-

onalitaten der Version 2008 uberprift (siehe auch Kapitel 3.1.6).

Simulation der Dichte-Reaktivitat-Riickkopplungen

Neben dem Zu- oder Abfluss von Spaltmaterial oder Moderator wird der Verlauf einer

Exkursion durch verschiedene Rickkopplungseffekte mitbestimmt, die die Reaktivitat

des betrachteten Spaltmaterial-Moderator-Systems beeinflussen. Von diesen wurden
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in der bisherigen Version 2008 von PUNKT-V6 lediglich der Dopplereffekt des Spalt-
materials aufgrund dessen Temperaturerhbhung und der Abbrand wahrend der Ex-
kursion berlcksichtigt (s. 0.). Beide Effekte werden im Modell durch effektive Koeffi-
zienten beschrieben. Im Fall des Dopplereffekts sind dessen Auswirkungen auf die

Reaktivitat des Systems von der Temperatur des Spaltmaterials abhangig.

Ein weiterer zu bericksichtigender, temperaturabhangiger Rickkopplungsmechanis-
mus ist die temperaturbedingte Dichtednderung der an der Exkursion beteiligten oder
in deren Umfeld vorliegenden Materialien. Da bei Exkursionen unter Endlagerbedin-
gungen in der Regel das Vorhandensein von Wasser als dominierender Neutronenmo-
derator vorausgesetzt wird, beeinflusst hier vor allem dessen Dichteanderung die Re-
aktivitat der betrachteten Systeme. Als weiterer Effekt kann auch die temperaturbe-
dingte Ausdehnung der Spaltstoff- oder der Reflektorzone die Reaktivitat des Systems

beeinflussen.

Um die Temperaturabhangigkeit der Reaktivitat eines Systems in verbesserter Nahe-
rung modellieren zu kénnen, sind die folgenden Zusammenhange zu berucksichtigen:
Grundsatzlich werden die Temperaturen aller im Bereich einer Exkursion vorliegenden
Materialien aufgrund der Energiefreisetzung der Exkursion erhéht. Der Temperaturan-
stieg kann fur unterschiedliche Materialien verschieden grof3 ausfallen. Dies betrifft vor
allem heterogene Spaltmaterial-Moderator-Systeme. D. h. bei der Implementierung
dieser Ruckkopplungseffekte ist auf eine Unterscheidung der Temperaturen der ver-
schiedenen Materialien zu achten. Gleiches gilt fur die Dichteanderungen, auch diese
werden in der Regel materialabhdngig sein. Insbesondere eine Dichteanderung des
Moderators, d. h. des im System vorhandenen Wassers, kann wesentliche Auswirkun-
gen auf die Reaktivitdt haben. So fuhrt eine durch Temperaturanstieg hervorgerufene
Reduzierung der Wasserdichte unter geologischen Bedingungen i.d.R. zu einer Ver-
minderung der Moderation, woraus ein harteres Neutronenspektrum resultiert. Letzte-
res hat fUr typische unter Endlagerbedingungen zu betrachtende Spaltstoffanordnun-
gen und Szenarien eine Reduzierung der Reaktivitdt und damit, zusammen mit dem
Dopplereffekt im Spaltmaterial, eine Reduktion der erzeugten Leistung zur Folge. Fuhrt
der Temperaturanstieg zur Erzeugung von Dampfblasen und in Folge dessen dazu,
einen wesentlichen Anteil des Wassers aus der Spaltmaterialzone zu verdrangen, so
terminiert dies i.d.R. sogar die Exkursion. In PUNKT-V6 sind intern allerdings keine
Materialinformationen wie z. B. die Wasserdichte verfligbar, und das Neutronenspekt-
rum geht nicht direkt sondern nur indirekt durch die Kondensierung der mikroskopi-

schen Wirkungsquerschnitte in eine Energiegruppe in die Berechnungen ein. Daher
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besteht nur die Mdglichkeit, eine Anderung des Neutronenspektrums in entsprechende
Anderungen der jeweiligen Eingruppen-Wirkungsquerschnitte zu Ubersetzen und auf
diese Weise zu berlcksichtigen. Dabei ist zu beachten, dass dies alle Wirkungsquer-
schnitte betrifft, welche sich aber i. A. in unterschiedlicher Weise andern. In das bishe-
rige Konzept von PUNKT-V6 Ubertragen bedeutet dies, dass die verschiedenen mak-
roskopischen Eingruppen-Wirkungsquerschnitte temperaturabhangig modellierbar sein
mussen, um eine entsprechende, auf temperaturbedingte Dichteanderungen zurick-

gehende Reaktivitatsriickkopplung simulieren zu kénnen.

Eine analoge Schlussfolgerung ergibt sich bei der Betrachtung von Szenarien mit tem-
peraturbedingter Ausdehnung der Spaltstoff- oder Reflektorzone. Da PUNKT-V6 keine
Geometrieinformationen enthalt, besteht auch in diesen Fallen nur die Mdglichkeit, die
durch die Ausdehnung bedingten Reaktivitdtsdnderungen innerhalb der Exkursions-
rechnungen in einer Abhangigkeit der Wirkungsquerschnitte von der Temperatur zu

beschreiben.

Die Bestimmung der Temperaturen erfolgt in PUNKT-V6 derzeit (iber ein Dreizonen-
Warmeleitmodell (Spaltmaterialzone, Reflektorzone, unendlich ausgedehnte Umge-
bung — Wirtsgestein), welches fir die beiden ersten Zonen eine mittlere Temperatur
bestimmt. Die Temperatur der Umgebung wird dagegen fest vorgegeben. So werden
bislang nur zwei variable Temperaturen unterschieden. Hier obliegt es dem Anwender
zu entscheiden, welche der beiden Temperaturen fur die Beschreibung der Rickkopp-
lung heranzuziehen ist. Liegt z. B. ein Spaltmaterial-Reflektor-System (ohne Moderator
in der Spaltmaterialzone) vor, so werden sich die Temperaturen von Spaltmaterial und
Reflektor deutlich unterscheiden. In diesem Fall kann die Temperatur der mittleren
(zweiten) Zone des Warmeleitmodells als Naherung fir die Reflektortemperatur und als
Bezug fur die Reaktivitatsrickkopplungen genutzt werden. Im Fall eines homogenen
Spaltmaterial-Moderator-System kann dagegen die gleiche Temperatur fur Spaltmate-
rial und Moderator angenommen werden. D. h. die Temperatur der zentralen Zone wird
die Reaktivitatsruckkopplungen bestimmen. In der Implementierung der Rickkopplun-

gen ist somit eine Wahlmoglichkeit der Bezugstemperaturen einzuflgen.

Zur eigentlichen Simulation der Reaktivitatsruckkopplungen wurden zwei Modellvarian-
ten in den Exkursionscode PUNKT-V6 implementiert. Zunachst wurde ein einfaches
Modell erstellt, welches sich an der Vorgehensweise zur Berlicksichtigung des Dopp-
lereffekts orientiert. In diesem ersten Modell wird die Temperaturabhangigkeit der Wir-

kungsquerschnitte Uber den Umweg einer Temperaturabhangigkeit des Neutronenmul-
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tiplikationsfaktors beschrieben, d. h. die Wirkungsquerschnitte werden im Code jeweils
zu Ausgangstemperatur Ty verwaltet, der daraus errechnete Neutronenmultiplikations-
faktor wird anschlie®end beziglich seiner modellierten Temperaturabhangigkeit korri-
giert, und aus diesem temperaturkorrigierten Multiplikationsfaktor ein neuer effektiver
Wirkungsquerschnitt fir den Moderator abgeleitet:

Hierzu wurde ein linearer Koeffizient AAkTﬂ definiert, der die Anderung des Neutronen-

m

multiplikationsfaktors ket des Systems bezlglich der Temperaturdnderung der damit
verbundenen Folgen wie z. B. die Dichtednderungen beschreibt. Mit dem Neutronen-
multiplikationsfaktor des aktuellen Zeitschritts unter Annahme der Anfangstemperatur

To des Systems kann der aktuelle Neutronenmultiplikationsfaktor k,¢((T,) zur Tempe-

ratur T, mit

_ Akeff
kepr(Ta) = kess(To) + AT [Ty — Tol. (3.1)
m

bestimmt werden.

Um auch ein nicht-lineares Verhalten naherungsweise zu beschreiben, wurde der Ko-
effizient AAkTﬂ so implementiert, dass er abschnittsweise definiert werden kann. D.h. es

Akerr Akerr

H
AT | p AT

kdnnen mehrere Werte

, ... angegeben werden, die das jeweils
T, —T,

lineare Verhalten des Neutronenmultiplikationsfaktors zwischen den Temperaturen Tg
und T4, T1 und T, usw. beschreiben. Die Gleichung (3.1) erweitert sich in diesem Fall

ZU

Akess Akess
Korr(Ty) = korr (Ty) + [T, — T,] + [T, —T,]
ff\A ff\o 1 0 2 1
) ) ATm To—T1 ATm Ty—Ty

(3.2)
Akeff
Ty —T.
+ ATm [A 2];

Ty—>T3

mit To<T;<T,<Ta<T; Gleichung (3.1) beschreibt somit den einfachsten Fall
To<Ta<Ts.

Um den Neutronenmultiplikationsfaktor zur Ausgangstemperatur T, zu berechnen,

werden alle Wirkungsquerschnitte jeweils zur Ausgangstemperatur Ty, also ohne Tem-
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peraturkorrektur, gespeichert, so kann mit diesen zum jeweiligen Zeitschritt der Neut-

ronenmultiplikationsfaktor k. (T,) berechnet werden /HES 09/:

Zris(To)
Efl's(To) + z:cap (TO) + 2:SP (TO) + 2:mod (TO) + 2:pois (TO) + 2:leck (To).

kerr(Ty) = (3.3)

Dabei ist
die Anzahl der Neutronen pro Spaltung,
Xr;s  der makroskopische Spaltwirkungsquerschnitte des Spaltmaterials,

Z.ap der makroskopische Einfangwirkungsquerschnitte des Spaltmateri-

als,

YXsp  der makroskopische Absorptionswirkungsquerschnitt der neugebilde-

ten Spaltprodukte,

Ymoa der makroskopische Absorptionswirkungsquerschnitt des Modera-

tors,

Zpois der makroskopische Absorptionswirkungsquerschnitt der variablen

Neutronenabsorber,

Yieck der makroskopische Absorptionswirkungsquerschnitt sonstiger Mate-
rialien bzw. der effektive Absorptionswirkungsquerschnitt zur Be-

schreibung der Leckage.

Fir die weiteren Rechenschritte wird aus dem korrigierten Neutronenmultiplikationsfak-
tor k¢ (T,) durch Umformung von Gleichung (3.3) ein effektiver makroskopischer Ab-
sorptionswirkungsquerschnitt %,,,,(T,) des Moderators zur aktuellen Temperatur Tx
bestimmt, der so die komplette Temperaturabhangigkeit der Wirkungsquerschnitte ent-
halt.

Die Zahl der Temperaturintervalle, in denen AAkTﬁ definiert werden kann, wurde bei der

m

Implementierung zunachst auf drei beschrankt. Allerdings lasst sich diese Zahl im Be-

darfsfall auf einfache Weise erhohen.
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Die Festlegung, auf welche Temperatur im Warmeleitmodell die Rickkopplung bezo-
gen wird, kann mit dem Eingabeparameter $$flags /HES 09/ erfolgen, welcher entspre-
chend erweitert wurde. Wird hier die Temperatur der zentralen Zone als Bezug ge-
wahlt, so wird die hier definierte Rlickkopplung getrennt vom Dopplereffekt beriicksich-

tigt, der sich auf dieselbe Temperatur bezieht.

In der Eingabedatei sind die Koeffizienten AAkTﬂ unter dem fir diesen Zweck hinzuge-

m

fugtem Parameter $$tkmod in der Form

$8tkmod <dk/dT_1> <Temperatur_1>
<dk/dT_2> <Temperatur_2>
<dk/dT_3> <Temperatur_3>

anzugeben. Dabei beschreiben die Werte <dk/dT_i> die Koeffizienten AAkTﬂ und die

m

Werte <Temperatur_i> die jeweiligen maximalen Temperaturen. Zu beachten ist dabei,
dass eine Korrektur des Neutronenmultiplikationsfaktors (ber die grofite hier angege-
bene Temperatur hinaus nicht vorgenommen wird. Dies kann von Anwender dazu ge-
nutzt werden, um die Situation einer maximal zu erreichenden Ruckkopplung (z. B. ein
vollstandig verdampfter Moderator) zu simulieren. Ansonsten sollte die grofite angege-
bene Temperatur so gewahlt werden, dass sie wahrend der Exkursionsrechnung nicht
Uberschritten wird. Entsprechende sondierende Testrechnungen vorab kdnnen hier

empfehlenswert sein.

Die Bestimmung der fiir dieses Modell benétigten Koeffizienten erfolgt wie im Fall des
Dopplereffekts durch entsprechende Vorrechnungen. Dazu sind durch den Anwender
die Neutronenmultiplikationsfaktoren des Ausgangszustands sowie eines oder mehre-
rer Zustande des Systems bei unterstellten hohen Temperaturen mit den entsprechen-
den Dichteanderungen zu bestimmen, und die Koeffizienten durch den Quotienten der

Differenzen der Neutronenmultiplikationsfaktoren und der Temperaturen zu errechnen.

Der Vorteil dieses Modells liegt in der einfachen Bestimmung der benétigten Koeffizien-
ten. Zusatzlich wird nur ein Parameter der Exkursionsrechnung beeinflusst, so dass
eventuelle Auswirkungen auf die numerische Stabilitdt des Codes mdglichst gering
gehalten werden. Allerdings ist zu beachten, dass dieses Modell nicht flr die Simulati-
on jedes Szenarios geeignet ist. Die hier verwendete Berechnung des effektiven mak-

roskopischen Absorptionswirkungsquerschnitts X.,,,4(T4) aus dem temperaturkorrigier-
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ten Neutronenmultiplikationsfaktor flihrt dazu, dass bei Verringerung des Multiplikati-
onsfaktors der errechnete effektive Wirkungsquerschnitt X,,,,(T,) ansteigt. Wird im
unterstellten Szenario eine temperaturbedingte Verringerung der Moderatordichte un-
terstellt, so ist in der Regel eine Verringerung und nicht ein Anstieg der Werte der Wir-
kungsquerschnitte zu erwarten; d. h. in diesen Fallen kann die Verwendung dieses
Modells zu unphysikalischen Resultaten fihren. Eine Anwendung ist dagegen bei Sze-
narien moglich, bei denen z. B. die Spaltmaterialanordnung einer temperaturbedingten

Ausdehnung unterliegt.

In einem zweiten implementierten Modell wurde dagegen versucht, ein im Vergleich
realistischeres Verhalten der Wirkungsquerschnitte wiederzugeben. Dies wurde vor
allem durch die in Kapitel 3.1.1 beschriebene strikte Unterscheidung der Wirkungs-
querschnitte ermdglicht. In diesem zweiten Ruckkopplungsmodell wird jedem im
PUNKT-V6 definiertem Wirkungsquerschnitt ein separater linearer Koeffizient zur Be-

schreibung der Temperaturabhangigkeit zugeordnet:

FiUr jeden in Punkt-V6 definierten Wirkungsquerschnitt wurde ein separater linearer

Temperaturkoeffizient AATﬁ definiert. Mit den jeweils zur Ausgangstemperatur T, gultigen

m

Wirkungsquerschnitten X;(T,) werden die temperaturabhangigen Wirkungsquerschnitte
X;(T4) zur aktuellen Temperatur T, analog zur Gleichung (3.1) fir den einfachsten Fall

geman

2 (Ty) = Z;(Tp) + AT [T4 — To] (3.4)

m

ermittelt. Dies betrifft alle in PUNKT-V6 definierten Wirkungsquerschnitte:
Yris  makroskopischer Spaltwirkungsquerschnitte des Spaltmaterials,
Ycap Makroskopischer Einfangwirkungsquerschnitte des Spaltmaterials,

Ysp  makroskopischer Absorptionswirkungsquerschnitt der neugebildeten

Spaltprodukte,
Ymoa Makroskopischer Absorptionswirkungsquerschnitt des Moderators,
Tpois  Makroskopischer Absorptionswirkungsquerschnitt der variablen
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Neutronenabsorber,

Yeck  Makroskopischer Absorptionswirkungsquerschnitt sonstiger Materia-
lien bzw. der effektive Absorptionswirkungsquerschnitt zur Beschrei-

bung der Leckage.

Auch hier wurden zur naherungsweisen Beschreibung eines maoglichen nicht-linearen

Verhaltens die Koeffizienten AATﬁ so implementiert, dass sie abschnittsweise definiert

Ax;

werden kdnnen. Entsprechend ist auch hier die Angabe mehrerer Werte e ,
M To-Ty

AATi , ... moglich, die jeweils ein lineares Verhalten der Wirkungsquerschnitte zwi-
miT-T,
schen den Temperaturen Ty und T4, T4 und T, usw. beschreiben. Im allgemeinen Fall

gilt so auch hier entsprechend Gleichung (3.2)

5, A3,
3 (Ty) = Z;(Ty) + AT [Ty — Tol + AT [T, —Ty]
m T0—>T1 m Tl_)TZ
(3.5)
A3,
-|T, =T
AT, [Ty — T,

TZ—)T3
Mit To< Ty <Tp<Ta<Ts.

Fur die weiteren Rechenschritte werden dann die temperaturkorrigierten Wirkungs-

querschnitte genutzt.

. . . AY; - .
Die Zahl der Temperaturintervalle, in denen AT—’ definiert werden kann, wurde wie oben

m

in der Implementierung auf drei beschrankt. Auch hier lasst sich diese Zahl zukuinftig

bei Bedarf einfach vergroRern.

Wie im obigen ersten Modell wird auch hier die Bezugstemperatur der Rickkopplung

mit dem Eingabeparameter $$flags /HES 09/ festgelegt.

Die Koeffizienten AATﬁ werden in der Eingabedatei ebenfalls mit dem Parameter

m

$$tkmod angegeben. Dies geschieht hier in der Form
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$$tkmod <dSfis/dT_1> <dScap/dT_1> <dSsp/dT_1> <dSmod/dT_1>
<dSpois/dT_1> <dSleck/dT_1> <Temperatur_1>
<dSfis/dT_2> <dScap/dT_2> <dSsp/dT_2> <dSmod/dT 2>
<dSpois/dT_2> <dSleck/dT_2> <Temperatur_2>
<dSfis/dT_3> <dScap/dT_3> <dSsp/dT_3> <dSmod/dT_3>
<dSpois/dT_3> <dSleck/dT_3> <Temperatur_3>
A%,

Dabei beschreiben die Werte <dS/dT_i> die entsprechenden Koeffizienten v und die

m

Werte <Temperatur_i> die jeweiligen maximalen Temperaturen. Auch hier ist wieder zu
beachten, dass die Korrekturen der Wirkungsquerschnitte nicht Uber die gréfite ange-

gebene Temperatur hinaus vorgenommen werden.

Die Auswahl des jeweils genutzten Rickkopplungsmodells erfolgt mit dem Parameter
$8flags /HES 09/. Da nur eines der beiden Modelle ausgewahlt werden kann, ergibt
sich kein Konflikt bei der Angabe des Parameters $$tkmod.

Dieses zweite Modell hat den Vorteil, dass es fir die Anderungen der Wirkungsquer-
schnitte generell eine bessere Approximation wiedergibt als dies im ersten Modell der
Fall ist. Allerdings besteht ein groRerer Aufwand in der Bestimmung der notwendigen
Koeffizienten. Insbesondere missen die in den Vorrechnungen herangezogenen Pro-
gramme die Mdglichkeit zur entsprechenden nuklidweisen Kondensierung der mikro-
skopischen Wirkungsquerschnitte aufweisen. Zudem werden alle Wirkungsquerschnitte
durch Riuckkopplungen variiert, wodurch die numerische Stabilitdt des Codes mit héhe-

rem Mafl beeinflusst werden kann, als dies mit dem ersten Modell zu erwarten ist.

313 Zusatzliche Erweiterungen

Aufgrund der in den Kapiteln 3.1.1 und 3.1.2 beschriebenen Erweiterungen des Ex-
kursionscodes ergaben sich weitere notwendige Anpassungen. Zusatzlich wurden
Verbesserungen zur numerischen Stabilitdt des Codes vorgenommen. Im Einzelnen

waren dies die folgenden Schritte:

e Die Wahl der Zeit, die vom aktuellen Rechenschritt zum nachsten Rechenschritt
Uberbriickt wird, wird in PUNKT-V6 dynamisch anhand der Anderungen ver-
schiedener Variablen vom vorangegangenen Rechenschritt zum aktuellen Re-

chenschritt ermittelt. Zu diesen Variablen zdhlen u. a. auch die makroskopi-
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3.1.4

schen Wirkungsquerschnitte. Entsprechend den Erweiterungen, die an der
Handhabung der Wirkungsquerschnitte vorgenommen wurden, wurde die Be-
stimmung der Zeitintervalle zwischen den Rechenschritten entsprechend ange-
passt, d. h. die neu definierten Wirkungsquerschnitte wurden in den Algorithmus
integriert.

In der bisherigen Version 2008 wurden zu Beginn der eigentlichen Exkursions-
schritte einige Rechenschritte bendtigt, um verschiedene Werte, z. B. den an-
fanglichen Neutronenfluss, der sich aus der externen Quelle und der unterkriti-
schen Multiplikation ergibt, sowie die sich daraus ergebende Leistung und
Temperatur in einen Gleichgewichtszustand zu Uberfihren. Dies wurde dahin-
gehend Uberarbeitet, dass nun bereits vor dem ersten Rechenschritt eine ver-
besserte Initialisierung der Variablen vorgenommen wird. So wird z. B. ein
Gleichgewichtszustand fir den Neutronenfluss anhand der reaktordynamischen
Neutronenbilanzgleichung aus den verfligbaren Anfangsdaten ermittelt
(/HES 09/, GlI. 1), woraus auch bereits eine anfangliche Leistung abgeschatzt
werden kann. Dadurch wird der Gleichgewichtszustand flr die tGbrigen Werte
nun bereits nach drei bis vier Rechenschritten erreicht.

Konstanten in den verwendeten Gleichungen bzw. numerischen Operationen in
PUNKT-V6 wurden in Version 2013 explizit in der Genauigkeit ,double precisi-
on“ angegeben, um sicherzustellen, dass die betreffenden numerischen Opera-
tionen tatsachlich in ,double precision“ ausgefuhrt werden.

Die verwendeten Gleichungen bzw. numerischen Operationen wurden auf mog-
liche unndétige Operationen Uberprift, welche gegebenenfalls durch Umstellung

der Gleichungen entfernt wurden.

Auswertung und Ankopplung der Vorrechnungen

Durch die in diesem Vorhaben vorgenommenen Erweiterungen des Exkursionscodes

sind auch neue Anforderungen an die vom Anwender durchzufiihrenden Vorrechnun-

gen zu stellen. Insbesondere ist bei der Kondensierung der Wirkungsquerschnitte nun

eine nuklidweise Kondensierung in Eingruppen-Wirkungsquerschnitte notwendig, um

anschlieend eine entsprechende Zusammenfuhrung der Wirkungsquerschnitte, wie

sie in PUNKT-V6 Version 2013 unterteilt werden, zu gewahrleisten.

In friheren Vorhaben wurde dabei zuletzt auf das zweidimensionale deterministische

Transportprogramm DORTABLE zurtickgegriffen /HES 09/. Dies liefert aber eine Kon-
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densierung der Wirkungsquerschnitte in Raumzonen, welche in der jetzigen Erweite-
rung von PUNKT-V6 Version 2013 so nicht mehr verwendet werden kann. Prinzipiell
vergleichbare Funktionalitdten wie das Programm DORTABLE liefern alternativ auch
die ein- bzw. zweidimensionalen deterministischen Transportprogramme XSDRN und
NEWT aus dem SCALE-Softwarepaket. /SCA 11/. Mit diesen ist im Gegensatz zu
DORTABLE aber auch die nuklidweise Kondensierung der Wirkungsquerschnitte in
einfacher Weise moglich, weshalb in den spater beschriebenen Test- und Vergleichs-

rechnungen diese Programme flr die bendtigten Vorrechnungen genutzt werden.

Zur Vereinfachung und Automatisierung der Auswertung dieser Vorrechnungen wurde
das Modul ,extractXSFromNEWT.py* erstellt, mit dem die Resultate der Transport-
rechnungen eingelesen und die kondensierten Wirkungsquerschnitte in den folgend

beschriebenen Schritten geeignet zusammengefasst werden kénnen:

o Gesteuert wird dieses Modul mittels einer Konfigurationsdatei. In dieser sind
die Zuordnungen der in den Vorrechnungen definierten Materialen zu den im
PUNKT-V6 bendtigten Wirkungsquerschnitten festzulegen. Dazu wurden die
Konfigurationskommandos start material und start mixing definiert:

o Mit start material wird einem Wirkungsquerschnitt in PUNKT-V6 die zugehori-

gen Materialnummern der Vorrechnungen zugeordnet. Anzugeben ist dies in
der Form
start material <XS>
<MaterialNo_1> <MaterialNo 2> ...
end material <XS>.
Dabei ist <XS> die Bezeichnung des jeweiligen Wirkungsquerschnitts in
PUNKT-V6. Mdglich sind hier fuel, moderator und poison. Die Werte <Material-
No_i> geben die Nummer der Materialien in den Vorrechnungen an. Die kon-
densierten Wirkungsquerschnitte der Vorrechnungen werden fir die Materialien
<MaterialNo_i> addiert und bei der Ausgabe der Ergebnisse der Bezeichnung
<XS> zu gewiesen.

o Mit start mixing kénnen flur die Addition der Wirkungsquerschnitte der Materia-
lien <MaterialNo_i> Skalierungsfaktoren fur einzelne Nuklide definiert werden.
Damit ist es moglich die verschiedenen Nuklide eines Materials ganz oder teil-
weise unterschiedlichen Wirkungsquerschnitten im PUNKT-V6 zuzuordnen.
Anzugeben sind diese Skalierungsfaktoren in der Form
start mixing <MaterialNo_i>

<Nuklid-Id_1> <fracfuel 1> <fracmod_1> <fracpois_1>
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<Nuklid-Id_2> <fracfuel 2> <fracmod_2> <fracpois_2>

end mixing <MaterialNo_i>.

