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ZUSAMMENFASSUNG

Der vorliegende Bericht befaBt sich mit drei verschiedenen Fragen zur
Kritikalitatssicherheit im Endlager Konrad, die nach Ansicht des Gut-
achters im Rahmen des Planfeststellungsverfahrens bisher noch nicht

ausreichend beantwortet worden sind.

Zur HKritikalitatssicherheit in der Betriebsphase wurden deshalb Rech-
nungan fir zementierte plutoniumhaltige Abfille in GroBcontainern
durchgefiihrt. Die Ergebnisse zeigen, dafl unter diesen Randbedingungen
der wvon den Grenzwerten festgelegte Sicherheitsabstand hinreichend
groB ist, um einen Kritikalitdtsstorfall in der Betriebsphase des

Endiagers ausschlieBen zu kdnnen.

In gleicher Weise wurde verfahren, um die Anwendbarkeit des "PTB-
Summenkriteriums" flir die Massenbegrenzung von Spaitstoffgemischen
zu verdeutlichen. Flr ein UOQO3/PuOz-Gemisch In einer Zementmatrix
wurden bei verschiedenen U:Pu-Verhditnissen die kleinsten Kritischen
Kugelmassen berechnet und mit den sich nach der Summenformel ergeben-
den Werten verglichen. Hierbei zeigt sich, daB der Sicherheitsabstand
zur kritischen Masse in allen untersuchten F3llen den Faktor 10 (Gber-

steigt.

Zur Validierung der eingesetzten Rechenverfahren am Materialgemisch
Beton wurden Kkritische Experimente mit Plutoniumnitratiésung und
Beton- bzw. Wasserrefiektor nachgerechnet. Ein Vergleich der Rechen-
ergebnisse zeigt, daB die Multiplikationsfaktoren flr betonrefiek-
tierte Systeme gegeniber den Experimenten mit Wasserreflektor um
1,5 bis 2,0 % liberschitzt und somit konservativ berechnet wurden.



VORBEMERKUNG

Nach den wvon der PTB herausgegebenen '"voriaufigen Endlagerungsbe-
dingungen" /PTB 87/ sind filir thermisch spaltbare Radionuklide pro
Abfallgebinde Grenzwerte vorgesehen, die bis zu 45 % der kieinsten
kritischen Kugelmassen (bei Wassermoderation und Reflexion) des je-
weiligen Nuklids zulassen. AuBerdem besteht eine Konzentrationsbe-

schrankung auf 50 g Spaltstoff pro 100 | Abfalivolumen.

Gemessen an den bisher Ublichen Grenzwerten fir Spaltstoffreste in
Abfallgebinden (z.B. 15 g pro 200 {-FaB nach ASSE-Bedingungen) er-
scheinen die neuen Grenzwerte der PTB relativ hoch angesetzt. Damit
soll allerdings nicht einer Endlagerung von Reststoffen Vorschub
geleistet werden, deren Rlckgewinnung zwar technisch mdglich wére,
aber wirtschaftlich hnicht sinnvoll erscheint. Vielmehr will die PTB
als Betreiber des Endlagers den Abfallverursachern in ihrem Bemihen
entgegenkommen, durch verbesserte Konditionierungstechnik das Ab-
fallvolumen so weit wie mdglich 2u reduzieren. Dabei diirfen jedoch
auch in Bezug auf die Kritikalitdtssicherheit keine Abstriche erfolgen.

Um die Mdglichkeit eines Kritikalitdatsstérfalles im Endlager zu
untersuchen, sind deshalb Berechnungen fur verschiedene, z.T. extrem
konservative Stdrfallszenarien durchgefihrt worden /GMA 84 - GMA 87,
BER 87/.

Aufgrund dieser Analysen, deren Ergebnisse auch in den Grenzwerten
ihren Niederschlag fanden, vertritt im Genehmigungsverfahren Konrad
die Antragstellerin (PTB) die Ansicht, daB ein Kritikalitdtsstérfall
im Endlager praktisch auszuschlieBen ist und dafl daflir hinreichende

Nachweise erbracht worden sind.

Der von der zustidndigen Genehmigungsbehérde beauftragte Gutachter
(TUV Hannover) sieht unter Einbeziehung méglicher Fehlerursachen bei
der Konditionierung und Kontrolle der Abfédlle die vorgelegten Sicher-
heitsnachweise als noch nicht ausreichend an. Insbesondere kann nach
Ansicht des Gutachters von der Einhaltung des Konzentrationsgrenzwer-
tes kein Kredit bei Grof3containern genommen werden, die direkt mit

einem Gemisch aus Abfdlien und Zementmatrix beflillt werden.



Ein weiterer Kritikpunkt der Gutachter ist das von der PTB entwickelte
Summenkriterium zur optimalen Ausschdpfung des Grenzwertes bei Vor-
liegen eines Gemisches aus verschiedenen spaltbaren Radionukliden
/BER 87/. Da eine solche Vorgehensweise nicht der in der Kritikali-
tdtssicherheit dblichen Praxis entspricht, muf3 nach Ansicht des Gut-
achters nachgewiesen werden, daB auch der denkbar ungilnstigste Fall
berlcksichtigt worden ist.

SchiieBlich solt in einem weiteren Arbeitspunkt gezeigt werden, daf die in
den Kritikalitdtsanalysen eingesetzten Rechenmethoden und Daten an
Experimenten verifiziert wurden, die mit den in einem Abfallgebinde

vorliegenden Stoffgemischen vergleichbar sind.

Ziel des vorliegenden, im Auftrag der PTB ersteliten Berichtes ist es, zu
den vom Gutachter erhobenen Bedenken 2zusadtzliche Sicherheitsnachweise
zu erbringen.