Auch hier ist wieder <MaterialNo_i> die Materialnummer in der Vorrechnung,
<Nuklid-Id_i> bezeichnet die das jeweilige Nuklid als 6-stellige Kennziffer be-
stehend aus dessen Atom- und Massenzahl und <fracfuel i>, <fracmod_i> so-
wie <fracpois_i> geben die jeweiligen Anteile des Nuklids, die dem Spaltmateri-
al, dem Moderator oder den Neutronenabsorbern in PUNKT-V6 hinzugerechnet

werden sollen, an.

Mit diesem Modul besteht nun die Moglichkeit, die Vorrechnungen bezlglich der kon-
densierten Wirkungsquerschnitte in einfacher Form auszuwerten und eine direkte fur

PUNKT-V6 verwendbare Einteilung zu erzeugen.

Zusatzlich wurden Module zum Auslesen weiterer Werte aus den Ergebnisdateien der
Vorrechnung, wie z. B. dem Neutronenmultiplikationsfaktor, sowie zur Modifizierung
der Eingabedateien fur Vorrechnungen mit XSDRN und NEWT zur Verfugung gestellt.
Letztere kdnnen dazu verwendet werden, um aus einer bestehen Eingabedatei, die
z. B. den Anfangszustand der zu betrachtenden Spaltmaterialanordnung beschreibt,
automatisiert die Eingabedateien flr Vorrechnungen mit veranderten Materialdichten
zu erstellen, um mit diesen die Reaktivitatsanderungen aufgrund temperaturbedingen

Dichtevariationen zu bestimmen.

Durch Kopplung dieser Module ist es nun auch mdglich, die notwendigen Vorrechnun-
gen in weitgehend automatisierter Form durchzufihren und auszuwerten sowie die
Resultate direkt in die Eingabedateien von PUNKT-V6 zu Ubertragen. Aufgrund der
Vielzahl der mdglichen Spaltmaterialanordnungen und Szenarien, die unter Endlager-
bedingungen denkbar sind, wurde bislang auf eine starre Kopplung der Module ver-
zichtet. Derzeit ist es bei Bedarf noch die Aufgabe des Anwenders die Module in der

notwendigen Form in einem eigenen Skript aneinanderzufigen.

3.1.5 Erweiterung der graphischen Darstellung der Ergebnisse

Die Ausgabe der Resultate der eigentlichen Exkursionsrechnung erfolgt in Form von
umfangreichen Textdateien, in denen die errechneten Werte flir Neutronenmultiplikati-

onsfaktor, makroskopische Wirkungsquerschnitte, Temperaturen, Leistungen, etc. in
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Abhangigkeit der Rechenschritte bzw. des simulierten Zeitverlaufs aufgelistet werden.
Diese Werte wurden bislang mithilfe des Unix-Programms ,jsplot* zusatzlich graphisch
dargestellt; diese wird jedoch auf den aktuellen, in der GRS vorhandenen Computern
nicht mehr gepflegt. Die graphische Darstellung wurde deshalb um die Mdglichkeit, die
Ausgabedaten mit dem frei verfiUgbaren Datenanalysepaket ROOT /BRU 96/ zu verar-

beiten und zu visualisieren, erweitert.

Das Softwarepaket ROOT /BRU 96/ wurde in den 1990er Jahren am European Council
for Nuclear Research, CERN entwickelt und wird dort seit dem kontinuierlich erweitert.
Zielsetzung dieser Entwicklung war bzw. ist die Erstellung eines modularen Software-
pakets zur effizienten statistischen Analyse groRer Mengen komplexer experimenteller
Daten. ROOT ist vor allem in der experimentellen Hochenergiephysik weit verbreitet
und wird dort von verschiedensten Forschungsgruppen und Anwendern eingesetzt und
aktiv weiterentwickelt. Es ist objektorientiert in C++ implementiert. Die Programmrouti-
nen sind frei verfigbar und kdnnen sowohl direkt in eigene Programmcodes eingebun-
den, also auch mittels verschiedener Skriptsprachen bzw. Gber einen C++-Interpreter
in Form sogenannter Makros angesprochen werden. Zudem ist die interaktive Nutzung
uber eine graphische Benutzeroberflache mdglich. Das Softwarepaket ROOT besteht
mittlerweile aus einer grol’e Bandbreite an Modulen. Ein wesentlicher Teil von diesen
enthalt umfangreiche Methoden zur statistischen Analyse von Daten, aber auch ver-
schiedene Moglichkeiten zu deren graphischer Darstellung sowie spezielle Datenfor-

mate zum effizienten Einlesen und Schreiben der zu analysierenden Daten.

Von den Funktionalitaten, die ROOT bereitstellt, sind flir den Exkursionscode PUNKT -
V6 zunachst die Moglichkeiten zur graphischen Aufbereitung von Daten bedeutsam. Zu
diesem Zweck wurden zusatzliche Programmmodule fir PUNKT-V6 erstellt und in den

Rechenablauf eingebunden:

o Das Modul ,createROOTTreeFromOutputFiles.py“ dient dazu, die Ausgabeda-
teien von PUNKT-V6 in ein ROOT-spezifisches Datenformat, einen sogenann-
ten ROOT-Tree, zu Ubertragen und zu speichern. Dabei werden die Ergebnis-
gréfRen in den PUNKT-V6-Ausgabedateien auf mehrfaches Auftreten Gberpruft
und in jedem Fall nur einmal im ROOT-Tree abgelegt.

e Ein weiteres Modul, ,createStandardPlotsFromROOQOTFile.py“, visualisiert die so
gespeicherten Ergebnisse. Dazu werden die einzelnen Ergebnisgrofen jeweils
als Funktion der Rechenschritte und der simulierten Exkursionszeit als Graphen

aufgetragen. Die Darstellung erfolgt sowohl linear als auch einfach und doppelt
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logarithmisch, um dem Anwender verschiedene Ansichten der zeitlichen Ver-
laufe der dargestellten Ergebnisgrofien zur Verfigung zu stellen. Dabei dienen
insbesondere die doppelt logarithmisch dargestellten Graphen dazu, den Be-
ginn der Exkursion gut sichtbar darzustellen, welcher bei linearen Darstellungen
oft nicht zu erkennen ist. Dagegen vermitteln die linearen Abbildungen oft einen
besseren Eindruck beziglich der Relationen der einzelnen Exkursionsphasen
zueinander. Die Graphen werden sowohl als Grafikdatei (z. B. Portable Network
Graphics, ,.png“) als auch in einem ROQOT-spezifischem Format gespeichert.
Letzteres ermdglicht es z. B. mithilfe der graphischen Benutzeroberflache von
ROOT nachtraglich interaktiv Veranderungen an der Darstellung vorzunehmen.
So kénnen Beschriftungen, Skalierungen, Legende, usw. angepasst werden.

e Ein drittes Modul, ,createComparisonPlots.py*, ist eine Variante des oben be-
schriebenen zweiten Moduls ,createStandardPlotsFromROOTFile.py®. Es er-
moglicht den Vergleich zweier Rechenlaufe miteinander. Die Visualisierung der
Resultate erfolgt dazu analog wie oben beschrieben. Zu den Resultaten des ak-
tuellen Rechenlaufs werden aber zusatzlich die Resultate eines friheren Re-
chenlaufs eingelesen und die Darstellungen der einzelnen ErgebnisgréfRen ent-
halten deren zeitliche Verlaufe fur beide Rechenlaufe. Auf diese Weise ist ein

direkter Vergleich der Resultate mdglich.

Neben den Mdglichkeiten zur graphischen Darstellung der Resultate bietet die Ver-
wendung von ROOT auch fur zukunftige Weiterentwicklungen und Untersuchungen
weitere Vorteile. Mit der Erstellung der sogenannten ROOT-Trees stehen die Resultate
in einem effizienten Format fur weitere Analysen zur Verfligung, dabei kann der Zugriff
auf diese Datensatze, wie oben beschrieben, mittels vom Anwender erstellte Makros
oder interaktiv mittels der graphischen Benutzeroberflache erfolgen. So lassen sich die
Datensatze auch rechnerisch auswerten, z. B. durch Bildung von Differenzen oder
Verhaltnisse der ErgebnisgroRen verschiedener Rechenldufe, Verknupfung verschie-
dener ErgebnisgrofRen miteinander, durch Parameteranpassungen (Fits) beliebiger

Funktionen an die Verlaufe der jeweiligen ErgebnisgrofRen, usw.

3.1.6 Verifikations- und Testrechnungen

Die durchgeflihrten Weiterentwicklungen wurden durch Testrechnungen Uberprift. Von

diesen werden im Weiteren einige relevante Aspekte diskutiert.
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Der Vergleich der Rechenergebnisse mit der bisherigen Version 2008 und der in die-
sem Vorhaben aktualisierten Version 2013 von PUNKT-V6 stimmen qualitativ bei ent-
sprechender Anpassung bzw. ,Nullsetzen® der neu eingefligten Parameter Gberein. Die
zu beobachtenden Unterschiede in den Resultaten beider Versionen lassen sich durch
die durchgefuhrten Weiterentwicklungen erklaren. Ein direkter Vergleich der einzelnen
Rechenschritte ist nicht moglich, da die Zeitabstdnde dynamisch gewahlt werden und
sich die Wahlkriterien u. a. durch die vorgenommene zusatzliche Unterteilung der Wir-

kungsquerschnitte verandert haben.

Generell zeigen die durchgeflihrten generischen Tests die zu erwartenden Verhaltens-
weisen. Abb. 3.1 zeigt die Leistungsentwicklung generischer Testrechnungen, bei de-
nen fir jeweils 10° s unterschiedliche Spaltmaterialzufuhr mit gleich langer Unterbre-
chung simuliert wurde. Dabei unterscheiden sich die Testrechnungen in den verwende-
ten Temperaturkoeffizienten zur Beschreibung des Dopplereffekts, flr die Werte von
Ak/AT =-1,0-10° 1/K (schwarze Kurve) und Ak/AT =-6,0-10° 1/K (rote Kurve) ange-
nommen wurden. In den Zeitrdumen ohne Spaltmaterialzufuhr nimmt der Spaltwir-
kungsquerschnitt und damit auch Leistung und Temperatur des Systems aufgrund des
Abbrands ab. Durch die sinkende Temperatur verringert sich aber auch die Auswirkung
der Reaktivitatsruckkopplungen, so dass dadurch der Absorptionswirkungsquerschnitt
zurtckgeht. Insgesamt wird so der Leistungsrickgang abgemildert. Im Fall geringer
Reaktivitatsrickkopplungskoeffizienten ergeben sich hier sogar kurzzeitig wieder Leis-
tungsanstiege. Inwieweit diese allerdings physikalisch begriindet sind oder nur Artefak-
te des Reaktivitatsriickkopplungsmodells, lasst sich an dieser Stelle nicht definitiv ent-

scheiden.
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Abb. 3.1 Vergleich der Leistungsverlaufe von Testrechnungen mit verschiedenen

Dopplerkoeffizienten

Bei bestimmten Parameterkombinationen zur Berlcksichtigung der Reaktivitatsrick-
kopplungen pro Wirkungsquerschnitt aufgrund von Dichteanderungen (Modell 2, Kapi-
tel 3.1.2) treten allerdings deutliche, eindeutig unphysikalische Oszillationen in den
Resultaten auf. Wie im Kapitel 3.1.2 bereits vermutet, stellt dieses Rickkopplungsmo-
dell durch das gleichzeitige Beeinflussen mehrerer GréRen hdhere Anforderungen an
die numerische Stabilitdt des Codes. Im Rahmen dieses Vorhabens konnte das Auftre-

ten solcher Oszillationen nicht vollstandig beseitigt werden.

Abb. 3.2 zeigt Beispiele fur Leistungsverlaufe verschiedener Testrechnungen mit un-
terschiedlichen Werten fiir die Rickkopplungskoeffizienten. Im letzten Fall treten die
erwahnten Oszillationen auf. Eine Systematik beim Auftreten dieser Oszillationen oder

deren Ursache konnte bislang nicht eindeutig bestimmt werden.
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Abb. 3.2 Beispiele einer Leistungsverteilung einer Testrechnung mit einem Dopp-

lerkoeffizient von Ak/AT = 2:10° 1/K und verschiedenen Dichteriick-

kopplungskoeffizienten
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3.2 Vergleichsrechnungen am Beispiel der Oklo-Naturreaktoren

Als weiterer Test der aktualisierten Version 2013 von PUNKT-V6 und insbesondere der
durchgefuhrten Weiterentwicklungen wurden Rechnungen zu den Naturreaktoren in
Oklo durchgefuhrt. Als Vergleichsgrundlage wurden aktuelle britische Veroffentlichun-

gen zu diesem Thema genutzt.

3.2.1 Die Oklo-Naturreaktoren

Vor zwei Milliarden Jahren fanden im Franceville Becken im afrikanischen Gabun
(Abb. 3.3) in mehreren Bereichen der dortigen unterirdischen Uranerzlagerstatten nuk-
leare Kettenreaktionen statt, die sich Uber einen Zeitraum von bis zu einer Million Jah-
ren erstreckten. Entdeckt wurde dieses Phanomen im Jahr 1972. In der franzésischen
Isotopentrennanlage Pierrelatte wurde bei einer routinemaRigen Isotopenanalyse einer
Uranerzprobe aus der Mine in Oklo ein ?°U Gehalt von 0,7171 % festgestellt. Dieser
Wert wich signifikant von der natiirlichen Zusammensetzung des Urans mit einem #*°U
Anteil von 0,7202 % ab. Darauf wurden weitere Abweichungen identifiziert und unter-
sucht, ob Messfehler oder unbeabsichtigte Vermischungen mit abgereichertem Uran
aufgetreten sind. Als dies ausgeschlossen werden konnte, erschienen naturliche Kern-
spaltungen als die einzig logische Erklarung. Analysen zur Isotopenzusammensetzung
weiterer Elemente wie Neodym, Zink und Dysprosium zeigten zudem Abweichungen
zur natlrlichen Zusammensetzung, die nur durch ein vorhandenes Neutronenfeld her-
vorgerufen werden konnten und bestatigten somit die Existenz friiherer kritischer Kon-
figurationen. Bei weiteren Untersuchungen wurden in Oklo insgesamt 17 Bereiche
identifiziert, in denen offensichtlich selbst erhaltende Kettenreaktionen stattgefunden

hatten.

Der Urangehalt im Erz der Oklo-Mine betragt im Mittel 0,2 — 1,0 %. Probebohrungen
ergaben, dass aber lokal Urankonzentrationen von 20 bis 70 % vorlagen. Diese uran-
reichen Erztaschen entstanden aus einer Verkettung geologischer und geochemischer
Ereignisse. Infolge von tektonischen Bewegungen trat Rissbildung in den Sandstein-
schichten auf und ermdglichte die Zirkulation von Grundwasser. Unter oxidativen Um-
gebungsbedingungen ging das Uran in wasserldsliche Oxidverbindungen uber und
wurde migrationsfahig. Die uranhaltige Losung akkumulierte sich in groferen Spalten,
in denen durch das Vorhandensein organischen Materials reduktive Umgebungsbedin-

gungen herrschten. Infolgedessen fiel das Uran aus der Lésung aus, und es blieb
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hochkonzentriertes Erz zurlick. Solche Bereiche erstreckten sich typischerweise lUber
eine Lange von 10 bis 40 m, hatten eine Breite von 10 m und eine Schichtdicke von 0,1
bis 0,5 m.

Damit es in diesen Taschen zu selbsterhaltenden Kettenreaktion kommen konnte,
mussten neben dem hohen Urangehalt des Erzes weitere Bedingungen erflllt sein.
Mithilfe der verschiedenen Halbwertszeiten von #**U und #*®U l&sst sich die Zusam-
mensetzung des Urans vor zwei Milliarden Jahren berechnen. Mit einem #*°U Anteil
von ca. 3,6 % entspricht die damalige Anreicherung in etwa der aktueller Urandioxid-
brennstoffe kommerzieller Leistungsreaktoren /SME 05/. Weiterhin mussten ausrei-
chend leichte Nuklide zur Moderation der Neutronen vorhanden sein; mit dem Zutritt
von Wasser wurde diese Bedingung erflllt. Ferner bewirkten die Risse und Porositat
des Sandsteines gekoppelt mit der Verbindung zum Grundwasser eine standige Zirku-
lation des Moderators. Einen weiteren Umstand stellte die geringe Konzentration von
naturlichen Neutronengiften wie Bor und Gadolinium dar. Letztlich musste das Stoff-
gemisch unter den jeweiligen Randbedingungen ein kritisches Volumen aufweisen. Ein
kritisches Volumen liegt vor, wenn die Verlustrate an Neutronen durch Absorption und
durch Leckage uber die Randbereiche nicht grof3er ist als die Produktionsrate durch
Kernspaltungen. Die Verlustrate infolge der Leckage hangt dabei wesentlich von der

Geometrie d. h. dem Verhaltnis von Oberflache zu Volumen ab.
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3.2.2 Bisherige Arbeiten zur Modellierung und der Simulation der Kritikali-

tat ausgewahlter Reaktorzonen

3.2.21 Franzosische Arbeiten

Im Jahr 1991 verdffentlichte der Franzose R. Naudet die Arbeit ,Oklo: Des Reacteurs
Nucleaires Fossiles* /NAU 91/, basierend auf Daten des franzdsischen CEA (Commis-
sariat a 'Energie Atomique), welches nach der Entdeckung des Oklo-Phanomens um-
fangreiche geologische und geochemische Untersuchungen in der Mine sowie spater
weitere Analysen zum Oklo-Phanomen durchflihrte. Die Arbeit von Naudet ist nicht frei
verfigbar, doch findet man die wesentlichen Punkte der Vorgehensweise und die ge-
wonnenen Erkenntnisse in dem technischen Bericht ,Criticality in a high level waste
repository“ von V. M. Oversby /OVE 96/.

Naudet beschaftigte sich vorrangig mit der sogenannten ,Reaktorzone 2“. Das lag zum
einen an der vergleichsweise frihen Entdeckung des Bereichs. Zum anderen war die
Form der Zone im Laufe der Zeit nicht allzu stark tektonisch verworfen worden und ist
zudem chemisch stabil geblieben. Der gut erhaltene Endzustand der kritischen Forma-
tion erlaubte deshalb im Vergleich zu den anderen Reaktorzonen genauere Ruck-
schlisse auf die damaligen Bedingungen. Komplex gestaltete sich die Erstellung eines
adaquaten Modells zur Kritikalitat und zum Reaktionsverlauf, da nur Informationen aus
dem vorgefundenen Zustand der Gesteinszusammensetzung vorliegen. In der Zeit
nach der kritischen Exkursion dieser Zone wurde vor allem pordoses Gestein durch das
Gewicht der oberen Gesteinsschichten verdichtet, so dass die vorgefundenen Schicht-
dicken und Volumenanteile nicht den damaligen GréRenordnungen entsprechen.
Dementsprechend mussen bei der Modellerstellung zahlreiche Annahmen bezuglich
der Porositat des Sandsteins und folglich dem vorhandenen Wasserinventar getroffen
werden, was sich wiederum auf die Moderation und die Kritikalitat des Systems aus-
wirkt. Des Weiteren sind die Erzschichten durch eine ausgepragte Heterogenitat ge-
kennzeichnet. So variiert der Urangehalt zwischen den verschiedenen Zonen, sowie
entlang einer einzelnen Zone selbst. Auf Basis geologischer Untersuchungen rekon-
struierte Naudet eine Entsandung der Sandsteinschichten infolge hydrothermaler Zirku-
lation. Dies flhrte einerseits zur Erhéhung der Urankonzentration und anderseits zur
erhohten Moderation im Falle des Aufflllens der entstandenen Freirdume mit Wasser.

Beide Effekte erhéhten die Reaktivitat des Systems.
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Das von Naudet beschriebene Modell besal® laut /OVE 96/ die Geometrie einer flachen
Scheibe, bei der die Neutronenleckage nur in einer Dimension von Bedeutung ist. Die
Umgebungsbedingungen wurden mit der Temperatur T =160 °C und dem Druck
p = 500 bar angenommen. Infolge der Exkursion kénnte sich die Spaltzone bei den
getroffenen Modellannahmen auf 400 bis 500 °C erhitzt haben. Die prasentierten Ana-
lysen belaufen sich grofitenteils auf die Bestimmung der kritischen Hohe der Scheibe
mittels eines Monte Carlo-Codes. Durch entsprechende Annahmen zur Porositat und
zum Wassergehalt gelang der Nachweis des Potentials fir einen kritischen Zustand.
Die Parametervariationen umfassten den Urangehalt im Erz, die vorhandene Menge an
Wasser und die Konzentration an Neutronengiften. Es finden sich in /OVE 96/ keine

Auszlige zur Methodik der durchgefihrten Exkursionsrechnungen.

3.2.2.2 Britische Arbeiten

Fur Untersuchungen zur Kritikalitdt im Endlager hat die britische Firma Serco im Rah-
men des UCURC-Programmes (Understanding Criticality under Repository Conditions)
der NDA (Nuclear Decommissioning Authority) in GroRbritannien mit dem sogenannten
»,Quasi-Steady-State“-Modell (QSS-Modell) ein Rechenverfahren entwickelt, mit dem
das Langzeitverhalten einer postulierten, quasi-stationaren Kritikalitat im Endlager bes-
ser verstanden werden soll. Mithilfe von Vergleichen zu Uberlegungen zum Oklo-
Phanomen wurde versucht, das Programm soweit zu validieren, wie es anhand vor-
handener Daten moglich war. Die Dokumentation erfolgte in einem 6ffentlich zugangli-
chem technischen Bericht /SER 11/.

Mit dem quasi-stationdren Ansatz werden Transienten eines Systems durch eine Ab-
folge aus Gleichgewichtszustanden beschrieben. Der Ansatz bietet sich flr sehr lang-
sam ablaufende Prozesse wie das Oklo-Phanomen an. Das britische Modell basiert auf
einer komplexen Reaktivitatsfunktion, in der die Abhangigkeiten der Reaktivitat von
Temperatur, Abbrand und Nuklidzusammensetzung implementiert sind. Uber die Varia-
tion der genannten Parameter wurde eine Matrix aus stationaren Funktionswerten ge-
neriert, auf welche das Rechenprogramm zurlckgreift. Zwischen den einzelnen Werten

findet eine lineare Interpolation statt.

Laut den britischen Recherchen /SER 11/ hatte die ,Reaktorzone 2“ eine Lange von
14 m und eine Schichtdicke von unter 1 m. Der integrale Fluss belief sich auf

1,45E+21 n/cm? und war damit der hdchste aller Spaltzonen. Der Bereich zeichnete
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sich bei Untersuchungen durch eine vollige Entsandung aus. Zurlickgeblieben ist bis
heute nur noch Tongestein. Das Inventar an Uran betrug ca. 200 tSM, und mit ca.
1,4 tSM wurden 0,7 % des Urans verbraucht.

Als geometrische Darstellung wurde ein Zylinder mit vertikaler Achse gewahlt, welcher
die linsenférmigen Spaltzonen in guter Naherung abbildet. Nach der Bestimmung kriti-
scher Abmessungen mit dem Monte Carlo-Code MONK und basierend auf der Materi-
alzusammensetzung nach Naudet wurde flr die weiteren Simulationen ein Zylinder mit
47,5 cm Hohe und einem Radius von 360 cm als Referenzmodell verwendet. Als Ver-
einfachungen wurden die Spaltzone als homogenisiert und die Temperaturverteilung
als konstant angenommen. Zum Hervorrufen eines transienten Verhaltens ist die Aus-
lenkung des stationaren Systems durch eine Anderung der Reaktivitat nétig. Der Zulauf
von Spaltmaterial ware mdglich gewesen, wurde in der vorliegenden Untersuchung
aber nicht verfolgt. Ein Anstieg der Reaktivitat durch Erhéhung der Porositat war pro-
grammtechnisch nicht méglich. Man entschied sich fir die Option, einem nahezu kriti-
schen System einen ,Kick-Start” zu geben, indem man 1 % der Anfangskonzentration

an '°B entfernte.

Die Ergebnisse der Simulationen decken sich in guter Naherung mit den rekonstruier-
ten Werten fur die Spaltzone 2 und mit den Ergebnissen von Naudet. Die mittlere Ge-
samtleistung belauft sich auf ca. 1,5 kW (Abb. 3.4) bei einem Abbrand von 0,9 % des
Urans bzw. 20 % des **°U (Abb. 3.6).

Abb. 3.4 Zeitlicher Verlauf der Leistung in der Oklo Reaktorzone 2 nach dem
QSS-Modell
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Abb. 3.5 Zeitlicher Verlauf der Temperatur in der Oklo Reaktorzone 2 nach dem
QSS-Modell

Abb. 3.6 Zeitlicher Verlauf der 2°U Konzentration in der Oklo Reaktorzone 2 nach
dem QSS-Modell

3.23 Nachrechnungen mit dem Exkursionscode PUNKT-V6

Als Grundlage fir die eigenen Nachrechnungen mit PUNKT-V6 Version 2013 wurden
die in Kapitel 3.2.2 beschriebenen Arbeiten genutzt. Dort wurde im Simulationsverlauf
die sich selbst erhaltende Kettenreaktion durch die positiven Reaktivitatseffekte der

Anderung der Gesteinszusammensetzung initiiert. Dazu sind hier zunachst entspre-
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chende Vorrechnungen notwendig. So bedarf es zweier Systemzustande, ein geringfi-
gig unterkritisches System mit einem Multiplikationsfaktor ke <1 und ein kritisches
System mit ke = 1,0, um den Ubergang vom unterkritischen in das kritische System im
PUNKT-V6 Uber die zeitlich variable Zugabe von makroskopischen Wirkungsquer-
schnitten zu ermitteln. Deshalb missen mithilfe eines geeigneten Programmes die ef-
fektiven Multiplikationsfaktoren und die kondensierten Eingruppen-Wirkungsquer-
schnitte fir verschiedene Materialzusammensetzungen sowie die Zuflussraten berech-

net werden.

3.2.31 Ermittlung einer kritischen Anordnung

Zur Ermittlung einer kritischen Anordnung wurden die ein- bzw. zweidimensionalen
Neutronentransportprogramme XSDRN und NEWT aus dem Codepaket SCALE 6.1
genutzt. Gemal den Erkenntnissen zur Geometrie der Erztaschen wurde als Modell
(Abb. 3.7) fur die Spaltzone eine unendliche lange Platte mit einer Starke von 1 m
verwendet. Das Material innerhalb der Schicht ist homogen verteilt und besteht aus
den Bestandteilen Urandioxid, Sandstein und (freiem) Wasser. Die Platte ist ihrerseits
von zwei 2,5 m dicken Schichten aus Sandstein umgeben. Als Ausgangszusammen-
setzung wurden die in der Literatur /SER 11, NAU 91/ angegebenen Werte der

Tab. 3.1 verwendet.

I 3,0m

v

Abb. 3.7 Geometrisches Modell der Oklo Spalt- und Randzone
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Tab. 3.1  Materialzusammensetzung der Oklo Spaltzone 2

Material Nuklide Konzentration in g/cm® |Konzentration in %
Gestein Wasserstoff (gebund. H20) 1,310E-02 0,374
Sauerstoff (gebund H20) 1,040E-01 2,970
Si 2,103E-01 6,005
Al 1,592E-01 4,546
Fe 1,386E-01 3,958
Mg 5,779E-02 1,650
K 2,210E-02 0,631
Mn 1,031E-02 0,294
0 4,664E-01 13,318
5=(33,746
Neutronengifte Gd-155 2,964E-06 8,464E-05
Gd-157 3,175E-06 9,066E-05
Sm-149 2,859E-06 8,164E-05
B-10 5,323E-05 1,520E-03
$=|1,777E-03
Spaltmaterial U-235 6,088E-02 1,738
U-238 1,710E+00 48,829
0 2,382E-01 6,802
57,369
freies Wasser (Porenwasser) |H 3,481E-02 0,994
(0] 2,763E-01 7,890
5=(8,884
3= 3,502E+00

Die Randzone wurde vereinfacht ohne Urangehalt und mit dem gleichen Verhaltnis von
Gestein und freiem Wasser modelliert. Die Temperatur wurde nach /NAU 91/ bzw.
/IOVE 96/ zu 160 °C angesetzt. Der erste Versuch mit der in Tab. 3.2 aufgefuhrten
Zusammensetzung ergab einen deutlich unterkritischen kefi-Wert von 0,9244. Infolge
dessen wurden die Zusammensetzungen der Spalt- und Randzonen leicht variiert; die
entsprechenden Ergebnisse sind in Tab. 3.2 dokumentiert. Die Konfigurationen 2-14

und 2-15 wurden fUr die weiteren Berechnungen als geeignet identifiziert.

Bei konstantem Urangehalt wird zwischen beiden Zustanden ein Teil des Gesteins
durch Wasser ersetzt. Durch die gestiegene Moderation erhoht sich der Multiplikations-
faktor von 0,98626 (unterkritisch) auf 1,014 (Uberkritisch). Der Vorgang modelliert das
eingangs beschriebene Kritikalitdtsphanomen der Oklo-Spaltzonen. In den XSDRN-
bzw. NEWT-Rechnungen wurden fir jedes Nuklid die mikroskopischen Eingruppen-
Wirkungsquerschnitte fur Spaltung und Einfang ermittelt, mit welchen durch
Multiplikation mit den jeweiligen Kernzahldichten die makroskopischen Spalt- und

Einfangsquerschnitte der verwendeten Nuklide berechnet wurden.
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Tab. 3.2 Mit XSDRN berechnete Werte fur keff fir die Exkursionsmodellierung der

Oklo Spaltzone 2 in Abhangigkeit der Materialzusammensetzung

Reaktorzone Randzone
Versuch# |Gifte k xsdrn UO2 |Gestein|H20 |Gestein [H20
1 0.000017 0,924439 0,57 10,33 0,088 10,79 0,21
2 nein 0,944794 0,57 10,33 0,088 10,79 0,21
2-2 nein 0,94275 0,57 10,33 0,088 10,79 0,21
2-3 nein 0,941991 0,57 10,33 0,088 |0,66 0,34
2-4 nein 0,931293 0,6 0,31 0,088 10,71 0,29
2-5 nein 0,942676 0,6 0,3 0,1 0,71 0,29
2-6 nein 1,000162 0,57 0,28 0,15 |0,71 0,29
2-7 nein 0,963797 0,55 0,35 0,1 |0,71 0,29
2-8 nein 0,973901 0,57 10,31 0,12 |0,71 0,29
2-9 nein 0,973652 0,57 10,31 0,12 |0,66 0,34
2-10 nein 0,974965 0,57 10,31 0,12 |0,88 0,12
2-11 nein 1,009423 0,55 /0,3 0,15 |0,88 0,12
2-12 nein 1,008864 0,55 /0,3 0,15 |0,79 0,21
2-13 nein 0,983365 0,57 10,3 0,13 |0,79 0,21
2-14 nein 1,01406 0,5 0,37 0,13 |0,79 0,21
2-15 nein 0,986259 0,5 0,4 0,1 10,79 0,21
2-16 nein 0,998207 0,56 |0,3 0,14 10,88 0,12
2-17 0.000017 0,985483 0,5 0,37 0,13 |0,79 0,21

3.2.3.2 PUNKT-V6 Modell fiir die Spaltzone

Die Spaltzone flr die Exkursionsrechnungen hat ein Volumen von 12 m® und besteht
aus Uran und Gestein. In den weiteren Rechnungen wurden die Uranisotope als
Spaltmaterial (statt UO,) und die restlichen Bestandteile als Moderator zusammenge-

fasst.

Materialangaben

Bei einer mittleren Dichte von p = 3,5 g/cm? betragt das Gesamtgewicht des homoge-
nen Systems 42 t. Im PUNKT-Modell betragen die Massen des Urans und des Modera-
tors jeweils 21 t (gem. Tab. 3.2, Versuch 2-14 und 2-15). Das Uran nimmt durch seine
héhere Dichte von 10,2 g/cm? ein Volumen von 2,058 m? ein. Die Dichte der restlichen
Materialien (Moderator) ergibt sich zu 2,11 g/cm?. Die Anfangstemperatur betragt ein-
heitlich 160 °C (430,15 K).
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Den Startpunkt des Modells stellt der ausgewahlte unterkritische Zustand (Versuch 2-
15, Tab. 3.2) des Systems dar, dessen makroskopische Spalt- und Einfangsquer-
schnitte des Spaltmaterials und Absorptionsquerschnitt des Moderators als Anfangs-
werte Der Exkursionsrechnung genutzt werden. Die makroskopischen Wirkungsquer-
schnitte sind in Tab. 3.3 unter der Bezeichnung ,,OKLO-Start* aufgefuihrt. Die gleiche
Methodik wurde fur den kritischen Zustand des Systems (Versuch 2-14, Tab. 3.2) an-
gewandt. Die Wirkungsquerschnitte finden sich in der Tab. 3.4 unter der Bezeichnung
,OKLO-160".
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Tab. 3.3  Kernzahldichten und Wirkungsquerschnitte des Modells ,OKLO-Start"
N [1/b*cm] Mikroskopischer WQ [b] Makroskopischer WQ [1/cm]
Total Absorption Fission Total Absorption Fission

Gestein H| 1,2740E-02 | 1,2898E+01 | 8,6068E-03 1,6431E-01 1,0965E-04
O| 4,3694E-02 3,5242E+00 1,8345E-03 1,5399E-01 8,0156E-05
Si28| 3,4433E-03 | 2,8021E+00 | 7,3277E-03 9,6484E-03 2,5232E-05
Si29| 1,7492E-04 | 2,6222E+00 | 7,0476E-03 4,5868E-04 1,2328E-06
Si30| 1,1545E-04 | 2,6538E+00 | 2,8941E-02 3,0638E-04 3,3411E-06
Al27| 2,9427E-03 | 3,0506E+00 | 8,4477E-03 8,9770E-03 2,4859E-05
Fe54| 7,2306E-05 | 7,4298E+00 | 8,9694E-02 5,3722E-04 | 6,4854E-06
Fe56| 1,1350E-03 6,2097E+00 | 7,7063E-02 7,0483E-03 8,7469E-05
Fe57| 2,6213E-05 7,1654E+00 | 8,3383E-02 1,8783E-04 2,1857E-06
Fe58| 3,4885E-06 | 4,9074E+00 | 7,0132E-02 1,7120E-05 2,4465E-07
Mg24| 9,3868E-04 | 4,8508E+00 | 3,5279E-03 4,5533E-03 3,3115E-06
Mg25| 1,1884E-04 | 3,5833E+00 1,0094E-02 4,2582E-04 1,1995E-06
Mg26| 1,3084E-04 | 3,2564E+00 1,2381E-03 4,2606E-04 1,6199E-07
K39| 2,6292E-04 | 2,1190E+00 | 1,0063E-01 5,5711E-04 | 2,6457E-05
K40| 3,2985E-08 | 3,5856E+00 | 9,4838E-01 1,1827E-07 3,1282E-08
K41| 1,8974E-05 2,8208E+00 | 8,0609E-02 5,3522E-05 1,5295E-06
Mn55( 9,5491E-05 2,7475E+01 5,6654E-01 2,6236E-03 5,4099E-05
3>=| 4,2764E-04

Spaltmaterial| U-235( 4,0314E-04 | 3,0359E+01 | 2,0966E+01 | 1,6107E+01 1,2239E-02 8,4524E-03 6,4936E-03

U-238( 1,0975E-02 1,1328E+01 7,9439E-01 8,1226E-02 1,2432E-01 8,7183E-03 8,9144E-04

>=| 1,7171E-02 | 7,3850E-03

Capture U 9,7857E-03

Tab. 3.4 Kernzahldichten und Wirkungsquerschnitte des Modells ,OKLO-160“
N [1/b*cm] Mikroskopischer WQ [b] Makroskopischer WQ [1/cm]
Total Absorption Fission Total Absorption Fission
Gestein H| 1,4149E-02 1,2948E+01 9,5104E-03 1,8321E-01 1,3456E-04
O| 4,3306E-02 3,5168E+00 1,9121E-03 1,5230E-01 8,2805E-05
Si28| 3,1851E-03 2,7977E+00 7,8792E-03 8,9107E-03 2,5096E-05
Si29| 1,6180E-04 2,6235E+00 7,4237E-03 4,2449E-04 1,2012E-06
Si30[ 1,0679E-04 2,6514E+00 2,8805E-02 2,8314E-04 3,0760E-06
Al27( 2,7220E-03 3,0315E+00 9,1140E-03 8,2519E-03 2,4808E-05
Fe54| 6,6883E-05 7,3125E+00 9,6245E-02 4,8908E-04 6,4371E-06
Fe56| 1,0499E-03 6,2574E+00 8,4006E-02 6,5697E-03 8,8199E-05
Fe57| 2,4247E-05 7,0498E+00 8,9481E-02 1,7094E-04 2,1696E-06
Fe58| 3,2268E-06 4,8601E+00 7,2977E-02 1,5683E-05 2,3548E-07
Mg24| 8,6828E-04 4,8145E+00 3,7196E-03 4,1803E-03 3,2296E-06
Mg25( 1,0992E-04 3,5609E+00 1,0751E-02 3,9142E-04 1,1818E-06
Mg26( 1,2103E-04 3,2519E+00 1,3433E-03 3,9356E-04 1,6257E-07
K39| 2,4320E-04 2,1363E+00 1,0745E-01 5,1955E-04 2,6132E-05
K40[ 3,0511E-08 3,6827E+00 1,0427E+00 1,1236E-07 3,1814E-08
K41| 1,7551E-05 2,8237E+00 8,3772E-02 4,9558E-05 1,4703E-06
Mn55| 8,8329E-05 2,7283E+01 6,0263E-01 2,4099E-03 5,3230E-05
S=| 4,5403E-04
Spaltmaterial U-235| 4,0314E-04 3,2061E+01 2,2664E+01 1,7518E+01 1,2925E-02 9,1368E-03 7,0623E-03
U-238| 1,0975E-02 1,1319E+01 8,1802E-01 8,3545E-02 1,2423E-01 8,9776E-03 9,1688E-04
3=| 1,8114E-02 7,9792E-03
Capture U 1,0135E-02
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Der Ubergang vom unterkritischen zum kritischen Zustand wurde mit der Programm-
funktion der additiven Zugabe von Wirkungsquerschnitten modelliert. Die Zugabe er-
folgte kontinuierlich Uber eine vordefinierte Zeitspanne. Die entsprechenden Zulaufra-
ten ergaben sich aus den Differenzen der Wirkungsquerschnitte der Zustande OKLO-

160 und OKLO-Start mit anschlieender Division durch die gewahlte Zeitspanne.

Zusammenfassung der Eingabewerte:

e Masse Spaltmaterial ($3basis) = 2,1E+07 g

e Volumen Spaltmaterial ($$volfuel) = 2,058E+06 cm?

e Masse Moderator ($$basiscim) = 2,1E+07 g

e Dichte Moderator ($8rhocim) = 2,11 g/cm?

e Temperatur Spaltmaterial ($$tempf) = 430,15 K

e Temperatur Moderator ($$tempv) = 430,15 K

e makroskopischer Spaltquerschnitt ($$xsfis) = 0,007385 1/cm

o makroskopischer Einfangquerschnitt Spaltmaterial
($$xscap) = 0,0097857 1/cm

e makroskopischer Absorptionsquerschnitt Moderator
($$xsmod) = 4,2764E-04 1/cm

Eingaben zum Warmeleitmodell

Die zeitliche Anderung der Spaltmaterial- und Moderatortemperatur infolge einer Leis-
tungsexkursion werden mafgeblich von den Warmekapazitaten und den Warmeleit-
fahigkeiten der Materialien bestimmt. Die spezifische Warmekapazitat von UO, betragt
nach /DIR 11/ 0,24 J/g*K. Zur Ermittlung der Warmekapazitat des Sandstein-Wasser-
Gemisches (Moderator) wurden die einzelnen Warmekapazitaten tber die Massenan-
teile ins Verhaltnis gesetzt. Der resultierende Wert betragt 1,443 J/g*K. Der Warme-
ubergangskoeffizient muss vom Nutzer nach /HES 09/ mittels Gl. (3.6) berechnet und

manuell eingegeben werden.

a=2 (3.6)

Die Grolde rs bezeichnet dabei den zum Volumen des Spaltmaterials gehérenden Ku-
gelradius, Aa ist die Warmeleitfahigkeit des Moderators. Diese ist flir Sandstein in meh-

reren Literaturquellen mit ca. 2 W/m*K angegeben.
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Es ergeben sich somit die Werte:

e n=0,789 m,

e a($%alpha) = 2,5346 W/m?K.

Temperaturkoeffizienten

In PUNKT-V6 sind die Reaktivitatsrickkopplungen aufgrund der Moderatortemperatur
(Dichteadnderung) als auch der Spaltmaterialtemperatur (Doppler-Effekt) zu modellie-
ren. Die separate Ermittlung der Reaktivitatskoeffizienten beider Parameter ist aber mit
den zur Verfigung stehenden Programmen (XSDRN, NEWT) fiir homogene Systeme
nicht moglich, da sich dem Moderator und dem Spaltmaterial in einer Materialzone
keine verschiedenen Temperaturen zuweisen lassen. Aufgrund der homogenen Vertei-
lung von Spaltmaterial und Moderator kann fir beide Materialien die Temperatur der
Spaltzone im Warmeleitmodell angenommen werden. Somit beziehen sich beide
Ruckkopplungen auf dieselbe Temperatur, und der Dopplereffekt kann bei der Be-
stimmung der Rickkopplungen aufgrund der Dichtednderungen mitberlcksichtigt wer-

den.

Zum Vergleich wurde in einem zweiten Ansatz eine heterogene Verteilung von Spalt-
material und Moderator angenommen. D. h. die Ruckwirkungen aufgrund von Dich-
tednderungen wurden nicht auf die Temperatur der Spaltzone, sondern auf die Tempe-
ratur der Reflektorzone des Warmeleitmodells bezogen. Dazu wurde ein Koeffizient fir
den Dopplereffekt von Ak/AT = -1,8-10" 1/K ibernommen, der typischerweise in frithe-

ren Rechnungen verwendet wurde /HES 09/ und die sonstigen Parameter beibehalten.

Zur Ermittlung der Temperaturkoeffizienten von Spaltmaterial und Moderator wurden
die makroskopischen Wirkungsquerschnitte der kritischen Konfiguration bei einer Tem-
peratur von 460 °C (733,15 K) berechnet. Die Konfiguration wurde mit ,OKLO-460“
bezeichnet und die Wirkungsquerschnitte finden sich in der Tab. 3.5. Die Differenzen
zu der Konfiguration bei einer Temperatur von 160 °C (s. ,OKLO-160%) ergaben die in

Tab. 3.6 aufgefuhrten Koeffizienten in der Form differentieller Wirkungsquerschnitte.
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Tab. 3.5 Kernzahldichten und Wirkungsquerschnitte des Modells ,OKLO-460¢
N [1/b*cm] Mikroskopischer WQ [b] Makroskopischer WQ [1/cm]
Total Absorption Fission Total Absorption Fission
Gestein H| 9,1155E-03 1,2695E+01 6,1280E-03 1,1572E-01 5,5860E-05
O 4,0789E-01 3,5438E+00 1,6875E-03 1,4455E+00 | 6,8831E-04
Si28| 3,1851E-03 | 2,8298E+00 | 5,9278E-03 9,0132E-03 1,8880E-05
Si29| 1,6180E-04 | 2,6180E+00 | 6,1208E-03 4,2359E-04 9,9037E-07
Si30| 1,0679E-04 | 2,6653E+00 | 3,0122E-02 2,8461E-04 3,2166E-06
Al27| 2,7220E-03 | 3,1321E+00 | 6,7058E-03 8,5256E-03 1,8253E-05
Fe54| 6,6883E-05 | 7,7914E+00 | 7,2272E-02 5,2111E-04 | 4,8337E-06
Fe56| 1,0499E-03 6,0312E+00 | 5,8243E-02 6,3322E-03 6,1150E-05
Fe57| 2,4247E-05 7,5147E+00 | 6,6755E-02 1,8221E-04 1,6186E-06
Fe58| 3,2268E-06 | 5,0637E+00 | 6,1782E-02 1,6340E-05 1,9936E-07
Mg24| 8,6828E-04 | 4,9779E+00 | 3,0839E-03 4,3222E-03 2,6777E-06
Mg25( 1,0992E-04 | 3,6563E+00 | 8,4384E-03 4,0191E-04 9,2756E-07
Mg26| 1,2103E-04 | 3,2749E+00 | 9,5401E-04 3,9634E-04 1,1546E-07
K39| 2,4320E-04 | 2,0753E+00 | 8,2819E-02 5,0471E-04 | 2,0141E-05
K40| 3,0511E-08 | 3,3196E+00 | 6,8950E-01 1,0128E-07 2,1037E-08
K41| 1,7551E-05 2,8124E+00 | 7,0999E-02 4,9360E-05 1,2461E-06
Mn55| 8,8329E-05 2,7860E+01 | 4,6499E-01 2,4608E-03 4,1072E-05
2>=| 9,1951E-04
Spaltmaterial| U-235 4,0314E-04 | 2,5520E+01 | 1,6162E+01 | 1,2175E+01 1,0288E-02 6,5155E-03 4,9083E-03
U-238( 1,0975E-02 1,1388E+01 7,2946E-01 7,5976E-02 1,2499E-01 8,0057E-03 8,3382E-04
3>=| 1,4521E-02 5,7422E-03
Capture U 8,7790E-03

Tab. 3.6 Ubersicht der ermittelten Temperaturkoeffizienten fiir Spaltmaterial und
Moderator
OKLO 160 OKLO 460 dXs/dT

XS fiss 7,9792E-03 5,7422E-03
Delta XS fiss -2,2370E-03 -7,4568E-06

XS cap mod 4,5403E-04 9,1951E-04
Delta XS cap mod 4,6548E-04 1,55161E-06

XS cap fuel 1,0135E-02 8,7790E-03
Delta XS cap fuel -1,3562E-03 -4,52056E-06

Abbrand-abhangige Eingaben

Der Verlust an Spaltquerschnitt und der Aufbau an Einfangquerschnitt infolge einer
Spaltung kann in PUNKT-V6 Uber die Konstanten $$xsfisloss und $$xscapagain defi-

niert werden. Hier werden die Werte friherer Testrechnungen ibernommen /HES 09/.
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3.2.3.3 Testrechnungen mit variierten Zulaufraten

Die Differenzen der makroskopischen Wirkungsquerschnitte der ,OKLO-Start® und
,LOKLO-160“ Modelle sind konstant. Die gewahlte Zulaufzeit bestimmt somit, wie
schnell sich die Materialzusammensetzung in der Zone andert. Die Zulaufzeiten wur-
den von 3E+08 s (9,5 Jahre) ausgehend in Zehnerpotenzen bis 3E+12 s (95000 Jahre)
erhoht und die verschiedenen Parameter der Exkursionsverlaufe aufgezeichnet. Von
besonderem Interesse sind dabei die erzeugte Leistung und die auftretenden Tempe-

raturen.

Die Abbildungen Abb. 3.8 bis Abb. 3.10 zeigen die mit den unterschiedlichen Zulaufra-
ten errechneten Leistungsverlaufe. Man erkennt, dass das Modell wahrend des Zeit-
raums der Querschnittszugabe Kritikalitat erreicht und eine Leistungsexkursion statt-
findet. Die errechneten Temperaturverldufe zeigen dabei qualitativ dieselbe Form wie
sie fur die Leistung ermittelt wurde. Das jeweilige Maximum der erreichten Leistung
steigt dabei mit der Hohe der Zulaufrate. Mit dem Zulaufstopp wird das System auf-
grund der Selbstvergiftung durch die Spaltprodukte schnell unterkritisch. Reaktivitats-
gewinn kann dann nur noch durch die zurickgehenden Temperaturen und den damit

geringer werdenden negativen Ruckkopplungseffekten erzielt werden.

Im Fall gleicher Temperatur fur Spaltmaterial und Moderator zur Simulation der Reakti-
vitatsrickwirkungen (rote Kurven) ergeben sich fur die héheren Zulaufraten wahrend
der Exkursion Temperaturerhdhungen in der Spaltzone von lediglich 30 K und Leistun-
gen von etwa 700 W. Mit abnehmender Zulaufrate sinkt die maximale Leistung auf
etwa 300 W, allerdings bleibt der maximale Temperaturanstieg bei etwa 30 K, wird
aber erst gegen Ende des Materialzulaufs erreicht. Dabei ist zu beachten, dass hier der
Abbruch des Exkursionsverlaufs (rote Kurven) durch Erreichen der maximalen Anzahl
an Rechenschritten im Code von 2E+9 bedingt ist und nicht das Ende der Exkursion
bedeutet. Dies konnte durch die Wahl grofRerer Schrittweiten im Fall der geringsten
Zulaufrate kompensiert werden, flr gréfiere Zulaufraten flhrte dies hier allerdings zu
starkeren Oszillationen in den Resultaten. Durch Extrapolation der errechneten Ex-
kursionsverlaufe sind insgesamt Exkursionsdauern von einigen 1E+12 s, also von der
GrofRenordnung von 100 000 Jahren, zu erwarten. Dies bestatigt auch der Exkursions-
verlauf, der flr die geringste Zulaufrate errechnet wurde. In allen betrachteten Fallen
ergaben sich Exkursionsdauern, die deutlich Gber die Zeit des Moderator-Zulaufs hin-

aus andauerten.
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Im Vergleich zu diesen Ergebnissen ergeben die Rechnungen mit unterschiedlich ge-
wahlten Temperaturen zur Modellierung der Reaktivitatsriickkopplungen deutlich héhe-
re Temperaturanstiege in der Spaltmaterialzone und ebenso deutlich héhere Leistun-
gen (schwarze Kurven in Abb. 3.8 bis Abb. 3.10). Hier treten firr die hohen Zulaufraten
Temperaturerhéhungen in der Spaltmaterialzone von etwa 800 K auf und betragen die
fur die geringste Zulaufrate noch etwa 30 K. Fur die Leistungen werden in diesen Fal-
len Werte zwischen etwa 15 kW und 300 W berechnet. Die Dauer der Exkursion ist
dagegen deutlich kirzer als dies unter der Annahme identischer Temperaturen der Fall
ist. Insbesondere fir die geringen Zulaufraten sind die Exkursionsdauern im Wesentli-
chen durch die jeweilige Dauer des Moderator-Zulaufs gegeben, und die Exkursion
kommt nach Beendigung des Moderator-Zulaufs rasch zum Erliegen. Die Ursache fur
die deutlich héheren Temperaturanstiege und Leistungen liegt in der hier geringeren
Reaktivitatsriickkopplung. Lediglich der Dopplereffekt wirkt hier sofort bei Erwarmung
der Spaltmaterialzone. Die Rickkopplung aufgrund der Dichteanderungen des Mode-
rators wirkt erst, wenn sich die Temperatur in der mittleren Zone des Warmeleitmodells
merklich andert. In welcher Form sich diese Zone aufheizt, hangt aber wiederum von

dessen Grolie, Warmekapazitat und Warmeleitfahigkeit ab.

Abb. 3.8 Verlauf der mit PUNKT-V6 errechneten Leistung fur das Oklo-Modell bei

einer Zulaufzeitdauer von 3E+8 s
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Abb. 3.9 Verlauf der mit PUNKT-V6 errechneten Leistung fur das Oklo-Modell bei

einer Zulaufzeitdauer von 3E+10 s

Abb. 3.10 Verlauf der mit PUNKT-V6 errechneten Leistung fur das Oklo-Modell bei

einer Zulaufzeitdauer von 3E+12 s

Mit Temperaturerhohungen zwischen etwa 30 K und 800 K sowie Leistungen zwischen
300 W und 15 kW zeigen die Rechnungen eine vergleichsweise gro3e Bandbreite an
Resultaten. Dies ist hier zum einen durch die von auften festzulegende Zulaufrate be-
dingt. Zum anderen flihren auch Annahmen in der Simulation der Rickkopplungen zu

Schwankungen der Resultate. Zudem wird in PUNKT-V6 bislang ein sehr stark verein-
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fachtes Warmeleitmodell genutzt. Der Vergleich mit den britischen Arbeiten, in denen
Leistungen von einigen kW, Temperaturerhéhungen von etwa 250 K und Exkursions-
zeiten von etwa 500 000 Jahren erreicht wurden /SER 11/, zeigt aber, dass die mit

PUNKT-VG6 erzielten Ergebnisse innerhalb vergleichbarer GroRenordnungen liegen.

Detailliertere Vergleiche mit den britischen Arbeiten erweisen sich als schwierig. Gene-
rell ist ein generisches Modell, wie es hier verwendet wurde, mit vielen Unsicherheiten
behaftet. Weder die genauen zeitlichen Abschnitte, noch die geologischen Vorgange
selbst sind ausreichend exakt bekannt. Dieser Umstand kann gerade bei dem im
PUNKT-V6 implementierten Verfahren der zeitlichen Wirkungsquerschnittzugabe zu
Fehleinschatzungen der Reaktivitatszufuhr fuhren. Auch ein direkter Code zu Code
Vergleich mit dem britischen QSS-Modell ist schwierig, da viele Eingabeparameter in
/SER 11/ zwar prinzipiell in ihrer Bedeutung beschrieben sind, die verwendeten Zah-
lenwerte aber nicht publiziert wurden. Dies trifft vor allem auf das verwendete Warme-

leitmodell zu, welches bedeutenden Einfluss auf den Exkursionsverlauf hat.

3.3 Zusammenfassung der Arbeiten zur Konsequenzenanalyse

Im Rahmen dieses Vorhabens wurde die bestehende Version 2008 des Exkursions-
codes PUNKT-V6 weiterentwickelt und verbessert. Fur die neue Version 2013 wurden
sowohl codeinterne Funktionalitdten hinzugefiigt bzw. Uberarbeitet, als auch weitere
externe Zusatzmodule erstellt. Die codeinternen Erweiterungen betreffen vor allem die
Handhabung der makroskopischen Wirkungsquerschnitte. Diese wurden revidiert und
differenzierter gestaltet. Anders als in vorigen Programmversionen werden nun die
makroskopischen Wirkungsquerschnitte verschiedener Materialgruppen unterschieden,
wodurch eine verbesserte Modellierung der betrachteten Spaltmaterialanordnungen
und unterstellten Szenarien méglich wird. Insbesondere konnten dadurch erweiterte
Reaktivitatsrickkopplungsmodelle implementiert werden, die zur Modellierung von
Ruckkopplungen von temperaturbedingten Dichtednderungen auf die Reaktivitat des
zu simulierenden Systems dienen. Aufgrund der differenzierten Unterscheidung der
Wirkungsquerschnitte konnten entsprechende separate Temperaturkoeffizienten im-
plementiert werden, die es erlauben, die Anderungen der makroskopischen Wirkungs-
querschnitte durch temperaturbedingte Dichtevariationen der Materialien separat und

damit in verbesserter Naherung zu beschreiben.
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Zudem wurden zusatzliche externe Module erstellt, die eine weitgehend automatisierte
Vorbereitung und Auswertung der fir PUNKT-V6 notwendigen Vorrechnungen gewahr-
leisten. Besonders die Auswertung der in geeigneten Vorrechnungen zu bestimmen-
den makroskopischen Wirkungsquerschnitte und deren Zusammenstellung in die fur
PUNKT-V6 notwendige Form sind nun weitgehend automatisiert durchfuhrbar und da-
mit gegenuber der fruiheren manuellen Handhabung deutlich vereinfacht und weniger
fehleranfallig. Auch fir die Auswertung und graphische Darstellung der Resultate von
PUNKT-V6 wurde ein weiteres Modul entwickelt. Dieses greift auf das Softwarepaket
ROOT zur statistischen Datenanalyse zurlick und ermdglicht neben der Darstellung der
Resultate auch eine einfache Implementierung eventueller zukunftig erforderlicher

Auswertungen der mit Hilfe von PUNKT-V6 ermittelten Exkursionsverlaufe.

Zur Verifizierung der neu implementierten Funktionen wurden umfangreiche Test- und
Vergleichsrechnungen durchgefuhrt. Mit den durchgefuhrten Rechnungen konnte de-
monstriert werden, dass mit dem Exkursionscode PUNKT-V6 Version 2013 Langzeit-
transienten Uber Zeitrdume in der GréRenordnung von 100 000 Jahren berechnet wer-
den konnen. Die Zeitspannen, die dazu in den Rechnungen betrachtet wurden, betru-
gen bis zu 600 000 Jahre.

Besonderes Augenmerk galt den Vergleichsrechnungen zu den Naturreaktoren in
Oklo, deren Resultate fur erste Vergleiche mit entsprechenden britischen Rechnungen
genutzt werden konnten. Durch das Studium der verfligbaren Literatur wurden Daten
und Randbedingungen zur Modellierung dieses Phanomens recherchiert und in ein
entsprechendes Modell umgesetzt. Die ersten Testreihen zeigten, dass die mit
PUNKT-V6 errechneten Exkursionsverlaufe stark von den simulierten Wirkungsquer-
schnittszuflissen und von der Simulation der Reaktivitatsrickkopplungen abhangen.
Die Schwankungsbreite der Ergebnisse liegt fur die errechneten Temperaturerh6hun-
gen zwischen etwa 30 K und 800 K und fir die errechneten Leistungen zwischen
300 W und 15 kW. Zwar weist so PUNKT-V6 noch relativ groRe Variationen in den
errechneten Ergebnissen auf, aber der Vergleich mit britischen Arbeiten, in denen Leis-
tungen von einigen kW, Temperaturerhéhungen von etwa 250 K und Exkursionszeiten
von etwa 500 000 Jahren erreicht wurden, zeigt, dass die mit PUNKT-V6 erzielten Er-

gebnisse innerhalb vergleichbarer Wertebereiche streuen.

Die durchgefuhrten Tests und Vergleichsrechnungen zeigten in einzelnen Fallen aber
auch noch bestehende Limitierungen im Exkursionscode PUNKT-V6 auf. So besteht

Bedarf einer weiteren numerischen Stabilisierung des Codes und an einer Optimierung

148



der Wahl der Rechenschritte, um auch fir sehr lange Exkursionsdauern (> 100 000
Jahre) eine vollstandige Simulation erstellen zu kénnen. Zudem wird bislang nur ein
sehr einfaches Warmeleitmodell genutzt. Ein detaillierteres Modell, ggf. mit einer er-
héhten Anzahl an Material- und Raumzonen, kénnte dazu beitragen, die beobachtete
grolle Schwankungsbreite der Resultate einzugrenzen. Ferner wird der radioaktive
Zerfall bisher unzureichend bericksichtigt. Er fliel3t bislang indirekt Uber notwendige,
vorab durchzufihrende Abbrandrechnungen ein, mit denen aber in der Regel nur deut-
lich hdhere Leistungen und kirzere Zeitrdume als die zu erwartenden Exkursionsdau-

ern sinnvoll betrachtet werden konnen.
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4 Berucksichtigung des Brennelementabbrands in Kritikali-
tatsanalysen zur Nachverschlussphase

4.1 Anforderungen zur Abbrandberiicksichtigung bei der Endlagerung

ausgedienter Kernbrennstoffe

411 Bedeutung des Brennelementabbrands fiir Kritikalitatsanalysen

Die Berucksichtigung des Brennelementabbrands in Kritikalitatsberechnungen fur be-
strahlte Brennelemente wurde erstmals in den 1980er Jahren in Einzelfallen praktiziert
und wird seit Beginn der 1990er Jahre auch durch internationale Arbeitsgruppen und
Gremien, z. B. bei der OECD/NEA, verfolgt und geférdert. Dabei wird in den Kritikali-
tatsrechnungen fir bestrahlte Brennelemente nicht mehr konservativ vereinfachend
von frischem Kernbrennstoff ausgegangen, sondern bis zu einem gewissen, sicher-
heitstechnisch vertretbaren Maf} von den reaktivitatsmindernden Effekten, die sich im
Brennstoff durch den Reaktoreinsatz einstellen, Kredit genommen. Haufig wird deshalb
auch der Begriff ,Abbrandkredit* (,burn-up credit) verwendet. Ein Nutzen fur den An-
wender ergibt sich daraus, dass die Unterkritikalitdt einer Brennelementanordnung
z.B. in einem Transport- und Lagerbehalter flir eine kompaktere Anordnung der
Brennelemente nachgewiesen werden kann als dies fur frischen Brennstoff mdgliche
ware. Die resultierende Volumenreduzierung kann auch fir die Endlagerung von Nut-
zen sein. Andererseits muss dann sichergestellt werden, dass in einen fir bestrahlten
Brennstoff ausgelegten Behalter kein frischer Brennstoff gelangt, um die Kritikalitatssi-

cherheit nicht zu gefahrden.

Die Reaktivitatsabnahme des bestrahlten Kernbrennstoffs wird im Wesentlichen verur-

sacht durch

o die Abnahme des Anteils an spaltbaren Nukliden (i. d. R. ?**U oder ***Pu und
*'Pu),

o das Entstehen von Spaltprodukten, von denen einige als Neutronenabsorber
wirken, und

e das Entstehen von hoheren Aktiniden, die zum Teil ebenfalls als Neutronenab-

sorber wirken, insbesondere 2*°Pu.
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Dem stehen in geringerem Malie auch gegenlaufige Effekte gegenuber, die eine Zu-

nahme der Reaktivitat bewirken konnen. Hier sind insbesondere zu nennen

o der Aufbau hdherer spaltbarer Aktiniden wie ?**Pu und ?*'Pu durch Neutronen-
einfang aus ***U, und

e ggf. die Abnahme von sog. abbrennbaren Neutronenabsorbern, die haufig bei
frischen Brennelementen mit vergleichsweise hoher Anfangsanreicherung
(i. d. R. > 4,5 % Spaltstoffanteil) zur Begrenzung der Anfangsreaktivitat einge-

setzt werden.

Die aufgezahlten Veranderungen im Brennstoff kdnnen nach Berechnungen einer Ar-
beitsgruppe der OECD/NEA bei LWR-Brennelementen mit einem mittleren Abbrand
von 40 GWd/tSM eine Abnahme im Multiplikationsfaktor um Ak = 0,4 bewirken, wobei
der hdchstzulassige Wert des Multiplikationsfaktors zur Einhaltung der Unterkritikalitat

in der Regel ket = 0,95 betragt.

Eine weitere Einflussgrofie ist die axiale Verteilung des Abbrands (Axialprofil) und da-
mit der relevanten Nuklide Uber die Lange des Brennelements. Diese wird durch die
Leistungsverteilung im Reaktor bestimmt und fihrt dazu, dass der Abbrand im Kopf-
und Fullbereich eines Brennelements deutlich geringer ist als im mittleren Bereich. Bei
héheren Abbranden ab etwa 15 GWd/tSM darf dieser Effekt nicht vernachlassigt wer-
den, da dann die Annahme einer gleichmafigen Abbrandverteilung zur Unterschatzung
des Multiplikationsfaktors fuhren kdnnte (vergl. /WAG 03/, /GMA 09/, /DIN 13/). Da die
in den Kritikalitatsrechnungen verwendeten Nuklidinventare von bestrahltem Brennstoff
i. d. R. ebenfalls rechnerisch ermittelt werden, mussen bei der Anwendung von Ab-
brandkredit auch hohe Anforderungen an die Genauigkeit und Validierung der einge-
setzten Rechenprogramme gestellt werden. In zahlreichen experimentellen Unter-
suchungen, z. T. im Rahmen internationaler Kooperationsprogramme, wurde in den
zuruckliegenden 25 Jahren eine entsprechende Datenbasis geschaffen, die Grofteils
frei zuganglich ist. Eine Ubersicht dazu gibt z. B. der Bericht GRS-A-3604 /KIG 11/).
Weitere Untersuchungen dauern noch an. Bei der Abbrandberticksichtigung kann so-
mit je nach Umfang und Detailierungsgrad eine Reihe von Radionukliden, die beim
Einsatz des Brennstoffs im Reaktor entstehen, und deren Dichteverteilungen in den
Brennelementen (Axialprofil) in die Kritikalitadtsrechnung eingehen. Diese Daten hangen
stark von der Vorgeschichte und den Einsatzbedingungen des jeweiligen Brennele-
ments ab und kdnnen entsprechend mehr oder weniger stark variieren. Eine Berech-

nung der entsprechenden Nukliddichteverteilungen im Brennstoff erfordert ebenfalls
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die Bericksichtigung der Einsatzgeschichte des jeweiligen Brennelements. Fur Kritika-
litatsbetrachtungen zur Endlagerung kommt wegen des langen Betrachtungszeitraums
(bis zu 10° Jahre) auch eine nicht zu vernachlassigende Veranderung der Inventare
durch den radioaktiven Zerfall hinzu. Es ist daher naheliegend, bei einem Kritikalitatssi-
cherheitsnachweis mit Abbrandbericksichtigung mdglichst abdeckende und vereinfa-
chende Annahmen zu wahlen, um den Aufwand bei der Durchfuhrung der Rechnung
und bei der spateren Kontrolle zur Einlagerung zu begrenzen. Daneben ist zu bertck-
sichtigen, in wieweit die erforderlichen Daten zu den einzelnen Brennelementgeschich-

ten zum Zeitpunkt der Endlagerung noch verflgbar sind.

4.1.2 Anforderungen nach DIN 25472 und DIN 25712

Die Norm DIN 25472 ,Kritikalitatssicherheit bei der Endlagerung ausgedienter Kern-
brennstoffe” /DIN 12/ enthalt Anforderungen, bei deren Einhaltung das Entstehen einer
potentiell kritischen Spaltstoffverteilung in der Nachbetriebsphase eines Endlagers mit
hinreichender Sicherheit ausgeschlossen wird. Dazu sind potentiell mogliche Ereig-
nisablaufe (sog. Szenarien) der Nachbetriebsphase hinsichtlich ihrer Relevanz fur Kriti-
kalitat zu analysieren, d. h. auf der Basis der daraus abgeleiteten Parameter sind Wer-
te fur den Neutronenmultiplikationsfaktor moglicher Verteilungen von spaltbaren Stof-
fen zu berechnen. Ggf. sind fur potentiell kritische Verteilungen bedingte Eintrittswahr-
scheinlichkeiten zu ermitteln und eventuelle Konsequenzen einer Kritikalitat fir das
Endlager und dessen Umgebung abzuschatzen. Sofern das potentielle Entstehen einer
kritischen Anordnung fur die Nachbetriebsphase nicht ausgeschlossen werden kann
(d. h. wenn nicht fir alle berechneten Werte von ke < 1 erflllt wird) wird eine Eintritts-

wahrscheinlichkeit < 10 als Nachweiskriterium gefordert.

In den durchzufihrenden Kritikalitdtsberechnungen ist die jeweils reaktivste Brenn-
stoffzusammensetzung zugrunde zu legen. Dabei darf gegebenenfalls auch ein reakti-

vitatsmindernder Effekt des Brennelementabbrands angerechnet werden.

Weitere Einzelheiten zur Berucksichtigung eines Brennelementabbrands bei Kritikali-
tatsanalysen sind auch in der Norm DIN 25712 ,Kritikalitatssicherheit unter Anrech-
nung des Brennstoffabbrands bei Transport und Lagerung bestrahlter Leichtwasserre-
aktor-Brennelemente in Behaltern® (Entwurf vom Marz 2013) ausflhrlich beschrieben
IDIN 13/. Zwar bezieht sich die Norm auf einen Nachweis der Unterkritikalitat fur Behal-

ter, die zum Transport und zur Lagerung bestrahlter Brennelemente eingesetzt werden,
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jedoch sind die darin getroffenen Festlegungen und Anforderungen, insbesondere hin-
sichtlich der erforderlichen Nachweisflihrung bei Abbrandberiicksichtigung auch auf die

Endlagerung bestrahlter Brennelemente in Behaltern tbertragbar.

Grundlegende Anforderungen bei der Kritikalitatssicherheit unter Anrechnung des

Brennstoffabbrands nach DIN 25712 sind im Folgenden zusammengefasst:

— Fur den Multiplikationsfaktor ist unter Einbeziehung aller Unsicherheiten ein Wert
von k < 0,95 einzuhalten.

— Der erforderliche Mindestabbrand kann durch Ermittlung einer sog. Beladekurve
festgelegt werden, die den mittleren Brennstoffabbrand in Abhangigkeit von der An-
fangsanreicherung darstellt. Die Beladekurve kann dann als Entscheidungskriteri-
um fur die Auswahl der Brennelemente herangezogen werden.

— Alternativ kann fur jedes einzelne Brennelement der individuell erforderliche Min-
destabbrand auf der Basis der Leistungsgeschichte des jeweiligen Brennelements
ermittelt werden.

— Fur die Bestimmung der Nuklidinventare als Eingangsgréfen in die Kritikalitatsbe-
rechnungen sind anlagenbezogene oder nachweislich abdeckende Reaktorbe-
triebsbedingungen zugrunde zu legen.

— Samtliche im bestrahlten Kernbrennstoff vorhandenen Nuklide, die einen positiven
Reaktivitatsbeitrag aufweisen, sind zu berucksichtigen.

— Negative Reaktivitatsbeitrage von Nukliden im bestrahlten Kernbrennstoff durfen
bertcksichtigt werden, sofern diese Beitrage verifizierbar sind und das Vorhanden-
sein der Nuklide fur den Nachweiszeitraum sichergestellt ist.

— Zeitliche Veranderungen des Nuklidsatzes auf Grund unterschiedlicher Halbwerts-
zeiten sind zu berucksichtigen.

— Der Einfluss einer inhomogenen raumlichen Abbrandverteilung im Brennelement
(Axialprofil) ist zu ermitteln und gegebenenfalls zu berticksichtigen.

— Alle in die Bestimmung der Mindestabbrande eingehenden Unsicherheiten und
Toleranzen sind in geeigneter Weise zu berucksichtigen.

— Beim Beladen der Behalter entsprechend den durchgefiihrten Kritikalitatsanalysen
ist unter Beachtung des Doppelfehlerprinzips sicherzustellen, dass keine Fehlbela-
dung mit einem Brennelement erfolgt, das nicht die zugrunde gelegten Ausle-
gungsmerkmale und den erforderlichen Mindestabbrand aufweist.

—  Zur Uberprifung der Abbrandwerte anhand der Reaktoraufzeichnungen und der

Leistungsgeschichte der einzelnen Brennelemente ist bei Vergleich des jeweiligen
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Brennelement-Abbrands mit der Beladekurve ein statistisches Signifikanzniveau
von mind. 5 % anzusetzen.

Bei Festlegung eines hdchstzulassigen individuellen Brennelement-Abbrands ist
eine einseitige untere 99%/99% Toleranzgrenze anzugeben.

Besondere Anforderungen gelten auch fur den Beladevorgang von Behaltern. Dazu
ist ein Beladeplan zu erstellen, in dem jedem Brennelement eine bestimmte Positi-
on im Behalter zugeordnet ist. Vor dem Einsetzen eines Brennelements in den Be-
halter ist zum einen die Identitdt des Brennelements anhand der Kennzeichnung
(Fertigungsnummer o. 8.) auf dem jeweiligen Brennelement zu prifen, zum ande-
ren ist eine Kontrollmessung zum Abbrand des Brennelements durchzuflihren.

Je nach Genauigkeit und Zuverlassigkeit der vorher durchgefiihrten rechnerischen

Analysen kann entweder eine einfache Entscheidungsmessung durchgefiihrt wer-

den, in der geprift wird, ob das Brennelement bestrahlt ist oder nicht, oder es ist

eine Konsistenzprifung mit quantitativer Bestimmung des Abbrands aus den

Messwerten unter Verwendung weiterer Brennelement-Daten durchzuflihren.

Die Beschrankung auf eine Entscheidungsmessung ist dann zulassig, wenn der
Vergleich des berechneten Brennelement-Abbrands mit einer Beladekurve bei ei-
nem Signifikanzniveau fir die obere Erkennungsgrenze von héchstens 1 % erfolgt.
Dies gilt auch fir die alternative Vorgehensweise (ohne Beladekurve) bei der fir je-
des Brennelement der individuelle in der Kritikalitdtsanalyse anzusetzende Abbrand
als untere 99%/99% Toleranzgrenze anzugeben ist.

Wenn der Vergleich des fur das einzuladende Brennelement ermittelten Abbrands
(einschlieRlich der Unsicherheiten) mit dem entsprechenden Wert der Beladekurve
auf einem Signifikanzniveau von 5 % erfolgt, ist zusatzlich eine quantitative Konsis-
tenzprifung des Brennelement-Abbrands durch Messung durchzufihren. Dabei
muss der aus der Messung bestimmte Abbrand wiederum mit hinreichender Ge-
nauigkeit unter Berlcksichtigung aller Unsicherheiten (aus Rechnung und Mes-
sung) mit dem rechnerisch ermittelten Wert innerhalb einer oberen und unteren Er-

kennungsgrenze fur ein Signifikanzniveau von 5 % Ubereinstimmen.

Ausfuhrliche Erlauterungen zur Anwendung der DIN 25712 finden sich in den Anhan-

gen zu dieser Norm /DIN 13/.

Erganzend sei angemerkt, dass eine Beriicksichtigung des Brennelementabbrands in

Kritikalitdtsanalysen zur Nachbetriebsphase eines Endlagers nicht zwingend auch die

Abbrandbericksichtigung bei der Behalterbeladung erfordert. Ebenso ist letztere kein
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hinreichendes Nachweiskriterium flir die Nachbetriebsphase des Endlagers, wenn die
Intaktheit der Brennelementstruktur und der Behalter nicht mehr als gegeben voraus-
gesetzt werden kdnnen. Es ware jedoch denkbar, dass fur Endlagerbehalter, die unter
Anrechnung eines Brennelementabbrands beladen wurden, auch fur die Nachbetriebs-

phase entsprechende Nachweise erbracht werden.

41.3 Moglichkeiten und Grenzen einer Anrechnung des Brennelemen-

tabbrands bei Kritikalitdtsbetrachtungen zur Endlagerung

Bei Kritikalitdtsanalysen fur Transport- und Lagerbehalter mit oder ohne Anrechnung
des Brennelementabbrands wird weitgehend von einer intakten Struktur des Behalters
und der Brennelemente ausgegangen. Zwar werden im Rahmen von Stérfallbetrach-
tungen auch in gewissem Umfang Deformationen und Abweichungen von der regula-
ren Anordnung angenommen, dies ist jedoch nicht vergleichbar mit den Annahmen und
Szenarien, die bei Kritikalitatsanalysen fur die Nachbetriebsphase eines Endlagers zu
unterstellen sind. Hier missen dem jeweiligen Standort entsprechend maégliche Folgen
aus dem Einwirken geochemischer und geophysikalischer Umgebungsbedingungen
auf die Endlagerbehalter {iber Zeitrdume bis 10° Jahre betrachtet werden. Dabei kann
je nach untersuchtem Szenario auch ein Aufldsen der Brennelement- und Behal-
terstrukturen angenommen werden. Wird nach DIN 25472 vorgegangen, so sind, wenn
eine Kritikalitat nicht a priori ausgeschlossen werden kann (ke¢ = 1), bedingte Eintritts-
wahrscheinlichkeiten einer Kritikalitat fir die entsprechenden Ereignisablaufe zu ermit-
teln (s. oben). Wird dabei auch von der Anrechnung des Brennelementabbrands Ge-
brauch gemacht, so ergeben sich daraus zusatzliche Freiheitsgrade bei der Variation
der mdglichen Ereignisablaufe, die zu Kritikalitat fihren kénnen. Einige Beispiele sind

im Abschlussbericht des Vorgangervorhabens in Kapitel 2.6 beschrieben /GMA 09/.

In friheren generischen Studien zur Kritikalitat in der Nachbetriebsphase eines End-
lagers flr ausgediente Kernbrennstoffe wurden bereits Berechnungen unter Zugrunde-
legung mittlerer Brennelement-Abbrande bis ca. 40 GWd/ASM durchgefuhrt /GMA 01,
GMA 04/. Ziel dieser Betrachtungen war es zunachst, die damit verbundene potentielle
Abnahme des Multiplikationsfaktors sowie den Einfluss der langzeitlichen Veranderun-
gen des Nuklidinventares auf Grund unterschiedlicher Halbwertszeiten der Abbrand-
Nuklide zu ermitteln. Wie einleitend erwahnt kann die Abnahme des k-Wertes in der
GréRenordnung von bis zu Ak = 0,4 gegentber der Annahme von frischem Brennstoff

liegen. Mit der Verbesserung des Kenntnisstands und der Rechenverfahren zum Ab-
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brand riickte auch die Betrachtung spezieller Effekte wie des Axialprofils starker in den
Fokus der Untersuchungen. Im Rahmen des Vorgangervorhabens 3606R02528 wurde
dieser Aspekt auch unter Endlagerbedingungen generisch untersucht /GMA 09/. Im
Rahmen dieser Studie wurden beispielhaft auch einige Szenarien unter Berucksichti-
gung axial inhomogener Abbrand-Verteilungen untersucht. Zur Veranschaulichung sind
in Tab. 4.1 die Werte der berechneten Multiplikationsfaktoren aus /GMA 09/ fur ein
Degradationsszenario eines Endlagerbehalters bei unterschiedlicher Berlcksichtigung
des Brennelementabbrands wiedergegeben. Dabei zeigt sich u. a., dass bei einer axial
inhomogenen Abbrandverteilung der kewWert hoher sein kann als bei Annahme eines

mittleren Wertes gleicher Héhe.

Tab. 4.1 Berechnete Multiplikationsfaktoren flr einen generischen Endlagerbehalter
Typ POLLUX bei Annahme eines vollstandig korrodierten Innenbehélters

fur unterschiedlich abgebrannte Brennstoffe in Abhangigkeit vom

Wasseranteil
Volumenanteil H,O Abbrand Abbrand m@t;’:‘gg;arggzrzgl
in 20 GWd/tSM 40 GWd/tSM GWA/tSM
Fe(OH);; + Hzo keff keff K
eff
0,50 0,863 0,784 0,851
0,60 1,001 0,816 0,883
0,70 1,036 0,852 0,917
0,75 1,088 0,869 0,934
0,80 1,107 0,887 0,951
0,85 1,127 0,909 0,972
0,90 1,147 0,931 0,991
0,95 1,168 0,950 1,013
1,00 1,190 0,973 1,035

Zwar konnen aus diesen Einzelergebnissen keine generellen Aussagen zur Kritikali-
tatssicherheit im Endlager unter Anrechnung hdherer Abbrande mit Axialprofil abgelei-
tet werden, jedoch vermitteln die beispielhaften Betrachtungen in /GMA 09/ einen Ein-
druck von der zunehmenden Komplexitat der Szenarien mit Kritikalitdtspotenzial, die im
Rahmen eines Sicherheitsnachweises zu betrachten sind. Um hierbei den erforderli-
chen Rechenaufwand fur den Sicherheitsnachweis zu begrenzen, kann es sinnvoll
sein, vereinfachende und konservativ abdeckende Annahmen zu treffen. So kdénnte
zum Beispiel der Brennelementabbrand nur bis zu einer Héhe angerechnet werden, bei
der axiale Effekte nicht berlcksichtigt werden muissen, je nach unterstellten Randbe-
dingungen also z. B. etwa 15 bis 25 GWd/tSM /WAG 03/, /GMA 09/.
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41.4 Nachweis und Uberpriifung des erforderlichen Mindestabbrands

Ein weiterer Aspekt, der beim Erstellen des Sicherheitsnachweises und bei der Uber-
prufung der zur Endlagerung kommenden Behalter mit Brennelementen eine wichtige
Rolle spielt, ist die Verfugbarkeit der erforderlichen Daten und Informationen fir jedes
Brennelement. Wie man aus den Anforderungen der DIN-Normen erkennen kann, er-
fordert die Anrechnung des Brennelement-Abbrands in der Kritikalitdtssicherheitsana-
lyse einen relativ hohen rechnerischen und unter Umstanden auch messtechnischen
Aufwand. Eine Voraussetzung dafur ist eine genaue und umfassende Dokumentation
zu den Brennelementen, die neben den wesentlichen technischen Daten auch die indi-

viduelle Einsatzgeschichte jedes Brennelementes umfassen muss.

Im Folgenden sind noch einmal die fur einen Kritikalitdtssicherheitsnachweis zur Nach-
betriebsphase mit Anrechnung des Brennelement-Abbrands erforderlichen Schritte

zusammengefasst:

— Bestimmung der (zeitabhangigen) Nuklidinventare der Brennelemente,

— Analyse von Ereignisablaufen mit Behalterdegradation,

— Ggf. Untersuchung des Einflusses von axialen Abbrandprofilen und Ermittlung
eines anzurechnenden mittleren Mindestabbrands,

— Sicherstellung des erforderlichen Mindestabbrands fur jedes Brennelement bei
Einsetzen in den Endlagerbehalter,

— Bereitstellen der entsprechenden Brennelement-Daten bei Anlieferung des Be-

halters zum Endlager.

Der Nachweis der Unterkritikalitat bei Anrechnung eines bestimmten Mindestabbrands
ist rechnerisch auf der Basis der Brennelementdaten und der Reaktoraufzeichnungen
unter Einbeziehung aller Unsicherheiten aus den verwendeten Eingangsgréflen und
Rechenverfahren zu fihren. Dabei kénnen, wie in der DIN 25712 beschrieben, geeig-
nete statistische Verfahren angewendet werden, um die Unsicherheit und Zuverlassig-
keit der Ergebnisse (z. B. als Toleranzgrenzen oder Vertrauensintervalle) zu bestim-
men. Bei Einladung der Brennelemente in einen Endlagerbehalter ist dann anhand der
Brennelement-Kennzeichnung und durch zusatzliche Messung sicherzustellen, dass
jedes Brennelement den erforderlichen Mindestabbrand aufweist. Dabei kann gemaf
DIN 25712 je nach Genauigkeit der rechnerischen Abbrand-Bestimmung eine einfache

Entscheidungsmessung darlber, ob ein Brennelement frisch oder bestrahlt ist, genu-
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gen, oder es ist eine quantitative Bestimmung des Abbrands als Konsistenzprifung

durchzufihren.

Bei Anlieferung zum Endlager muss dann zu jedem Behalter die Dokumentation tUber
die enthaltenen Brennelemente verfligbar sein. Das bedeutet generell, wenn in den
Kritikalitatsanalysen flr ein Endlager prinzipiell ein bestimmter Brennelement-Abbrand
angerechnet werden soll, muss vor Einlagerung in der dargelegten Art und Weise si-
chergestellt werden, dass auch alle einzulagernden Brennelemente den erforderlichen
Mindestabbrand aufweisen. Dieser Aspekt sollte auch bei zukinftigen generischen

Kritikalitatsanalysen zur Endlagerung von Kernbrennstoffen berlcksichtigt werden.

4.1.5 Empfehlungen fiir das weitere Vorgehen

Wegen des politisch begriindeten Neubeginns einer Suche nach einem geeigneten
Endlagerstandort in Deutschland werden auf absehbare Zeit nur generische Sicher-
heitsanalysen fir potentiell in Betracht kommende Gesteinsformationen wie Salz, Ton
oder Granit durchgefuhrt werden kénnen. Da bei Anrechnung des Brennelement-
Abbrands unter bestimmten Umstanden auf zusatzliche konstruktive MalRnahmen zur
Gewabhrleistung der Unterkritikalitat, wie z. B. Neutronenabsorber im Endlagerbehalter
oder grolkere Abstande zwischen den Brennelementen verzichtet werden kann, sollte

diese Option auch weiterhin offen gehalten und verfolgt werden.

Grundsatzlich erscheinen die Anrechnung von Abbrand fur Kritikalitatsanalysen und die
damit verbundenen Nachweise und Kontrollen auch auf den Betrieb eines HAW-
Endlagers anwendbar. Aus praktischen Griinden ist es jedoch naheliegend, sich dabei
an den Abbrand-Werten zu orientieren, die bei der Zulassung der Transport- und La-
gerbehalter bereits genehmigt sind oder beantragt wurden. Dies hatte den Vorteil, dass
fur die mit Abbrand zugelassenen Behalter die erforderlichen messtechnischen Kon-
trollen an den Brennelementen schon beim Einsetzen der Brennelemente in die Behal-
ter durchgefihrt werden missen, unabhangig von den Anforderungen des Endlagers.
Sofern die Behalter direkt endgelagert werden, ware es ausreichend, vor der Endlage-
rung die zugehorige Behalterdokumentation nochmals zu Uberprifen. Nach derzeiti-
gem Stand ist bei Behaltern des Typs CASTOR V/19 mit DWR-Brennelementen mit
einer Anfangsanreicherung = 4,05 % #*°U die Anrechnung eines Mindestabbrands von
12 GWd/ASM genehmigt, entsprechend den Aufbewahrungsgenehmigungen der

Standortzwischenlager, z. B. /BFS 03/. Der entsprechende Nachweis des erreichten
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Abbrands ist auf die Endlagerung direkt Gbertragbar. Vergleichbares gilt qualitativ in
ahnlicher Weise fir SWR-Brennelemente im Behalter Typ CASTOR V/52, sofern Ab-
brandkredit zugelassen wird. Die Anrechnung von Abbranden, die hoéher als etwa
15 GWd/tSM sind, ist dagegen durch die Notwendigkeit der Berticksichtigung der axia-
len Abbrandprofile mit deutlich erhdhtem, evtl. unverhaltnismaRigem Aufwand verbun-

den.

In Anbetracht der durch die neue Situation bei der Endlagerplanung ,gewonnenen® Zeit
sollte auch geprtft werden, in wieweit die zur Anrechnung des Brennelementabbrands
in einem Endlager erforderlichen Daten fur den Bestand an Brennelementen in
Deutschland verfugbar gemacht werden kdénnen. Daraus kdnnte ein Mindestabbrand
fur die Kritikalitdtsanalysen so festgelegt werden, dass er von der Mehrzahl der be-
strahlten Brennelemente sicher erreicht wird. Fir den Anteil an Brennelementen, die
diese Bedingung nicht erfullen, musste dann eine eigene Kritikalitdtsanalyse ohne An-
rechnung von Abbrand und ggf. unter Einbeziehung zusatzlicher Sicherheitsmalinah-
men (wie z. B. Neutronenabsorber) durchgefuhrt werden. Die messtechnische Kontrol-
le und ldentifizierung jedes Brennelementes musste gemall DIN 25712 bei Beladen
der Endlagerbehalter erfolgen. Fur die Realisierung eines solchen Konzeptes ist jedoch
das Interesse und eine Bereitschaft zur Mitwirkung auf Seiten der KKW-Betreiber eine
grundlegende Voraussetzung. Hierflr kann z. B. anhand von Vorstudien der damit ver-
bundene Nutzen aufgezeigt werden kann. Insofern sollte eine iterative Vorgehensweise

verfolgt werden.

In jedem Fall sollte jedoch parallel als ,Back-up“ Variante auch der Nachweis der Un-
terkritikalitdt ohne Anrechnung von Abbrand weiter verfolgt werden. Bedingt durch eine
vorzeitige Aulerbetriebsetzung von acht Anlagen nach den Ereignissen von Fukushi-
ma im Jahre 2011, ist davon auszugehen, dass auch Brennelemente entsorgt werden
mussen, die keinen nennenswerten Abbrand aufweisen. Im Hinblick darauf wére es
auch denkbar, dass fur verschiedene, hinreichend voneinander getrennte Einlage-
rungsbereiche eines Endlagers unterschiedliche Konzepte fur Sicherheitsnachweise,
mit bzw. ohne Anrechnung von Abbrand, zur Anwendung kommen. Uber solche Details
kann jedoch erst bei Vorliegen einer konkreten Planung eines Endlagers entschieden

werden.

Zusammenfassend wird empfohlen, bei Kritikalitadtsanalysen zur Nachbetriebsphase
eines Endlagers flr ausgediente Kernbrennstoffe die Anrechnung des Brennelement-

abbrands auch weiterhin zu verfolgen. Dabei sollte sich die Hohe des anzurechnenden
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Abbrands zunachst an der derzeitigen Praxis bei Transport- und Lagerbehaltern orien-
tieren. Bei den erforderlichen messtechnischen Kontrollen kdnnte dann auf eine schon
bewahrte Praxis aus dem Beladen von Transport- und Lagerbehaltern Bezug genom-
men werden. Bei Anrechnung hoherer Abbrande sollte vorher die Verfugbarkeit der

erforderlichen Informationen und Brennelementdaten erkundet werden.

Im Hinblick auf eine Endlagerung von sehr gering abgebranntem Brennstoff sollten
parallel dazu auch generische Analysen unter der Annahme von nicht bestrahltem
Brennstoff durchgefuhrt werden. Dabei ist insbesondere fir MOX-Brennstoff auch die

zeitliche Veranderung des Nuklidinventares zu berlcksichtigen.

Wenn wie beim friheren POLLUX-Behalterkonzept ein Zerlegen der Brennelemente
zur Endlagerung vorgesehen ist, misste anhand der Verfahrensschritte geprift wer-
den, in wieweit hier gleichwertige Kontrollen des individuellen Brennelement-Abbrands
moglich sind. Ist dies nicht der Fall, so ware das ebenfalls ein Ausschlusskriterium fur

die Anrechnung von Abbrand.

Die generischen Analysen sollten auch dazu genutzt werden, die Rechenverfahren,
insbesondere im Hinblick auf die Einbeziehung der Unsicherheiten und die Auswertung

mit Hilfe statistischen Methoden, weiter zu verbessern und zu qualifizieren.
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4.2 Physikalische Randbedingungen zur numerischen Analyse

Die Reaktivitat von bestrahlten Kernbrennelementen hangt mafgeblich von dem jewei-
ligen Nuklidinventar nach dem Einsatz im Reaktor ab. Die Zusammensetzung dieses
Inventars ist heterogen sowohl in axialer als auch in horizontaler Ausdehnung des
Brennelements, und zudem individuell fur jedes einzelne Brennelement. Die lokale
Zusammensetzung des Brennstoffs ist flr jeden Ort abhangig von der Hohe und der
spektralen Verteilung des Neutronenflusses wahrend der Einsatzzeit im Reaktor. Zu-
dem andert sich das Inventar auch nach der Entladung signifikant durch den radioakti-

ven Zerfall.

Um den Multiplikationsfaktor einer Anordnung mit bestrahlten Kernbrennelementen
(z. B. Endlagerbehalter) moglichst exakt zu berechnen, musste im Prinzip fir jedes
beteiligte Brennelement das axiale Abbrandprofil bekannt sein, sowie eine entspre-
chende Verteilung der zu berlcksichtigenden, reaktivitatsbestimmenden Nuklide be-
rechnet werden. Dies ist mit immensem Aufwand verbunden und u. a. deshalb in der
Praxis kaum zu realisieren. Eine alternative Moglichkeit der Modellierung besteht darin,
das fur den mittleren Abbrand errechnete Nuklidinventar als Uber die aktive Lange ho-
mogenisiert zu betrachten. Dieses Vorgehen flhrt gegenlber einer expliziten Modellie-
rung typischerweise zu einem unterschiedlichen Wert des berechneten Multiplikations-
faktors. Insbesondere ist diese Homogenisierung fur typische bestrahlte DWR-
Brennelemente mit mittleren Abbranden tber ca. 15 GWd/tSM nicht konservativ, d. h.
durch die homogenisierte Modellierung wird der wahre Multiplikationsfaktor unter-
schatzt. Bei niedrigeren Abbranden gilt die Homogenisierung i. A. als konservativ. Sol-
len dennoch hdhere Abbrande bertcksichtigt werden, so wird typischerweise ein flr
alle realistischen Profile konservativ abdeckendes Profil fir alle Brennelemente in dem
speziellen Lagersystem definiert. Fur die Wahl eines derartigen Profils wurden unter-
schiedliche Mdglichkeiten vorgeschlagen, z. B. in /NEU 03/ oder /WAG 03/. Auf dieser
Basis kann ein fiur jedes Lagersystem individueller Zusammenhang zwischen An-
fangsanreicherung und dem zur Einlagerung erforderlichen Mindestabbrand, die sog.
Beladekurve, erstellt werden. Weitere Einzelheiten sind z. B. in /DIN 07/ und /DIN 11/

beschrieben.

Wie erwahnt ist die Gliltigkeit einer Beladekurve fir jedes Lagersystem, also auch fir
einen Endlagerbehalter, individuell, d. h. die urspriingliche Beladekurve verliert mit dem
Einsetzen signifikanter Degradationsszenarien, wie sie in Kapitel 2 ausfihrlich be-

schrieben und diskutiert sind, ihre Gultigkeit. Dies ist ein wesentlicher Unterschied im
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Vergleich zur Abbrandberiicksichtigung in den typischen Zeitraumen der Zwischen-
lagerung. International werden erste Ansatze verfolgt, relevante Degradationsszenari-
en bei der Auslegung eines Endlagerbehalters mit Abbrandkredit bereits vorab bei der
Erstellung der Beladekurve zu bertcksichtigen /AGR 10/ (vgl. auch Kapitel 5.3). Die
entsprechenden Arbeiten befinden sich noch in einem sehr frihen Stadium. Vor die-
sem Hintergrund ist auch die Auswahl der in die Analyse einzubeziehenden Nuklide,
insbesondere der Spaltprodukte, zu sehen, da nachgewiesen werden muss, dass die
Neutronen absorbierenden Isotope wahrend des gesamten Genehmigungszeitraums,
hier also des Betrachtungszeitraums, in der Anordnung prasent sind. Je nach unter-

stelltem Degradationsszenario kann dies nicht immer gewahrleistet werden.

Konservative Wahl von Bestrahlungsparametern

Die Anderung des Nuklidinventars von Kernbrennstoff wahrend der Bestrahlung hangt
lokal und global von allen Parametern ab, welche Einfluss auf den zeitlichen und raum-
lichen Verlauf des Neutronenflusses und seines Spektrums ausiben. Die Héhe des
erreichten Abbrands, d. h. die durch Spaltungen und Folgereaktionen erzeugte Ener-
giemenge, gibt fur sich alleine genommen nur ein ungefahres Mal fur das exakte Nuk-
lidinventar ausgedienter Brennelemente. Je nach Neutronenspektrum variiert v. a. die
Menge und die isotopische Zusammensetzung des erbriteten Plutoniums und der ho-
heren Aktinoiden, aber auch die Zusammensetzung des Spaltproduktinventars, zu dem
ebenfalls wichtige Neutronen absorbierende Nuklide zéhlen. Allgemein gilt, dass jeder
Effekt, der wahrend der Bestrahlung des Brennstoffs im Reaktor zu einem verringerten
Anteil an thermalisierten Neutronen fuhrt (,spektrale Verhartung®), auch eine Erhéhung
von epithermischen Einfangprozessen an #*®U-Kernen bedingt, was in Konsequenz zu
einem verstarkten Plutoniumaufbau fihrt. Zwar fuhrt ein harteres Spektrum auch zu
einem Anstieg von Spaltprozessen an Plutonium-Kernen, aber da dies mit einer Ver-
ringerung an Spaltungen von ***U-Kernen einher geht, bedeutet dies bei gleichem Ab-
brand einen geringeren Netto-Ruckgang an thermisch spaltbaren Isotopen. Mit ande-
ren Worten, bei Kritikalitdtsanalysen fir abgebrannte LWR-Kernbrennstoffe weisen
diejenigen Brennstoffe, welche in einem harteren Neutronenspektrum bestrahlt wur-
den, eine vergleichsweise hdhere Reaktivitat auf als diejenigen, welche in einem star-
ker thermalisierten (,weicheren®) Spektrum bestrahlt wurden. Deshalb sind bei der
rechnerischen Inventarbestimmung bestrahlter Kernbrennstoffe Abbrandbedingungen,
welche innerhalb ihrer realistischen Wertebereiche zu dem jeweils harteren Spektrum
fuhren, flr die anschlieRende Kritikalitatsanalyse als konservativ einzustufen. Als we-

sentliche Einflisse und Parameter sind hier zu betrachten /BEH 11/:
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e Spezifische Leistung und Einsatzgeschichte (zeitliches Leistungsprofil); erhdohte
Leistung flhrt zu mehr absorbierenden Spaltprodukten, und dies zur spektralen
Verhartung; fur die Reaktivitdt nach Entladung ist dabei typischerweise die Be-
strahlungsgeschichte im letzten Zyklus entscheidend /DEH 99/,

e Brennstofftemperatur; Dopplerverbreiterung von Einfangresonanzen des 2*°U
im epithermischen Energiebereich fuhrt zu verstarkter Erbritung von Plutonium

¢ Moderatortemperatur und —dichte; verringertes Moderationsverhaltnis reduziert
den Anteil thermalisierter Neutronen;

o Dampfblasengehalt (v. a. Siedewasserreaktor); beeinflusst ebenfalls das Mode-
rationsverhaltnis;

e Borvergiftung im Kuhlmittel (Druckwasserreaktor); hoherer Borgehalt verstarkt
die Absorption thermischer Neutronen und reduziert so deren relativen Anteil;

e Feste Neutronenabsorber; z. B. Steuerstabe, Stabe mit abbrennbaren Neutro-
nenabsorbern wie Gadolinium, u. a.;

¢ Integrierte abbrennbare Absorber; z. B. als Brennstdbe mit abbrennbaren Neut-
ronenabsorbern wie Gadolinium, Pellets mit Absorberbeschichtung, u. a.;

e Benachbarte MOX-Brennelemente; deutlich erhdhte Plutoniumkonzentration
fuhrt zu einer erhdhten Anzahl an Schnellspaltungen sowie zu einer erhdhten

mittleren Anzahl von schnellen Spaltneutronen pro Spaltung.

Fir Betrachtungen zum Abbrandkredit im Themenfeld der Zwischenlagerung, d. h.
intakte Brennelementstrukturen sowie Zeitrdume bis etwa einhundert Jahre, sind diese
Kriterien allgemein als konservativ anerkannt /BEH 11/. In dem Tagungsband IAEA
TECDOC 1547 /IAE 07/ werden in einigen Beitragen zu der Fachsitzung 2.3 ,Criticality
Safety Criteria“ verschiedene Parametersatze an abdeckenden Bestrahlungsbedin-
gungen (,bounding depletion conditions®) beschrieben und diskutiert. Je nach Studie
und deren Randbedingungen variieren die verwendeten Zahlenwerte fir die aus-
schlaggebenden Parameter, die im Sinne abdeckender Konservativitat z. T. unrealis-

tisch hoch bzw. niedrig angesetzt werden.

Um den weiteren Einfluss der fortschreitenden zeitlichen Anderung des Nuklidinventars
durch radioaktiven Zerfall auf die Reaktivitdt des abgebrannten Kernbrennstoffs zu
untersuchen, wurde fur Abklingzeiten bis 1 Mio. Jahre der infinite Multiplikationsfaktor
kint €ines wassermoderierten, unendlich ausgedehnten Stabgitter berechnet. Aus-
gangsbasis war ein DWR-Urandioxid-Brennstoff der Anreicherung 4,4 Gew.-% ***U mit

einem Abbrand von 50 GWd/tSM; dieser Abbrand wurde unter reprasentativen Be-
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strahlungsbedingungen erreicht. Die Inventarberechnung wurde mit dem eindimensio-
nalen Abbrandcode OREST /HES 86/ in der Version 2008 durchgefiihrt. In den an-
schliefenden Kritikalitdtsrechnungen mit dem eindimensionalen deterministischen Kri-
tikalitatsrechenverfahren CSAS1 aus dem Codepaket SCALE 6.1 /SCA 11/ wurden die
NUklIde 160’ 229Th, 230Th, 232Th, 232U, 233U, 234U, 235U, 236U, 238U, 237Np, 238PU, 239PU,
240PU, 241PU, 242PU, 241Am, 243Am, 242Cm, 243Cm, 244Cm, 245CTT'I, 24GCm, 247Cm und 24BCm
beriicksichtigt. Eine zeitliche Anderung in der betrachteten Geometrie, also ein Degra-
dationsszenario, wurde in dieser Parameterstudie nicht unterstellt. Dies bedeutet, dass
das Moderationsverhaltnis, welches die Reaktivitat des betrachteten Systems ebenfalls

mit definiert, fur den gesamten Betrachtungszeitraum konstant gehalten wurde.

In Abb. 4.1 ist der Verlauf der berechneten Konzentrationen der wichtigsten Aktinoide
ab Bestrahlungsende fur den Zeitraum der Nachverschlussphase dargestellt. Gut zu
erkennen ist z. B. der Zerfall von #°Pu zu #*U. In Abb. 4.2 ist der zugehdrige, fiir die
jeweilige Abklingzeit auf Basis aller oben erwahnten Aktinoiden berechnete, infinite
Multiplikationsfaktor ks dargestellt. Es ist zu beachten, dass der Verlauf von ki in die-
ser Parameterstudie qualitativ zu interpretieren ist; d. h. die Absolutwerte des Multipli-
kationsfaktors — die in dieser Rechenstudie durchgangig tber 1,0 liegen — stellen kein
quantitatives MaR fir Uber- oder Unterkritikalitdt von endgelagertem Kernbrennstoff
dar sondern demonstrieren lediglich die zeitabhangige Variabilitat der Reaktivitat des

Brennstoffs.

Durch den radioaktiven Zerfall andert sich das Nuklidinventar und darin vor allem die
Konzentrationen der wichtigsten Plutonium-Isotope in abgebranntem Kernbrennstoff
kontinuierlich, was sich im Multiplikationsfaktor niederschlagt. Ab Entladung aus dem
Reaktor sinkt der Multiplikationsfaktor fur diese Brennelemente fir etwa einhundert
Jahre, also dem typischen Zeitbereich der Zwischenlagerung, stetig ab, um danach bis
ca. 30 000 Jahre wieder langsam anzusteigen. Nach einer Abnahme und einem Mini-
mum bei etwa 250 000 Jahren folgt wieder ein Anstieg bis zum Ende des Betrach-
tungszeitraums und grundséatzlich auch darlber hinaus. Hier spielt u. a. das Entstehen

des reaktiven Isotops #**U aus den Zerfallsketten eine wichtige Rolle.
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Der qualitative Verlauf des Multiplikationsfaktors flr einen abgebrannten Kernbrenn-

stoff ist durch die unterschiedlichen Halbwertszeiten der einzelnen reaktivitatserhohen-

den Isotope wie ?*°Pu bzw. -erniedrigenden Isotope wie **°Pu zu erkldren und seit I&n-
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gerem bekannt, vgl. z. B. /GMA 09/. Allerdings wird daraus nicht ersichtlich, ob die un-
terstellten Bestrahlungsparameter wahrend des Reaktoreinsatzes, die flr eine Kritikali-
tatsanalyse im Zeitbereich der Zwischenlagerung als konservativ anerkannt sind, es
auch fur die wesentlich langere Zeitspanne der Nachverschlussphase sind. Insbeson-
dere ist nicht per se klar, ob es fur den gesamten Zeitbereich zweckmaRig ist, die
spektralrelevanten Bestrahlungsparameter samtlich zu maximieren bzw. minimieren,
oder ob bestimmte Kombinationen fur Zeitraume jenseits 100 Jahre zu einer hoheren

Reaktivitat fUhren konnen.

Um die Annahme der Konservativitat spektral verhartender Bestrahlungsparameter
auch fur langere Zeitrdume zu Uberprifen, wurde mittels der stochastischen ,Monte
Carlo Sampling“ Technik eine gro3e Anzahl an Einzelrechnungen zur Inventarberech-
nung durchgefuhrt. Ziel war, mogliche Parameterkombinationen und Abklingzeitrdume
zu identifizieren, die zu Werten von ks flhren welche hdéher liegen als auf Basis der
zunadchst fur alle Abklingzeiten als abdeckend konservativ unterstellten Parameter-

kombination.

Dazu wurden die Werte spektral relevanter Bestrahlungsparameter sowie der Abkling-
zeit innerhalb ihrer jeweiligen realistischen Bandbreite zufallig variiert (,gewdurfelt*), und
diese Parametersatze in entsprechende Eingabedateien fur den Abbrandcode OREST
eingespeist. Die unterstellte Anfangsanreicherung betrug wie oben 4,4 Gew.-% **°U.
Die auf diese Weise ermittelten Inventare wurden anschlieRend in das bestehende
Rechenmodell des infiniten Stabgitters fir CSAS1 eingespeist und der zugehoérige Mul-

tiplikationsfaktor berechnet.
Insgesamt wurden vier Eingangsparameter jeweils gleichzeitig variiert:

¢ Die KihImitteltemperatur,

e Die (konstante mittlere) Borkonzentration im Kuhimittel,

e Die (konstante mittlere) Leistung
zu Zwecken der Vergleichbarkeit wurde die Bestrahlungsdauer automatisch so
angepasst, dass ein konstanter Abbrand von 50 GWd/tSM erreicht wurde, und

e Die Zerfallszeit nach Bestrahlungsende.

Dies sind die wesentlichen Parameter, welche in einem eindimensionalen Abbrand-
code das Neutronenspektrum bei der Inventarberechnung fiir ein DWR-Brennelement

bestimmen. Zudem sind sie reprasentativ im Hinblick auf spektrale Verhartung, wes-
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halb die Variation von vier Parametern ausreicht. Die Wahrscheinlichkeitsdichtefunkti-
onen wurden fir alle Parameter als Gleichverteilung Uber ihren jeweiligen unterstellten

Wertebereich angenommen. Alle anderen Parametereinstellungen wurden belassen.

Diese zufallige Variation der Eingangsparameter fur die Inventarbestimmung, die An-
steuerung der Abbrandrechnungen, die automatisierte Konvertierung und Ubertragung
der berechneten Inventare in Eingabedateien fliir CSAS1, die Ansteuerung der Kritikali-
tatsrechnungen, sowie die Auswertung der ermittelten Werte fur ki wurden mit Hilfe
des in der GRS entwickelten und fur die Anwendung in diesem Vorhaben geeignet
erweiterten Werkzeugs SUNnCISTT /KIR 11/ fur stochastische Analysen durchgefuhrt.

Diese Parametervariation wurde zwei Mal durchgefiihrt: Erst wurde die Zerfallszeit in
einem Bereich von 5 bis 1 000 000 Jahren gewdrfelt, dann ein zweites Mal im Bereich
von 1 bis 1000 Jahren. Ziel war, bei der grafischen Analyse der Ergebnisse auf einer
logarithmischen Zeitskala eine ausreichende Punktdichte auch in den Zerfallszeiten bis
zu 1000 Jahren zu erzielen. Pro Durchgang wurden 10 000 Rechenlaufe (jew.
OREST+CSAS1) durchgefuhrt.

Genauere Details zur Modellierung und skriptgesteuerten Umsetzung, welche den
Rahmen der vorliegenden Dokumentation Ubersteigen, sind in dem technischen Be-
richt /BOC 12/ beschrieben.

In Abb. 4.3 sind die mit Hilfe von SUnCISTT errechneten Multiplikationsfaktoren der
Variationen flir beide Zeitbereiche sowie die deterministisch bestimmten Einhullenden
auf Basis der Maxima und der Minima der Definitionsbereiche der spektral verharten-

den Parameter eingezeichnet.
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Abb. 4.3 Multiplikationsfaktoren ki, flr infinite Stabanordnungen mit 4,4 % An-
fangsanreicherung und 50 GWd/tSM Abbrand mit statistisch variierten
Abbrandbedingungen und Abklingzeiten

Rot eingezeichnet ist der zeitliche Verlauf des infiniten Multiplikationsfaktors fir das
Nuklidinventar, welches auf der Basis der 0. g. Parameterwahl bestimmt wurde, die zu
maximaler spektraler Verhartung fuhrt. Blau ist der entsprechende Verlauf fur den Pa-
rametersatz, der zu einem maximal thermalisierten Neutronenspektrum fihrt. Schwarz
sind diejenigen Multiplikationsfaktoren, welche sich aufgrund der jeweiligen Inventare
ergeben, die mittels der stochastisch variierten Parametersatze und Abklingzeiten be-
stimmt wurden. Man erkennt, dass die rote und die blaue Kurve einhtllend fir alle Ab-
klingzeiten sind. Fur jeden Zeitpunkt liegen die auf stochastisch definierten Bestrah-
lungsparametern ermittelten Multiplikationsfaktoren unterhalb der roten Kurve, fir die
alle betrachteten Bestrahlungsparameter auf ihren maximal spektral verhartenden Wert

ihres Definitionsbereichs gesetzt wurden.

Daraus folgt insbesondere, dass die fiir Zeitrdume der Zwischenlagerung als konserva-
tiv hinsichtlich Kritikalitdt anerkannten abdeckenden Bestrahlungsbedingungen auch
darlber hinaus fir den Betrachtungszeitraum der Nachverschlussphase zunachst als
konservativ gelten kénnen, so lange das Moderationsverhaltnis als konstant ange-
nommen wird. Es ist zu beachten, dass zum radioaktiven Zerfall parallel ablaufende

Degradationsprozesse Anderungen im Moderationsverhaltnis bewirken kénnen. Diese
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haben einen zusatzlichen Gberlagernden Einfluss auf die Evolution des Multiplikations-
faktors, der im Detail von dem jeweils zu Grunde gelegten Degradationsverlauf ab-

hangt. Dies ist in der eben beschriebenen Parameterstudie noch nicht bertcksichtigt.

Die zeitliche Degradationsevolution ist, wie in Kapitel 2.4 beschrieben, mit groen Un-
sicherheiten verbunden. Zudem verlauft diese Evolution nicht in Schritten sondern kon-
tinuierlich, was eine Modellierung in einem Kritikalitdtsrechenverfahren auf Basis von
durch Monte Carlo Sampling zuféllig gewahlten Zeitpunkten zunachst erschwert. Eine
schrittweise Modellierung des Degradationsverlaufs in dem Kritikalitdtscode mit geeig-
neter Wahl der Zeitschritte konnte hierfur eine erste sinnvolle Naherung darstellen. Im
Sinne der beschriebenen Methodenentwicklung ist flr diese generische Betrachtung
die Untersuchung des hier betrachteten konstanten infiniten Stabgitters ausreichend.
Bei Analyse weiterer, Uber den Rahmen dieser Arbeit hinausgehender Szenarienabldu-
fe kann eine zusatzliche Modellierung unterschiedlicher, von der Lagerungszeit abhan-
giger, geometrischer Konfigurationen in dem Kritikalitdtscode erforderlich werden. Die
notwendige genaue Definition dieser Ablaufe und Anordnungen sowie deren Einord-
nung auf der Zeitskala kdnnen dabei spezifisch fir das jeweilige Wirtsgestein an einem
konkreten Standort sein. Die beschriebene Einbindung eines Abbrand- und eines in
Serie dazu aufgerufenen Kritikalitatscodes in die modulare SUnCISTT-Umgebung er-
laubt eine entsprechende problemspezifische Erweiterung auf einfache und unkompli-
zierte Art und Weise: Zuerst werden entsprechende sukzessiv eintretende Konfigurati-
onen eines unterstellten Degradationsverlaufs identifiziert und dann mit einem geeigne-
ten Kritikalitdtsrechenverfahren modelliert. AnschlieRend wird die selektive Auswahl
einer dieser zeitabhangigen Degradationskonfigurationen zu einem weiteren ,unsiche-
ren“ Parameter der SUnCISTT-Analyse, d. h. parallel zu allen anderen gewdurfelten
Parametern wird im Rahmen der Bandbreite der zeitlichen Einordnung zufallig eine
geometrische Konfiguration ausgewahlt, die fir die jeweilige Kritikalitatsrechnung auf

Basis des chronologisch zugehdrigen Inventars® herangezogen wird.

Diese erweiterte Art der Modellierung ware ggf. auch fur das urspringliche Szenario 3

/GMA 09/, die selektive Akkumulation von Brennstoff im Behalternahfeld, bereits in der

2 Bei der Unterstellung unbestrahlten Urandioxid-Brennstoffs entféllt diese Korrelierung von Degradati-

onsschritt und Inventarbestimmung, vgl. Kapitel 2.1. Fir als bestrahlt ebenso wie unbestrahlt unterstell-
ten MOX-Brennstoff sind dagegen aufgrund des hohen Plutoniumanteils analog zu Abb. 4.2 signifikante
zeitliche Schwankungen in ke Wahrend des Betrachtungszeitraums zu erwarten.
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vorliegenden generischen Analyse sinnvoll gewesen, um eine sukzessive Ausbreitung
der spaltbaren Nuklide in das Nahfeld anzunahern. Dieses Szenario wurde aber aus
der Untersuchung ausgenommen, da im Betrachtungszeitraum keine fir Kritikalitat
ausreichende akkumulierte Brennstoffmenge im Nahfeld erwartet wird, vgl. Kapi-

tel 2.2.3. Die Methodik dafur als solche steht aber grundsatzlich zur Verfigung.

Abschlie3end bleibt festzuhalten, dass alle tbrigen rechnerischen Herausforderungen,
welche die Berucksichtigung des Abbrands ganz allgemein stellt /BEH 11/, natlrlich
auch fir die Fragestellungen im Bereich der Endlagerung gelten. Dazu gehdrt insbe-
sondere die belastbare Validierung der Rechenverfahren, d. h. des Inventarberech-

nungssystems (Abbrandcode) sowie des Kritikalitatsrechenverfahrens.

4.3 Zusammenfassung

Zur Bericksichtigung des Brennelement-Abbrands in Kritikalitdtsanalysen zur Nach-
verschlussphase eines Endlagers flr ausgediente Brennelemente wurde bislang natio-
nal wie international eine ganze Reihe von Uberwiegend numerischen Analysen durch-
geflhrt. In diesem Vorhaben wurden dariiber hinaus Uberlegungen angestellt und dis-
kutiert, inwieweit die Umsetzung dieser Abbrandberucksichtigung in der Praxis reali-
sierbar ist und welche Anforderungen erfullt werden mussen. Ziel ist die Identifikation
und Diskussion abdeckender Annahmen und Kriterien zur Berucksichtigung des
Brennelementabbrands bei Kritikalitdtsanalysen zur Endlagerung. Als Grundlage dien-
ten u. a. die in den vorangegangenen Vorhaben erzielten Ergebnisse hinsichtlich der
Berucksichtigung langlebiger Abbrand-Nuklide, insbesondere hoherer Aktinoide, sowie
axialer Abbrand-Profile. Das Augenmerk richtete sich dabei auch auf eine praktische
Realisierbarkeit und Prifbarkeit von Anforderungen zur Abbrandbertcksichtigung. Da-
bei wird in den Kritikalitdtsrechnungen flir bestrahlte Brennelemente nicht mehr kon-
servativ vereinfachend von frischem Kernbrennstoff ausgegangen, sondern bis zu ei-
nem gewissen, sicherheitstechnisch vertretbaren Mal} von den reaktivitdtsmindernden
Effekten, die sich im Brennstoff durch den Reaktoreinsatz einstellen, Kredit genom-
men. Dieses Vorgehen erfordert nach den Grundprinzipien der Kritikalitatssicherheit
eine entsprechende Qualifizierung der eingesetzten Rechenverfahren sowie Mdglich-

keiten zur Uberpriifung des Brennelementabbrands in der Praxis.

Ein erster wesentlicher Punkt bei der Berticksichtigung des Abbrands betrifft die Anfor-

derung des Nachweises, dass jedes einzelne Brennelement den daflir unterstellten
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Abbrand auch mit hinreichender Konfidenz mindestens erreicht hat. Im Blick stehen
Reaktoreinsatzaufzeichnungen sowie messtechnische Nachweismethoden, vom einfa-
chen Gammascan als Entscheidungsmessung ,bestrahlt ja/nein bis hin zu aufwandi-
gen quantitativen Verfahren. Da hier im Hinblick auf die Endlagerung in Deutschland
derzeit keine entsprechenden Nachweisanforderungen bestehen, wurde abgeschatzt,
inwieweit man auf Basis der gegenwartigen Praxis bei der Zwischenlagerung Ruck-
schlisse auf eine mdgliche Abbrandberlcksichtigung bei der Endlagerung ziehen
kann. Dazu werden die wesentlichen Aspekte einer Abbrandberucksichtigung bei Kriti-
kalitdtsanalysen zur Nachverschlussphase eines geologischen Endlagers dargestellt
und erlautert. Dabei mussen neben den langzeitlichen Veranderungen von Nuklidkon-
zentrationen auch mogliche Degradationsszenarien der Brennelemente in Betracht
gezogen werden. Ferner sind die relevanten sicherheitstechnischen Anforderungen der
Norm DIN 25472 ,Kritikalitatssicherheit bei der Endlagerung ausgedienter Kernbrenn-
stoffe” und der Norm DIN 25712 ,Kritikalitatssicherheit unter Anrechnung des Brenn-
stoffabbrands bei Transport und Lagerung bestrahlter Leichtwasserreaktor-
Brennelemente in Behaltern“ zu berlcksichtigen. Unter Einbeziehung aller relevanten
Aspekte kommt die Untersuchung zu dem Ergebnis, dass eine Abbrand-
berlcksichtigung bei der Endlagerung ausgedienter Kernbrennstoffe aus derzeitiger
Sicht nur unter Anrechnung eines Mindestabbrands bis ca. 15 MWd pro kg Schwerme-
tall bei praktisch vertretbarem Aufwand flr Nachweisfihrung und Kontrollen sinnvoll
erscheint. Eine denkbare Variante besteht in der Berlcksichtigung des fur einige Zwi-
schenlagerbehalter fir DWR-Brennelemente und Anfangsanreicherungen uber
4,05 Gew.—% 2*°U bereits genehmigten Mindestabbrands von 12 GWd/tSM /BFS 03/

bei den entsprechenden Brennelementen.

Der zweite wesentliche Aspekt fir Analysen mit Abbrandbericksichtigung ist eine hin-
sichtlich Kritikalitdt abdeckende Bestimmung des relevanten Nuklidinventars. Hier gel-
ten prinzipiell die gleichen neutronenphysikalischen Randbedingungen wie bei der Zwi-
schenlagerung. Hierbei wichtige GroRen und Parameter betreffen Einflisse wahrend
der Bestrahlung im Reaktor, die zu einer Verhartung des Neutronenspektrums fiihren
kénnen. Entsprechende abdeckende Annahmen hinsichtlich Kritikalitat fur Zeitrdume
einiger Jahrzehnte sind seit langeren bekannt und anerkannt. In diesem Vorhaben
konnte durch den Einsatz stochastischer Verfahren gezeigt werden, dass die zu Grun-
de liegenden Annahmen fir die Bestrahlung bis auf einige, letztlich nicht Ausschlag
gebende Randerscheinungen, auch fir Betrachtungszeitraume bis zu einer Million Jah-

ren als konservativ im Sinne der Kritikalitadtssicherheit angenommen werden kénnen.
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5 Internationaler Stand von Wissenschaft und Technik bei
Kritikalitatsanalysen zur Nachverschlussphase

5.1 Einfiihrung

In dem Vorhaben WS 1005/8488-2 wurden in einem Literaturbericht /KIL 04/ wesentli-
che internationale Arbeiten zur Kritikalitatssicherheit in der Nachverschlussphase eines
Endlagers bis zum Jahr 2004 zusammengestellt. In dem vorliegenden Kapitel wird
ausgehend von jenem Bericht ein Uberblick Uiber neuere internationale Arbeiten und
den aktuellen Stand von Wissenschaft und Technik zu diesem Thema gegeben. Detail-
lierte Informationen sind der referenzierten Literatur und den darin enthaltenen weiter-

fiuhrenden Quellen zu entnehmen.

In den letzten Jahren wurden zahlreiche weiterfiihrende Untersuchungen zur Langzeit-
sicherheit von Endlagern durchgefihrt. DarGber hinaus wurden in der Zwischenzeit in
verschiedenen Landern bereits Genehmigungen zur Errichtung eines Endlagers fur
abgebrannte Kernbrennstoffe beantragt. In 2008 war dies in den USA durch das U.S.
Department of Energy der Fall, 2011 bzw. 2012 erfolgten die Antrage durch Tochter-
unternehmen der Kernkraftwerksbetreiber in Finnland und in Schweden. Teil der Ge-
nehmigungsantrage ist immer auch ein Nachweis zur Kritikalitatssicherheit des geplan-
ten Endlagers. Daher fassen die Antragsunterlagen die bis zum Zeitpunkt des Antrags
vorliegenden und das jeweilige Endlagerkonzept betreffenden Arbeiten zu diesem
Thema zusammen. Sie stellen auch gute Quellen fir weiterfihrende Literatur dar. Die
bisher durchgefuihrte Literaturauswertung zeigte, dass fur die erste Phase der ange-
sprochenen Genehmigungsverfahren noch keine abschliefenden bzw. vollstandigen
Untersuchungsergebnisse vorliegen. Erganzungen der vorgelegten Arbeiten sind in
spateren Phasen der Verfahren maéglich und in der Regel auch fir die eingebrachten
Antrage vorgesehen. Daher sind im Folgenden die hier diskutierten Arbeiten, die in
Genehmigungsverfahren eingebracht wurden, als Darstellung des aktuellen Stands der

Untersuchungen und nicht als vollstandige Kritikalitatssicherheitsanalyse zu verstehen.

Bei der Betrachtung der Kiritikalitatssicherheit flir die Nachverschlussphase eines End-
lagers wird typischerweise der Zutritt von Losung bzw. Wasser als Moderator bzw. kor-
rodierendem Agens unterstellt. Andernfalls kann fir typische, zur kommerziellen

Stromerzeugung genutzte Kernbrennstoffe eine Kritikalitdt unter Endlagerbedingungen
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insbesondere aufgrund der Moderationsbedingungen ausgeschlossen werden. Ent-
sprechend wird in den nachfolgend diskutierten Arbeiten jeweils der Zutritt von Wasser
unterstellt, auch wenn dies zur besseren Lesbarkeit hier nicht immer explizit erwahnt
wird. Ebenso ist mit der Bezeichnung ,intakter Behalter — wenn nicht anders beschrie-
ben — grundsatzlich ein mit Wasser gefluteter Behalter bei ansonsten intakter Konfigu-

ration gemeint.

5.2 China

China betreibt derzeit den Auf- bzw. Ausbau der kommerziellen Nutzung der Kernkraft
massiv voran. Zu den bereits existierenden 7 Kraftwerken mit insgesamt 15 Blocken
sind weitere 8 Kraftwerke mit insgesamt 32 Blocken in Bau bzw. in Planung. In den
nachsten Jahren ist daher mit einem Anwachsen der anfallenden Menge an abge-
brannten Kernbrennstoff auf etwa 800 tSM pro Jahr zu rechnen. Aktuell wird in China
der Aufbau eines geschlossenen Brennstoffkreislaufes mit Wiederaufarbeitung des
abgebrannten Brennstoffes aus Druckwasser- und Brutreaktoren angestrebt /HUO 11/.
Fir abgebrannte Brennstoffe aus CANDU- und Hochtemperaturreaktoren liegt hinge-
gen noch kein endgultiges Konzept fir deren weitere Verwertung vor. Als Alternative
zur Wiederaufarbeitung dieser beiden Brennstoffarten wird auch eine direkte Endlage-
rung erwagt. So wurden bereits generische Studien zur Kritikalitatssicherheit bei unter-
stellter Endlagerung von abgebranntem Brennstoff unternommen. In der vorliegenden
Recherche wurden nur wenige chinesische Arbeiten zu diesem Thema gefunden, die

bislang auch nur die generellen Effekte einer Langzeitlagerung betrachteten.

Konkretere Arbeiten zur Kritikalitatssicherheit werden in /CAO 11/ diskutiert. Dort wird
die zeitliche Entwicklung des Neutronenmultiplikationsfaktors aufgrund des Zerfalls der
Aktinoiden Uber lange Zeitrdume (bis 10° Jahre) am Beispiel des chinesischen Trans-
portbehadlters CNFC-3G betrachtet. Der Behalter wird mit einer Beladung von 21
Brennelementen vom Typ AFA-3G mit einer Anreicherung von 4,45 % angenommen.
Kritikalitatssicherheit ist beim intakten Behalter aufgrund seiner Auslegung fiir den ge-
samten betrachteten Zeitraum gewahrleistet. Eine mdgliche Korrosion des Gebindes
wurde bislang nicht explizit untersucht. Sie wird nur qualitativ diskutiert. In diesem Zu-
sammenhang wird argumentiert, dass eine Korrosion des Gebindes grundsatzlich zu
einer verringerten Moderation und damit zu einer Verminderung des Neutronenmultipli-
kationsfaktors flhrt. Aufgrund dieser Argumentation wurden bislang keine weiteren

Degradationsszenarien untersucht. Der Vergleich mit anderen internationalen Arbeiten
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zeigt aber, dass eine solche Annahme nicht in jedem Fall getroffen werden kann. Wei-

ter gehende Arbeiten aus China wurden bislang nicht gefunden.

5.3 Finnland

Im Dezember 2012 wurde von Posiva, einem Tochterunternehmen der finnischen
Kernkraftwerksbetreiber, die Genehmigung zum Bau eines Endlagers fur abgebrannte
Kernbrennstoffe in Olkiluoto bei der zustédndigen finnischen Genehmigungsbehdrde
eingereicht. Fertigstellung und Beginn der Einlagerung ist fur etwa 2020 geplant. Das

Konzept ist dhnlich dem schwedischen Endlagerkonzept KBS-3V (Kapitel 5.6).

Das geplante Endlager in Olkiluoto ist in einer Tiefe von etwa 400 — 450 m in Granitge-
stein vorgesehen /POS 12/. Die Kapazitat ist so ausgelegt, dass eine Einlagerung von
etwa 9000 tSM mdglich ist. Diese Menge setzt sich aus den abgebrannten Krenbrenn-
stoffen der finnischen kommerziellen Kernkraftwerke, d. h. aus SWR-, DWR- und
VVER- Brennelementen, zusammen, die in kupferummantelten Behaltern mit 12 SWR-
bzw. VVER-Brennelementen oder 4 DWR-Brennelementen verpackt werden sollen.

Die Platzierung der Behalter im Endlager ist in vertikalen Bohrléchern vorgesehen.

Die Langzeitsicherheitsanalyse des Endlagers ist u. a. in dem Bericht /POS 12a/ wie-
dergegeben, in dem auch die Arbeiten zur Kritikalitdtssicherheit beschrieben sind. Dort
wird im Wesentlichen Bezug auf die Arbeiten in /ANT 05/ genommen, in denen die ver-
schiedenen Behaltertypen hinsichtlich ihres maximalen Neutronenmultiplikationsfaktors
bei Beladung mit frischen Brennelementen untersucht wurden. Die Untersuchungen in
IANT 05/ stellen eine herkémmliche Kritikalitatssicherheitsanalyse in rein deterministi-
scher Form mit konservativer Modellierung fur den intakten Behalter dar. Im Fall der
VVER- und SWR-Behélter wurde gezeigt, dass diese fir eine Beladung mit einer An-
reichung von 4,2 % bzw. 3,8 % das Kriterium beziglich des Neutronenmultiplikations-
faktors von ke < 0,95 erfillen. Dagegen ist bei einer Beladung mit DWR-Brennstoff
(EPR) bei 4,0 % Anreicherung ein Mindestabbrand von etwa 20 GWd/tSM notwendig,
um Kegr < 0,95 zu gewahrleisten. Die Arbeiten in /ANT 05/ beinhalten keine Langzeitbe-
trachtungen oder Degradationsszenarien. Hierzu wurde auf schwedische Arbeiten in
IAGR 10/ verwiesen, da das Behalterkonzept sehr ahnlich ist (vgl. Kapitel 5.6). An wei-
teren Untersuchungen zur Langzeitsicherheit wird derzeit gearbeitet und sollen in spa-

teren Phasen des Genehmigungsverfahrens vorgelegt werden /POS 12b/.
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Bezuglich einer moglichen Kritikalitat im Nah- bzw. Fernfeld auRerhalb der Behalter
wird in /POS 12a/ wiederum auf schwedische Arbeiten /SKB 10a/ verwiesen, sowie auf
altere Arbeiten /BEH 78/, /OVE 96/, /OVE 97/ /VAN 95/ bzw. auf Arbeiten zum Yucca
Mountain Projekt /NIC 08/, die ebenfalls in der schwedischen Sicherheitsanalyse
ISKB 11/ herangezogen wurden. Aufgrund dieser Arbeiten kommt man zu dem
Schluss, dass eine Kritikalitat auRerhalb des Behalters nur mit einer sehr geringen
Wabhrscheinlichkeit maéglich ist. Ahnlich wurde beim Aspekt der méglichen Auswirkun-
gen einer Exkursion im Endlager vorgegangen. Hierzu wurden britische und US-
amerikanische Arbeiten /NDA 10a/, /DOE 08c/ referenziert, die darlegen, dass im Fall
einer Exkursion nur geringe Auswirkungen fur ein Endlager zu erwarten sind (vgl. Kapi-
tel 5.5 und 5.7). Auch die hier angefihrten Arbeiten sind durch weitere noch durchzu-

fuhrende Untersuchungen zu erganzen /POS 12b/.

Neben Brennstoff flir kommerzielle Leistungsreaktoren wurde auch die Kritikalitatssi-
cherheit bei der Endlagerung von Brennstoff aus dem finnischen Forschungsreaktor
FiR1 vom Typ TRIGA Mark Il untersucht /RAN 11/. Dieser Brennstoff besteht aus einer
Uran-Zirkoniumhydrid-Matrix mit bis zu 12 Gew.-% Uran einer Anreicherung von 20 %.
Zur Einlagerung dieser Brennstoffe wird ein DWR-Behaltertyp herangezogen, dessen
12 Brennelement-Positionen durch spezielle Tragekoérbe modifiziert werden. In jede
dieser 12 Positionen kdnnen in jeweils 5 Lagen je 3x3 Brennstabe eingeladen werden.
Untersucht wurden der intakte Behalter mit Voll- und verschiedenen Teilbeladungen,
sowie mit verschiedenen Materialien, die die Freiraume des Behalters ausfillen, vor
allem Wasser und Sand. Ferner wurde die Degradation der zusatzlich eingebrachten
Tragekorbe betrachtet. Dabei wurde u. a. die Formierung von 4x4-Anordnungen von
Brennstaben in allen Behalterposition unterstellt, d. h. Brennstabe hoéher gelegener
Lagen rutschen in tiefer liegende Lagen ab. Ein Neutronenmultiplikationsfaktor ober-
halb des Grenzwerts von 0,95 wurde bei Vollbeladung lediglich flr das Szenario der
angenommenen 4x4-Anordnungen der Brennstabe identifiziert. Alle anderen unter-
suchten Falle ergaben Werte des Neutronenmultiplikationsfaktors weit unterhalb des
Grenzwerts. Da bereits finf der 12 Behalterpositionen zur Aufnahme der wahrend der
geplanten Laufzeit des Reaktors anfallenden Brennstabe ausreichen, wurde auch der
teilbeladene Behalter mit 4x4-Anordnungen von Brennstaben untersucht. Dabei fiuhrte
die Wahl von funf mdglichst aulRen liegenden genutzten Behalterpositionen zu einer
signifikanten Reduktion des Neutronenmultiplikationsfaktors, der damit deutlich unter-

halb des Grenzwerts liegt.
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54 Frankreich

In Frankreich koordiniert bzw. betreibt seit 1991 die ,Agence Nationale pour la Gestion
des Déchets Radioactifs“ (ANDRA) die Aktivitdten zur Endlagerforschung. 2005 wur-
den von ANDRA die bis zu diesem Zeitpunkt gesammelten Ergebnisse zur Endlage-
rung von hochradioaktiven, langlebigen Abfallen in zwei Berichte ,Dossier 2005 Grani-
te” und ,Dossier 2005 Argile“ /AND 05/ zusammengestellt. Diese betrachteten die End-
lagerung in Granitgestein bzw. in Tongestein. Durch die Wiederaufarbeitung in Frank-
reich fallen unter die hochradioaktiven, langlebigen Abfalle hauptsachlich die verglas-
ten HAW-Abfalle aus der Wiederaufarbeitung. Die Option, auch abgebrannten Kern-
brennstoff endzulagern, wird aber nicht generell ausgeschlossen. Daher werden in den
Berichten ,Dossier 2005 Granite“ und ,Dossier 2005 Argile“ verschiedene Szenarien
mit unterschiedlichen Abfallmengen aus der Wiederaufarbeitung und in Form von ab-
gebranntem Kernbrennstoff diskutiert. Die Konzepte fir Granit- und Tongestein unter-
scheiden sich in der Klassifizierung der Abfalle und aus Sicht der Kritikalitatssicherheit
nur unwesentlich, sodass fir beide Varianten auf dieselben Untersuchungen zur Kriti-

kalitatssicherheit zurtickgegriffen wurde /AND 05/.

Die endzulagernden Abfalle werden im ,Dossier 2005 in Typ ,B*, bestehend aus Huill-
rohren, Endstlicken, etc. aus der Wiederaufarbeitung, sowie in Typ ,C“, bestehend aus
verglasten, nicht verwertbaren Spaltprodukten und Aktinoiden aus den wiederaufarbei-
teten abgebrannten Brennelementen, und in nicht wiederaufgearbeiteten Brenn-
elementen unterschieden. Fur die Typ ,B“-Abfallgebinde ist eine Einlagerung in Kam-
mern von bis zu 250 m Lange und 10°m — 12 m Durchmesser vorgesehen, wohinge-
gen die Typ ,C“-Abfallgebinde in Bohrldchern eingelagert werden sollen. Das Konzept
fur abgebrannte Brennelemente sieht Behalter mit vier Urandioxid-Brennelementen
oder einem Mischoxid-Brennelement vor, welche ebenfalls in Bohrléchern eingelagert

werden sollen.

Die Kritikalitatssicherheit der Abfallgebinde vom Typ ,B“ ergibt sich aus der maximal
zuladssigen Menge an spaltbarem Material. Diese ist zu gering, um einen kritischen
Zustand zu erreichen /AND 05a/. Ahnliches gilt fiir die Abfallgebinde von Typ ,C“. Fir
diese zeigen konservative Modellrechnungen, dass der reaktivste Zustand erreicht
wird, wenn durch Risse in der Glasmatrix Wasser eindringen kann; selbst dann bleibt
Kritikalitat ausgeschlossen. Eine Ausnahme bildet der als Konzeptstudie untersuchte
Typ ,,C4*, welcher mit insgesamt bis zu 4 kg eine gréRere Menge an Plutonium als die

anderen Gebindetypen enthalten kann. Um fir diesen Gebindetyp Kritikalitat zu errei-

176



chen, ist ein kompletter Verlust des im Glas enthaltenen Borgehalts von 18 Gew.-%
B,O3; am Glasanteil des Gebindes zu unterstellen. Allerdings ist bereits 1 Gew.-% B,O3

am Glasanteil ausreichend, um Kritikalitatssicherheit zu gewahrleisten.

Die Untersuchungen zur Kritikalitdtssicherheit flr die Endlagerung abgebrannter Kern-
brennstoffe werden ausflihrlich in /AND 05b/ diskutiert und im ,Dossier 2005 Argile*
/AND 05a/ zusammengefasst. Zunachst betrachten diese Untersuchungen in einer
herkdmmlichen deterministischen Analyse die Kritikalitdtssicherheit der intakten Behal-
ter, wie sie fiur den Transport und die Handhabung bendétigt wird. Zusatzlich werden fur
den Langzeitsicherheitsnachweis verschiedene Degradationszustande analysiert. Die-
se unterscheiden dabei die Degradation eines einzelnen Brennelements oder des ge-
samten Behalters. Fur ein einzelnes Brennelement wurden z. B. ein Verbiegen der
Brennstabe, Brechen der Hullrohre und damit verbundenem Herausldsen einiger
Brennstabe aus dem Brennelement, oder Ansammeln von losem Brennstoff (Pellets)
am Boden des Behalters untersucht. In der Regel fihren diese Veranderungen in der
Brennstoffgeometrie zu einer reduzierten Moderation und so zu einer reduzierten Re-
aktivitat. Lediglich in Situationen, in denen es zu einer Aufweitung des Brennelements,
also zu einem vergrof3erten Brennstababstand kommt, wurde eine deutliche Erhéhung
der Reaktivitat gegentber dem intakten Brennelement gefunden. Diese Untersuchun-
gen zeigen, dass so zwar rechnerisch ein kritischer Zustand erreicht werden konnte,
allerdings ist kein Prozess erkennbar, welcher in einer realistischen Weise zur Entste-
hung einer solchen geometrischen Anordnung fiihren kdnnte. Ahnliches gilt fir die Be-
trachtung eines Endlagerbehalters mit vier Brennelementen. Auch hier fihrten die un-
tersuchten Degradationsszenarien, im Wesentlichen die Korrosion des Behalters und
Auffullung der Leerraume mit Korrosionsprodukten oder das Kollabieren des Behalters,
zur Verringerung der Moderation. Eine Erhdhung der Reaktivitdt konnte dagegen im
Falle eines ,Zusammenrickens® der intakten Brennelemente ermittelt werden. D. h. die
Behalterstrukturen zwischen den vier Brennelementen muissten z. B. durch Korrosion
in ihren Dicken reduziert werden, ohne dass die Brennelemente beschadigt oder Kor-
rosionsprodukte die Zwischenrdume der Brennelemente ausfillen. Auch zu diesem
Szenario konnte kein entsprechender glaubhafter Entstehungsprozess gefunden wer-
den. Daher wird in /AND 05a/ das Entstehen eines kritischen Zustands als sehr un-

wahrscheinliches Ereignis eingeschatzt.

Zusatzlich zur Untersuchung zum Kiritikalitdtsausschluss wurden auch mogliche Aus-
wirkungen einer postulierten Kritikalitdt analysiert. Dazu wurde das oben angesproche-

ne hypothetische ,Zusammenriicken* der intakten Brennelemente innerhalb eines Be-
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halters als mdgliches Entstehungsereignis der Kritikalitdt herangezogen. Zwei Falle
wurden unterschieden: Das Zusammenricken der Brennelemente mit 40 GWd/tSM
Abbrand und 40 000 Jahren Abklingzeit von einem Abstand von urspringlich 21 cm auf
einen Abstand von 5 cm, und das komplette Zusammenriicken der Brennelemente. Im
ersten Fall ergibt sich eine Reaktivitdtszunahme von etwa 1000 pcm, im zweiten Fall
von etwa 7300 pcm. Aus den dadurch entstehenden postulierten Exkursionen wurden
Temperaturen fur Brennstoff und direkte Behalterumgebung von etwa 65 °C und 60 °C
im ersten Fall und von etwa 230 °C und 160 °C im zweiten Fall abgeschatzt. Auswir-
kungen auf die Eigenschaften des Verfilimaterials oder des umgebenden Gesteins in
direkter Behalterumgebung sind nach /AND 05a/ nur im zweiten Fall zu betrachten.
Diese werden als lokal begrenzt eingeschatzt, weshalb eine Beeintrachtigung der ge-

nerellen Integritat des Endlagers nicht erwartet wird.

Um die Moglichkeit einer Ansammlung von Spaltmaterial au3erhalb der Abfallgebinde
bzw. Brennelementbehalter und damit die Mdglichkeit der Entstehung einer Kritikalitat
aullerhalb der Behalter zu beurteilen, wurden in /AND 05a/ die dafur maximal verfug-
baren Spaltmaterialmengen abgeschatzt. Fir die Abfallgebinde vom Typ ,.B* (Hllrohre,
Endsticke, etc. aus der Wiederaufarbeitung) liegen die maximal zulassigen Mengen an
enthaltenem Spaltmaterial weit unter den bendtigten minimalen kritischen Massen von
*¥pPy (510 g) und Uran mit einer effektiven Anreicherung von maximal 2 % (260 kg).
Eine Kritikalitat konnte somit nur zustande kommen, wenn sich Spaltmaterial aus meh-
reren Abfallgebinden ansammelt. Da die Gebinde in gréfkeren Einlagerungskammern
dicht gestapelt eingebracht werden sollen, ware eine entsprechende Ansammlung von
Spaltmaterial zwar theoretisch denkbar, wird aber als sehr unwahrscheinlich einge-
schatzt. Ahnliches gilt fur die Abfallgebinde vom Typ ,C* (verglaste, nicht verwertbare
Spaltprodukte und Aktinoiden aus der Wiederaufarbeitung). Da fur diese aber eine Ein-
lagerung geplant ist, bei der die einzelnen Abfallgebinde durch Verfillmaterial vonei-
nander getrennt sind, wird eine Ansammlung von Spaltmaterial aus mehreren Gebin-
den als ausgeschlossen eingestuft. Eine Ausnahme bildet hier wieder der Konzept-Typ
,C4“ durch den méglichen maximalen Gehalt an Spaltmaterial von bis zu 2,3 kg ***Pu-
Aquivalent. Hier wére ein Erreichen einer kritischen Anordnung auferhalb des Gebin-
des vorstellbar, wird aber auch aufgrund der vielen konservativen Annahmen als un-
wahrscheinlich eingeschatzt /AND 05a/. Eine analoge Argumentation wird flr die
Brennelementbehalter herangezogen. Auch sie enthalten eine hinreichende Menge an
spaltbarem Material. Hier wird ebenfalls argumentiert, dass eine Ansammlung von
260 kg Uran mit einer maximalen effektiven Anreicherung von 2 % bzw. etwa 40 kg

Uran — wenn eine héhere Anreicherung von maximal 4,6 % an #*°U unterstellt wird — in
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entsprechender Geometrie mit wirksamem Reflektor und ohne Neutronenabsorber
sehr unwahrscheinlich ist. Gleiches wird flir eine Ansammlung von Plutonium im Falle

von MOX-Brennelementen angenommen.

5.5 Grof3britannien

In GroR3britannien besteht bislang kein endgliltiges Konzept zur Endlagerung radioakti-
ver Abfalle. Vorgesehen ist die Endlagerung in tiefen geologischen Schichten in Stre-
ckenlagerung fur Abfallbehalter mit mittelaktivem Abfall (ILW) und in Bohrlochlagerung
fur Abfallbehalter mit hochradioaktiven Abfall (HLW). Die bisher erarbeiteten Anforde-
rungen an ein zuklUnftiges Endlager wurden in einem ,Disposal System Safety Case
(DSSC)* /INDA 10/ zusammengefasst, der aufgrund des noch nicht definierten endgul-
tigen Konzepts als ,generisch” eingestuft wird. Grundlage dieses Berichts sind neben

britischen Studien auch einige internationale Arbeiten.

Die generelle Vorgehensweise zur Bewertung der Langzeitsicherheit basiert beim briti-
schen Ansatz auf einem sogenannten ,Risk informed approach“ /NDA 10/. D. h. die
Bewertung eines zu untersuchenden Ereignisses erfolgt jeweils anhand des von ihnen
ausgehenden Risikos, also der Kombination aus Eintrittswahrscheinlichkeiten und
Konsequenzen. Bezogen auf die Kritikalitatssicherheit bedeutet dies, dass nicht der
grundsatzliche Ausschluss einer Kritikalitat im Vordergrund steht, sondern eine Redu-
zierung des von einer moglichen Kritikalitdt ausgehenden Risikos auf ein akzeptables
Mald gefordert wird. Dies hat zur Folge, dass in den britischen Arbeiten weitgehende
Analysen zu Eintrittswahrscheinlichkeiten und Konsequenzen einer Kritikalitat unter

Endlagerbedingungen enthalten sind.

Aufgrund der Wiederaufarbeitung werden nach dem bisherigen britischen Abfallkon-
zept abgebrannter Brennstoff, hochangereichertes Uran und Plutonium nicht als Abfall
eingestuft. Deshalb wird nicht notwendigerweise von deren Endlagerung ausgegangen;
dennoch wird diese Mdglichkeit in Betracht gezogen und untersucht. Entsprechend
dieser Abfalldefinition konzentrierten sich britische Studien bislang vor allem auf die
Endlagerung von mittelaktiven Abfallen, weshalb fir diese Abfallart die Entwicklung
eines Endlagerkonzeptes am weitesten fortgeschritten ist. Fir die Beurteilung und die
Ableitung genereller Kriterien fir eine Endlagerung von abgebranntem Brennstoff,
hochangereichertem Uran oder Plutonium wird dagegen vermehrt auf internationale

Studien zurtickgegriffen, ohne dabei konkrete Konzepte zu favorisieren.
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Die Anforderungen an die Kritikalitatssicherheit und die Bewertung eines maglichen
Eintretens einer unbeabsichtigten Kritikalitdt im Zuge der Endlagerung wird im Rahmen
des DSSC in einem separaten Statusreport diskutiert /NDA 10a/. Sowohl im Fall von
mittel- also auch im Fall von hochradioaktiven Abfallen werden nur sehr geringe Kon-
zentrationen an spaltbarem Material erwartet. Als wesentliche Quelle fur spaltbares
Material werden Spuren von abgebranntem Brennstoff in Abféllen aus der Wiederauf-
bereitung genannt, z. B. in den abgetrennten Spaltproduktlésungen, den kompaktierten
Hullrohren und Endkappen, oder auf anderen Materialien (Papier, Plastik, etc.) in Form
von Oberflachenkontamination. Fir die zu erwartenden mittleren Konzentrationen an
spaltbarem Material (Summe aus Pu und U) in mittel- oder hochradioaktiven Abfall
werden daher Werte deutlich unterhalb von 0,1 kg/m*® abgeschétzt, woraus sich z. B.
fur typische HLW-Behalter mittlere Massen von ?°Pu und ?**U pro Abfallgebinde von
etwa 20 g bzw. 2 g ergeben. Diese Werte liegen um GroéRRenordnungen unterhalb der
Massen, die zum Erreichen einer kritischen Anordnung notwendig sind. In bereits kon-
ditionierten HLW-Abfallgebinden wurden keine in Bezug auf Kritikalitatssicherheit signi-

fikante Abweichung von diesen mittleren Werten gefunden /NDA 10a/.

Fir mittelaktive Abfélle sind Gebinde mit einem Volumen von bis zu 3 m® vorgesehen.
Um zu verhindern, dass durch sehr heterogene Verteilung des Spaltmaterials einzelne
Gebinde eine deutlich héhere Spaltmaterialkonzentrationen enthalten, wurden zur Si-
cherstellung der Unterkritikalitdt sowohl fur die Lagerung als auch fur den Transport
bzw. zur Reduzierung der Wahrscheinlichkeit flr das Eintreten einer ungewollten Kriti-
kalitdt nach Verschluss des Endlagers zusatzlich Grenzwerte fur enthaltenes Spalt-
material definiert /NIR 07/. Diese Grenzwerte variieren je nach enthaltenem Spaltmate-
rial bzw. der genauen Kenntnis des enthaltenen Spaltmaterials. D. h., ist sichergestellt
dass lediglich Uran mit natirlicher bzw. geringer Anreicherung in einem Gebinde ent-
halten ist, sind deutlich héhere Mengen zuldssig als bei enthaltenem Plutonium oder
hochangereichertem Uran. Ebenso beeinflusst enthaltenes Material mit guten Modera-
tionseigenschaften die erlaubten Grenzen. Diese Grenzen sind so gewahlt, dass mit
ihnen die Sicherheitsanforderungen fir Transport, Handhabung, und (End-)Lagerung

erfullt werden.

Aufgrund der geringen Mengen an spaltbarem Material im mittel- bzw. hochaktivem
Abfall wird die Wahrscheinlichkeit fur das Eintreten einer Kritikalitdt nach Verschluss
des Endlagers als aulierst gering eingeschatzt /NIR 98/. Unter unglnstigen geologi-
schen und geochemischen Bedingungen (d. h. hoher Grundwasserdurchfluss, hohe

Loslichkeit flr Plutonium oder Uran) sowie zusatzlicher sehr heterogener Verteilung
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des Spaltmaterials in den Abfallgebinden kann ein Entstehen einer kritischen Anord-
nung dennoch nicht ausgeschlossen werden. Zwar liegen dazu bislang keine entspre-

chenden quantitativen Aussagen vor, diese werden aber derzeit erarbeitet /NDA 10a/.

Konkrete Behalterkonzepte flir abgebrannten Brennstoff, hochangereichertes Uran
oder Plutonium werden derzeit entwickelt. Als Grundlage fir ein Behalterkonzept flr
abgebrannte Kernbrennstoffe wird u. a. das Behalterdesign des schwedischen KBS-3-
Konzepts betrachtet /DAR 11/ (vergl. Kapitel 5.6). Bei einer angenommenen Beladung
mit vier frischen DWR-Brennelementen, ahnlich denen des britischen Reaktors Size-
well B, mit einer Anreicherung von 4,2 % ergeben sich aber mit dem KBS-3-Behalter
Neutronenmultiplikationsfaktoren von bis zu 1,09, die damit deutlich Gber dem zulassi-
gem Wert von 0,95 liegen. In /DAR 11/ werden daher verschiedene mogliche Optionen
zur Modifikation des Behalterdesigns diskutiert. Darunter sind die Bertcksichtigung des
Abbrands, wie das im finnischen oder schwedischen Konzept geschieht, die Verfullung
des Behalters mit Sand und das Einbringen von Neutronenabsorbern. Allerdings er-
weist sich keine dieser Optionen als optimale Lésung, die direkt die britischen Anforde-

rungen erfullt.

In Bezug auf eine mdgliche Endlagerung von Plutonium werden verschiedene Kon-
zepte diskutiert, in denen besonderes Augenmerk auf die Immobilisierung des Plutoni-
ums gelegt wird. In /HIC 11/ wird der Einschluss von bis zu 8 kg Plutonium in Stahl-
oder Kupferkanistern betrachtet, in denen das Plutonium in Form von trockenem PuO,-
Pulver innerhalb einer Polymer-Matrix eingeschlossen wird. Durch den im Polymer
vorhandenen Kohlenstoff und Wasserstoff ergibt sich bereits durch das Polymer eine
gute Moderation der Neutronen, so dass der Neutronenmultiplikationsfaktor maf3geb-
lich von dem Mengenverhaltnis von Plutonium zu Polymer bestimmt wird. Insbesonde-
re in den Konfigurationen, in denen groRe Gebindevolumina (bis zu 500 Liter) betrach-
tet wurden, wurden Multiplikationsfaktoren nahe an oder oberhalb von 1,0 errechnet.
Fir kleinere Gebindevolumina konnten dagegen auch Werte unterhalb von 0,7 erreicht
werden. Neben dem Volumen zeigte auch die Verteilung des Plutoniums innerhalb der
Polymer-Matrix deutlichen Einfluss auf den Neutronenmultiplikationsfaktor. Durch die
Gravitation ist ein Absinken eines Teils des Plutoniums vor dem vollstandigen Aushar-
ten des Polymers zu erwarten, so dass die Plutoniumdichte in Richtung des Bodens
des Gebindes zunehmen wird, wobei dies zu einer Minderung des Multiplikationsfak-

tors fiuhrt.
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Neben Analysen, die ein mogliches Eintreten einer Kritikalitadt untersuchen, wurden seit
2001 auch verschiedene Studien zu mdglichen Folgen einer unterstellten Kritikalitat
durchgeflihrt. Betrachtet wurden dabei sowohl sogenannte ,quasi-steady state tran-
sients” (QSS) sowie ,rapid transients® (RT) /MAS 09/. Die erste Transientenklasse be-
sitzt einen negativen Temperaturkoeffizienten, so dass mit zunehmender Leistung der
Exkursion und dem dadurch bedingten Temperaturanstieg im Spaltstoff-Moderator-
System eine Reaktivitatsminderung eintritt. Dadurch wird ein weiterer Leistungsanstieg
verhindert und es kann sich ein Gleichgewicht zwischen Spaltmaterialzufuhr und
Spaltmaterialverbrauch einstellen, wodurch die Exkursion in einen quasi-stationaren
Zustand Uberfuhrt wird. Dieses Transientenmodell wurde auch fur Simulationen zum

Oklo-Phanomen genutzt, worauf bereits in Kapitel 3.2.2.2 eingegangen wurde.

Die zweite Transientenklasse zeigt einen positiven Temperaturkoeffizienten. Solche
Transienten kénnen bei Spaltstoffsystemen aus Plutonium und unter sehr speziellen
Bedingungen auch bei UO,-Systemen auftreten. Durch den positiven Temperaturkoef-
fizienten fUhrt ein Temperaturanstieg des Spaltstoff-Moderator-Systems zu einer Reak-
tivitatserhéhung, wodurch eine Exkursion verstarkt wird. Aufgrund der typischen Be-
dingungen innerhalb eines Endlagers wird aber erwartet, dass im Fall der Bildung einer
kritischen Anordnung in der Regel der erste Transiententyp auftritt, sich also ein quasi-
stationarer Zustand ausbildet /CUM 06/.

Zur Analyse dieser beiden Transientenmodelle wurden entsprechende Codes ent-
wickelt /MAS 09a/, die jeweils fir eine der beiden Klassen optimiert wurden, aber nur
sehr vereinfachte Spaltstoffgeometrien betrachten. Ebenfalls eingesetzt wurde der ur-
sprunglich fur kritische Exkursionen in Lésungen entwickelte Transientencode FETCH
/PAI 99/, der entsprechend den Anforderungen, die sich aus den Bedingungen in ei-
nem geologischen Endlager ergeben, erweitert wurde. FETCH wird hauptsachlich fur
,rapid transients® herangezogen, ermoglicht aber die Modellierung deutlich komplexe-
rer Geometrien als dies mit den beiden zuvor erwadhnten Modellen mdglich ist. Eine
wesentliche Schwierigkeit bei der (Weiter-)Entwicklung dieser Codes stellt ihre Validie-
rung aufgrund der kaum bzw. nicht vorhandenen experimentellen Daten kritischer Ex-
kursionen und deren Auswirkungen auf die Umgebung unter Bedingungen eines geo-
logischen Endlagers dar /MAS 09a/.

Die mit diesen Modellen durchgefiihrten Untersuchungen zeigen in Abhangigkeit von
den angenommenen Modellparametern eine weite Bandbreite an moglichen Leis-

tungsverlaufen der unterstellten Exkursionen /MAS 09/. Die daraus abgeleiteten Aus-
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wirkungen auf das Endlager variieren von vernachlassigbaren, lokal beschrankten
Temperaturerhdhungen vor allem in QSS-Modellen bis hin zu Schmelzen oder Ver-
dampfen der kritischen Anordnung und ihrer lokalen Umgebung, was v. a. in RT-
Modellen mdéglich erscheint. Dabei fihrten in der Regel ,quasi-steady state transients®-
Modelle zu deutlich geringeren Auswirkungen, d. h. erzeugten geringere Leistungen,
als ,rapid transients“-Modelle. Letztere weisen insbesondere mit Plutonium als Spalt-
material die hdchsten errechneten Leistungen auf, kbnnten daher als konservativ ab-
deckende Modelle in Betracht kommen. Die Richtigkeit dieser Annahme ist aber noch

zu Uberprifen.

In einer generischen Studie flir ein angenommenes Endlager fir mittelaktiven Abfall in
einer kristallinen Gesteinsformation wurden die mdglichen Auswirkungen einer Ex-
kursion ndher untersucht und das Leistungsniveau einer Exkursion abgeschatzt, das
notwendig ist, um das Risiko einer Inventarfreisetzung in die Biosphare innerhalb einer
Millionen Jahre nach Verschluss des Endlagers signifikant zu erhéhen /CUM 08/. Es
zeigte sich, dass eine Kiritikalitat dieses Risiko nur wesentlich durch die Ausbildung
neuer Grundwasserwegsamkeiten, d. h. hauptsachlich durch die Bildung von Spalten
und Rissen in der Umgebung der kritischen Anordnung aufgrund thermischer Effekte
erhéhen kann. Dagegen sind Effekte aufgrund der Bildung von Spaltprodukten und der
damit einhergehenden Erhdhung des radioaktiven Inventars des Endlagers im Ver-
gleich zu dem bereits vorhandenen Inventar vernachlassigbar. Allerdings erfordert eine
wesentliche Erhéhung der Grundwasserwegsamkeit, dass die durch das unterstellte
Verfullmaterial (hier ,Nirex reference vault backfill) gebildete geochemische Barriere
so stark beeinflusst wird, dass diese nahezu unwirksam wird. Das dazu nétige Leis-
tungsniveau ist mit den abgeschatzten Spaltmaterialmengen und -verteilungen in dem
mittelaktiven Abfall nicht zu erreichen. Insgesamt kommt diese Studie zu dem Schluss,
dass eine oder auch mehrere unterstellte kritische Exkursionen nur lokal begrenzte
Auswirkungen haben und das Endlager als solches weitgehend unbeeintrachtigt bleibt.
Insbesondere ergibt sich keine wesentliche Erhdhung des Risikos einer Inventarfrei-
setzung. Zusammen mit der sehr geringen Eintrittswahrscheinlichkeit einer Exkursion

wird Kritikalitdt daher insgesamt als vernachlassigbares Risiko eingeschatzt /NDA 10a/.

Zu untersuchen bleibt die Frage, ob und in welchem Malle die obigen Resultate auf
konkrete Endlagerstandorte und auf eingelagerte Abfalle mit deutlich héherem Spalt-
stoffanteil, also abgebrannten Brennstoff, hochangereichertes Uran oder Plutonium,

Ubertragen werden kénnen. Entsprechende Studien stehen noch aus /NDA 10/.
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5.6 Schweden

In Schweden wurde im Marz 2011 von der Swedish Nuclear Fuel and Waste Manage-
ment Company (Svensk Karnbranslehantering AB, kurz SKB), einem Tochterunter-
nehmen der schwedischen Kernkraftwerksbetreiber, der Antrag zur Genehmigung ei-
nes Endlagers flr abgebrannte Kernbrennstoffe nach dem sog. KBS-3 Konzept in
Forsmark bei der zustandigen schwedischen Genehmigungsbehdrde gestellt. Geplant
ist die Fertigstellung und Beginn der Einlagerung der ersten Behalter fur das Jahr
2025.

Der geplante Endlagerstandort befindet sich in kristalinem Gestein (Granit) etwa
500 m unter der Oberflache /SKB 11/. Eingelagert werden sollen hier hauptsachlich
abgebrannter Kernbrennstoff aus den schwedischen Leistungsreaktoren sowie in klei-
neren Mengen Brennstoff aus Forschungsreaktoren /SKB 10/. Insgesamt wird von ei-
ner einzulagernden Menge an Brennstoff von ca. 12.000 t Schwermetall in etwa 6.000
Behaltern ausgegangen. Davon wird etwa ein Viertel Brennstoff aus Druckwasserreak-
toren und drei Viertel Brennstoff aus Siedewasserreaktoren stammen. Die Einlagerung
soll in vertikalen Bohrléchern erfolgen. Als Endlagerbehalter sind kupferummantelte
Behalter mit 4 Brennelementen aus Druckwasserreaktoren oder 12 Brennelementen

aus Siedewasserreaktoren vorgesehen.

Die Analyse zur Langzeitsicherheit des geplanten Endlagers ist in /SKB 11/ zusam-
mengefasst. Die beinhalteten Arbeiten zur Kritikalitatssicherheit sind im Detail v. a. in
IAGR 10/ beschrieben. Sie sind rein deterministischer Natur mit konservativer Modellie-
rung, z. T. auch mit Abbrandkredit. Um fir die geplanten Behalter fir 4 DWR- bzw. 12
SWR-Brennelementen Unterkritikalitat wahrend der (oberirdischen) Handhabung und
des Transports zu gewahrleisten (d. h. ket < 0,95), ist die Berlcksichtigung des Brenn-
elementabbrands sowohl fir den mit DWR-Brennelementen als auch fur den mit SWR-
Brennelementen gefiiliten Behalter notwendig. Dazu wurden die bei der geplanten Be-
halterkonfiguration, unter Annahme frischen Brennstoffs mit 5 % Anreicherung reaktivs-
ten Brennelementtypen bestimmt: Typ F15x15AFA3G im Fall der DWR-Brennelemente
(Keff = 1,089) und Svea 96 Optima 3 mit (ke ~ 0,996). Mit diesen Brennelementen und
unter Berucksichtigung vorhandener Unsicherheiten wurden entsprechende Belade-
kurven, d. h. entsprechende Mindestabbrande zum Erreichen von k¢ < 0,95, erstellt.
Dabei wurde sowohl der Fall, dass nur Aktinoiden bertcksichtigt wurden, als auch der
Fall, dass Aktinoiden und Spaltprodukte bericksichtigt wurden, betrachtet. Daraus

ergaben sich z.B. fir eine Anreicherung von 4 % Mindestabbrande fur DWR-
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Brennelemente von etwa 37 GWd/tSM bzw. etwa 30 GWd/tSM und far SWR-
Brennelemente von etwa 12 GWd/tSM bzw. 8 GWd/tSM. Der Vergleich mit den zum
Zeitpunkt der Analyse verfligbaren Brennelementdaten zeigt, dass nahezu alle zum

damaligen Zeitpunkt eingelagerten Brennelemente dieses Beladekriterium erfullen.

Da fir die Behalterbeladung mit DWR-Brennelementen ein maximaler Neutronenmulti-
plikationsfaktor von deutlich Gber 1,0 erreicht werden kann, ist zur Sicherstellung der
Unterkritikalitdt auch in der Nachverschlussphase des Endlagers dementsprechend
auch die Berlcksichtigung des Brennelementabbrands notwendig. Neben dem intakten
Behalter wurde daher in /AGR 10/ auch das Langzeitverhalten des Brennstoffs in Form
des radioaktiven Zerfalls und einiger Degradationsszenarien betrachtet. Dazu wurden
zum einen das Auflésen der Brennelemente und deren Stahlkasten bei ansonsten in-
taktem Behalterinneren, zum anderen zusatzlich zu den Brennelementen und deren
Stahlkésten das Auflésen des inneren Stahlkorpus bei intakter Kupferummantelung
unterstellt. Die aufgeldsten Bereiche wurden mit verschiedenen Wasseranteilen homo-
genisiert modelliert. In diesen Fallen wurden Neutronenmultiplikationsfaktoren
ket < 0,85 berechnet, sodass diese Szenarien nicht weiter betrachtet wurden. Des Wei-
teren wurden Szenarien untersucht, in denen sich lokale Hohlraume im inneren Stahl-
korpus des Behalters bilden, die die abschirmende bzw. absorbierende Wirkung des
Stahls reduzieren und so zu erhohten Neutronenmultiplikationsfaktoren fiihren. Diese
Zunahme in ke wird in den Beladekurven der Behalter, also in der Bestimmung des
Mindestabbrands der Brennelemente je Gebinde, berlcksichtigt. Gleiches gilt fur die
beobachtete Anderung des Neutronenmultiplikationsfaktors durch radioaktiven Zerfall

der Aktinoiden in der Abbrandberucksichtigung.

Durch die Berlcksichtigung der Degradationsszenarien bei der Bestimmung der Be-
ladekurven der Behalter wird so auch in der Nachverschlussphase des Endlagers im
Prinzip (d. h. abhangig von der Vollstandigkeit der betrachteten Degradationsszenari-

en) ein Multiplikationsfaktor von ke < 0,95 deterministisch sichergestellt.

Zu Szenarien, die eine mogliche Kritikalitdt aufgrund einer Ansammlung von Spalt-
material auferhalb der Behalter, betrachten, wird in /SKB 11/ auf &ltere Arbeiten
/BEH 78/, IOVE 96/, /OVE 97/, VAN 95/ bzw. auf Arbeiten zum Yucca Mountain Pro-
jekt /INIC 08/ (siehe Kapitel 5.7) Bezug genommen. Aufgrund dieser Arbeiten erfolgt die
Schlussfolgerung, dass eine Kritikalitdt aufRerhalb der Behalter nur mit einer vernach-

lassigbar geringen Wahrscheinlichkeit erfolgen kann, sodass diese Mdoglichkeit der
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Entstehung einer Kritikalitat nicht weiter verfolgt wurde. Arbeiten zu weiteren Degrada-

tionsszenarien wurden im Rahmen der vorliegenden Recherche nicht gefunden.

Von der OECD/NEA wurde 2012 auf Wunsch der schwedischen Regierung ein interna-
tionales Peer Review flir die von SKB eingereichten Unterlagen zum Genehmigungs-
antrag ins Leben gerufen /NEA 12/. Die Gutachter-Gruppe kam dabei zu dem Schluss,
dass die Unterlagen im Allgemeinen in Uberzeugender Weise alle notwendigen Sicher-
heitsaspekte des geplanten Endlagers darlegen. Es wurden verschiedene Verbesse-
rungen und weiterfihrende Untersuchungen vorgeschlagen. Den hier diskutierten Un-
tersuchungen in /AGR 10/ zur Kritikalitatssicherheit wurden in /NEA 12/ zugestimmt,

ohne sie zuséatzlich zu kommentieren.

5.7 USA

Im Juni 2008 beantragte das U.S. Department of Energy (DOE) bei der zustandigen
Behdrde, der Nuclear Regulatory Commission (NRC), die Genehmigung zur Errichtung
eines Endlagers fur hochradioaktivem Abfall, hauptsachlich abgebrannte Kernbrenn-
stoffe, am Standort Yucca Mountain, Nevada. Allerdings wurde bereits 2009 durch
Prasident B. Obama entschieden, alle weiteren Arbeiten zum Endlagerstandort Yucca
Mountain einzustellen. Als Grund fur diese Entscheidung wurde die Lage des Stand-
ortes in einem Erdbebengebiet angefluhrt. Um daraus trotzdem weitere nitzliche Erfah-
rungen fur ein spateres anderes Genehmigungsverfahren zu sammeln, soll die Begut-

achtung des Antrags durch die NRC dennoch abgeschlossen werden.

Der im Zuge des Genehmigungsantrags vom DOE eingereichte umfangreiche ,Safety
Analysis Report* /DOE 08/ beschreibt das Konzept und die durchgefihrten Sicher-
heitsanalysen. Einen guten Uberblick (ber das geplante Konzept gibt die ,Yucca
Mountain Repository License Application — General Information /DOE 08a/, der erste
Teil des vollstandigen Sicherheitsberichts. Das vorgeschlagene Konzept sah die Ein-
lagerung von etwa 11 000 Abfallgebinden mit insgesamt etwa 70 000 t Schwermetall in
waagerechten Tunneln mit ca. 5,5 m Durchmesser vor. Dabei handelt es sich haupt-
sachlich um abgebrannte Brennelemente aus kommerziellen Leistungsreaktoren, aber
auch aus Forschungsreaktoren und aus militdrischer Nutzung. Fur die abgebrannten
Brennelemente aus Leistungsreaktoren war eine Lagerung in sogenannten ,transport
aging and disposal canisters (TAD canisters)* mit 21 DWR- oder 44 SWR-

Brennelementen geplant, die dann ihrerseits fir den Einschluss im Endlager noch in
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einen zusatzlichen Endlagerbehalter verpackt werden sollten. Bei der Erstellung des
LSafety Analysis Report* /DOE 08/ (Stand November 2008) stand das Design des TAD-
Behalter allerdings noch nicht endgliltig fest. Andere Brennelemente sollten zunachst
in spezielle Brennelementkanister, sogenannte ,DOE SNF standardized canisters®,
eingeschlossen und zusammen mit verglastem hochradioaktiven Abfall in modifizierten

Endlagerbehaltern eingelagert werden.

Im Gegensatz zu vielen v. a. in Europa diskutierten Konzepten sah das fir Yucca
Mountain vorgeschlagene Konzept keine Verflllung der Einlagerungstrecken vor, wes-
halb nicht alle Aspekte der betrachteten Szenarien und der daraus erzielten Resultate,
insbesondere bei Betrachtung der Nachverschlussphase des Endlagers, direkt auf die
europaischen Endlagerkonzepte Ubertragbar sind. Zudem wurde auch nur ein Zeitraum
von 10 000 Jahren nach Verschluss des Endlagers in den Sicherheitsanalysen bertck-
sichtigt, wohingegen in europaischen Konzepten deutlich langere Zeitraume, zumeist
1 000 000 Jahre, betrachtet werden. Dadurch sind in den europaischen Untersuchun-
gen entsprechend gréfiere Bandbreiten bzw. Unsicherheiten in der zeitlichen Entwick-

lung der jeweiligen Endlager enthalten.

Die Sicherstellung der Unterkritikalitat der Endlagerbehalter sollte durch das Behalter-
design (Geometrie und Anzahl der Brennelemente), die in den Behaltern vorhandenen
Neutronenabsorber, ggf. durch administrative MaRnahmen zur Vermeidung von Fehl-
beladungen, sowie im Fall von DWR- und SWR-Brennelementen zusatzlich durch Be-
rucksichtigung des Brennelementabbrands erfolgen. Fur Brennelemente, die den ge-
forderten Mindestabbrand nicht erflllen, waren das Einbringen zusatzlicher Neutro-
nenabsorber in die genutzten Behalter angedacht /DOE 08b/. Das axiale Abbrandprofil
der Brennelemente wurde durch die Verwendung eines konservativen Profils bei der
Bestimmung der Beladekurven der Behalter berlcksichtigt. Dieses konservative Profil
wurde durch Auswertung mehrerer Tausend gemessener Abbrandprofile bestimmt.
Zum Zeitpunkt der Antragstellung standen noch Arbeiten zum vollstandigen Kritikali-
tatssicherheitsnachweis fiir die endzulagernden Brennelemente aus Test- und For-

schungsreaktoren aus.

Um die Vielzahl an unterschiedlichen Brennelementtypen aus Leistungsreaktoren
(DWR und SWR), der militdrischen Nutzung (z. B. U-Boot-Reaktoren) und verschiede-
nen Forschungsreaktoren von insgesamt einigen Hundert Varianten, die zur Einlage-
rung anstehen, in effizienter Form bertcksichtigen zu kénnen, wurden diese in Grup-

pen zusammengefasst. Fir jede dieser Gruppen wurde ein bezlglich der Reaktivitat
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konservatives und damit ein die Gruppe reprasentierendes Brennelement, bzw. ein
entsprechender Brennstoff identifiziert, mit denen die Analysen durchgeflihrt wurden
/DOE 08/. Auf diese Weise wurden konservative Resultate erzielt, die eine Vielzahl
verschiedener Brennelementdesigns abdecken, wodurch die Resultate generell auch

auf weitere westliche Brennelementtypen Ubertragen werden kdnnen.

Neben deterministischen Vorgehensweisen flossen in die Kritikalitdtssicherheitsanaly-
sen der Betriebsphase des eigentlichen Endlagers sowie der dazugehorigen Einrich-
tungen zu Transport, Handhabung, Lagerung und Konditionierung der einzulagernden
abgebrannten Brennstoffe bzw. Abfalle auch Methoden zur probabilistischen Risikobe-
wertung ein /DOE 08/. Dazu wurden Ereignisablaufe analysiert, die zur Entstehung
einer kritischen Anordnung fiihren kénnen. Die Resultate werden zum einen zur Uber-
prufung der Wirksamkeit der vorgeschlagenen MalRhahmen zur Vermeidung einer Kri-
tikalitat, zum anderen zur Ableitung von zu untersuchenden (Degradations-)Szenarien
und zur Auswahl von zu untersuchenden Parametern in den einzelnen Kiritikalitatssi-
cherheitsanalysen der Behalter, Anlagen und Prozesse genutzt. Dabei wurde kein Er-
eignisablauf identifiziert, der mit einer Wahrscheinlichkeit groRer als 10* wahrend des
(unterstellten) Zeitraums der Betriebsphase der Anlage zu einer moglichen Kritikalitat
fuhren konnte. Aus diesem Grunde wurde auf eine weitere Konsequenzenanalyse ver-

zichtet.

Fur die Nachverschlussphase des Endlagers wurden unterschiedliche Brennstoffan-
ordnungen, die nach moglichen Degradations- und Rekonfigurationsszenarien fur die
reprasentativen Brennelemente bzw. Brennstoffe der unterschiedlichen Brennstoff-
gruppen erwartet werden kdnnen, im Hinblick auf die Bildung einer kritischen Anord-
nung untersucht /RAD 04/ /BEC 04a/ /BEC 04b/. Dabei zeigte keine der untersuchten
Konfigurationen bei Berucksichtigung der ggf. im Behalter vorgesehenen Neutronen-
absorber einen Neutronenmultiplikationsfaktor oberhalb der zuldssigen Grenzwerte. Da
bei einigen Konfigurationen die Einhaltung des Grenzwertes fir den Neutronenmultipli-
kationsfaktors nur mit vorhandenem Neutronenabsorber mdglich ist, wurde auch die
Moglichkeit einer fehlerhaften Bestlickung eines Behalters mit Neutronenabsorbern
bzw. des Fehlens der Neutronenabsorber aufgrund von Nachlassigkeiten in der Quali-
tatskontrolle bei Herstellung oder Beladung des Behalters untersucht. Die Wahrschein-
lichkeit des Fehlens oder eines fehlerhaft eingebrachten Neutronenabsorbers wurde
jedoch als zu gering abgeschatzt, als dass dies in der weiteren Sicherheitsanalyse zu
berticksichtigen ware /MCC 08/. Zusatzlich wurden weitere verschiedene Szenarien,

die zu einer mdglichen Kritikalitat fihren kénnten, im Hinblick auf ihre Eintrittswahr-
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scheinlichkeit untersucht. Dazu wurden zum einen qualitative Argumentationen ge-
nutzt, um solche Szenarien zu entwickeln /MCC 08/, zum anderen wurde eine syste-
matische Evaluierung mdglicher Ablaufe mittels sog. Ereignisbaum-/Fehlerbaum-
Analysen durchgefiihrt /BEC 04/. Im letzteren Fall wurden u. a. Eintrittswahrscheinlich-
keiten fur die betrachteten Szenarien und die Wahrscheinlichkeiten zur Bildung einer
kritischen Konfiguration abgeleitet. Auch hier wurde fur den Zeitraum von bis zu 10 000
Jahren nach Verschlielen des Endlagers kein Ereignisablauf gefunden, der mit einer
Wahrscheinlichkeit gréRer als 10 zu einer Kritikalitét fithrt. Dabei wurden Degradati-
onsszenarien inklusive sogenannter ,early failure Modelle flr die Einlagerungsstre-
cken, der sogenannten ,Drip shields® und der verschiedenen Behalter, Degradations-
szenarien fur die verschiedenen Abfallformen, die chemischen und physikalischen Be-
dingungen innerhalb und auRerhalb (im Nahfeld) der Behalter, sowie die thermo-
hydrologischen Bedingungen des Endlagers einschliellich méglichem Nuklidtransport

einbezogen.

Kritikalitatssicherheit von Behaltern mit Brennelementen einiger US-amerikanischer
Forschungsreaktoren wurde z. B. in /KIM 07/ untersucht. Die unterstellten Szenarien
sind dabei so allgemein gehalten, dass sie und die ermittelten Resultate sowohl auf
den Transport und die Lagerung als auch auf die Endlagerung der Behalter Ubertragen
werden kénnen. Dabei wurde Brennstoff mit einer Anreicherung von 20,6 Gew.-% bzw.
93,2 Gew.-% 2*U in Brennelementbiichsen mit 20 bis 30 Brennelementen, d. h. mit
insgesamt etwa 9 kg bis 32 kg spaltbaren Materials (**°U) betrachtet. In den Szenarien
wurde das Auflésen bzw. Zerstoren der Brennstoffmatrix bei intakter mit Wasser geflu-
teter Brennelementblchse oder im trockenen Zustand unterstellt, wobei die mechani-
schen Strukturen der Brennelementpositionen je nach Szenario als intakt oder als auf-
geldst bzw. zerstért angenommen wurden. Zusatzlich zu einer einzelnen Brennele-
mentblichse wurde auch ein generischer Transportbehalter mit sieben bzw. neun
Brennelementblchsen unter der Annahme einiger der zuvor diskutierten Szenarien

untersucht.

Die untersuchten, konservativen teils hypothetischen Szenarien in /KIM 07/ ergaben in
allen Fallen Neutronenmultiplikationsfaktoren von ks < 1,0. Lediglich in einem Fall,
gefluteter Behalter mit aufgeldstem Brennstoff der reaktivsten Zusammensetzung und
der groRten Brennstoffmasse im angenommenen Brennelementbehalter, wurde ein
Multiplikationsfaktor geringfligig tUber 0,95 ermittelt. Hier ist allerdings anzumerken,

dass in /KIM 07/ lediglich ein Teil der denkbaren Szenarien untersucht wurde.
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Des Weiteren zeigt /KIM 07/, dass eine Validierung der vorgenommenen Analyse ins-
besondere flir die nicht gefluteten Konfigurationen nur schwer durchzufiihren ist. Un-
tersuchungen zur Ahnlichkeit zweier ausgewahlter Konfigurationen und einiger potenti-
ell geeigneter Experimente aus dem International Handbook of Evaluated Ciriticality
Safety Benchmark Experiments /NEA 04/ mittels der Werkzeuge TSUNAMI und
TSUNAMI-IP aus dem SCALE-Paket /SCA 05/ zeigten, dass keines der untersuchten

Experimente eine hinreichende Ahnlichkeit zu den betrachteten Szenarien aufweist.

Zusatzlich zu maoglichen kritischen Konfigurationen in einem Endlagerbehalter wurden
im Rahmen des Yucca Mountain Project Moglichkeiten zur Bildung kritischer Anord-
nungen aulerhalb der Behalter nach deren Degradation betrachtet. Eine solche Analy-
se wird z. B. in /NIC 08/ diskutiert. Sie betrachtet vor allem die mdglichen Ausbrei-
tungspfade des Brennstoffs nach der Degradation des Behalters und berlcksichtigt
verschiedene Konfigurationen mit Akkumulation von Brennstoff im Wirtsgestein aulRer-
halb des Behalters. Dazu wird neben in Glas eingeschmolzenen HLW auch Brennstoff
aus Test- bzw. Forschungsreaktoren mit einer Anreicherung von 20 Gew.-% #°U be-
trachtet. Als Szenario wird unterstellt, dass das eingelagerte Uran nach Wasserzutritt in
den Behalter ausgewaschen wird und sich am Boden der Einlagerungsstrecke unter-
halb des Behalters ansammelt. In Abhangigkeit der Wahl der geologischen und geo-
chemischen Parameter kdnnen so in einzelnen Fallen Mengen und Konzentrationen an
Uran akkumuliert werden, die kritische Anordnungen ergeben kénnen. Diese bedingen
teils sehr konservative Annahmen fir die Werte der verschiedenen geologischen bzw.
geochemischen Parameter, sodass in allen dieser Falle spezifische Wertekombinatio-
nen der relevanten Parameter vorliegen, die in /NIC 08/ als sehr unwahrscheinlich bzw.
als praktisch ausgeschlossen eingeschatzt werden. Auf dieser Basis wurde so auch die

Bildung einer kritischen Anordnung als entsprechend unwahrscheinlich eingeschatzt.

Neben der Kritikalitatssicherheit wurden im Rahmen des Yucca Mountain Project auch
maogliche Risiken fur die Integritdt des Endlagers aufgrund mdglicher kritischer Ex-
kursionen diskutiert /DOE 08/. Dazu wurden zum einen Abschatzungen zu deren Ein-
trittswahrscheinlichkeiten, zum anderen Abschatzungen zu deren moglichen Auswir-
kungen auf das Endlager betrachtet. Dazu gibt z. B. /RAH 03/ Abschatzungen der zu
erwartenden Dosis im Endlager aufgrund einer postulierten Exkursion in einem der

Abfallgebinde an.
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5.8 Zusammenfassung

Im Rahmen der durchgeflihrten Literaturrecherche wurden internationale Arbeiten der
letzten Jahre zur Kritikalitatssicherheit bei der Endlagerung abgebrannter Kernbrenn-
stoffe aus kommerziellen Leistungsreaktoren und Forschungsreaktoren zusammenge-
fasst. Als wesentliche Quellen erwiesen sich dabei die seit 2008 in einigen Landern
gestellten Genehmigungsantrage zur Errichtung von Endlagern fir abgebrannte Kern-
brennstoffe. Hierzu gehoéren Finnland, Schweden und die USA, wenn auch in den USA
der vorgesehene Endlagerstandort bereits wieder aufgegeben wurde. Auch in weiteren
Landern, vor allem Frankreich und GroRbritannien, wurden von den jeweiligen mit der
Endlagerungsforschung befassten Institutionen die durchgefiihrten Arbeiten in umfang-

reichen Berichten zusammengefasst.

Insgesamt zeigt die durchgeflihrte Studie eine gewisse Bandbreite in den landerspezi-
fischen Vorgehensweisen zur Gewahrleistung der Kritikalitatssicherheit in der Nach-
verschlussphase eines Endlagers. Diese reichen von deterministischen Kritikalitats-
ausschlissen bis hin zu Risiko-basierten Bewertungen einer moglichen Kritikalitat.
Dementsprechend unterscheiden sich auch die Gewichtungen und der jeweilige Stand

der Forschungsarbeiten von Land zu Land:

In Finnland und Schweden verfolgt man den Ansatz, mégliche Degradationsszenarien
in der Nachverschlussphase und deren Auswirkungen auf die Reaktivitat der Behalter
in die Erstellung der Beladekurven der Behalter zu berlcksichtigen. Auf diese Weise
wird versucht, auch die Nachverschlussphase des Endlagers in der Kritikalitatssicher-
heitsanalyse der Behalter zu erfassen und so die Langzeitkritikalitatssicherheit zu ge-
wabhrleisten. Nationale Studien zu Eintrittswahrscheinlichkeiten und mdéglichen Konse-
quenzen einer Kritikalitat in der Nachverschlussphase wurden in diesen Landern bis-

lang nicht in gréRerem Umfang durchgeflhrt bzw. publiziert.

Aufgrund der Wiederaufarbeitung von abgebrannten Kernbrennstoffen in Frankreich
und GroRbritannien wurden in diesen Landern die Forschungsaktivitaten zu einer mog-
lichen Kritikalitat unter Endlagerbedingungen verstarkt auf die Endlagerung von hoch-
radioaktiven Abfallen aus der Wiederaufarbeitung mit Restmengen an spaltbarem Ma-
terial ausgerichtet. Die direkte Endlagerung abgebrannter Kernbrennstoffe wird aber
dennoch als Option betrachtet und untersucht. Neben der Kritikalitatssicherheit der
Behalter bzw. Abfallgebinde wurden in diesen Landern auch weiterfihrende Unter-

suchungen zu deren Verhalten in der Nachverschlussphase durchgefihrt. Insbesonde-
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re britische Arbeiten beinhalten weitgehende Analysen zu Eintrittswahrscheinlichkeiten
und Konsequenzen einer Kritikalitdt unter Endlagerbedingungen. Dies ist durch den
britischen Ansatz einer Risiko-basierten Bewertung von Ereignissen begriindet. Hier
steht nicht der grundsatzliche Ausschluss einer Kritikalitat im Vordergrund, sondern die
Reduzierung des Risikos, also der Kombination aus Eintrittswahrscheinlichkeiten und

Konsequenzen, auf ein akzeptables Mal3.

Der in den USA bei dem ehemaligen Endlagerkonzept in Yucca Mountain verfolgte
Ansatz wies aufgrund der geplanten Einlagerung ohne Verfillung der Einlagerungstre-
cken bestimmte Eigenschaften auf, die in den in Europa verfolgten Konzepten nicht
vorhanden sind. Die entsprechenden Arbeiten zur Kritikalitdtssicherheit beinhalten um-
fangreiche Studien zur Degradation der Behalter und des eingelagerten Kernbrenn-

stoffs sowie zu Eintrittswahrscheinlichkeiten und Konsequenzen einer Kritikalitat.
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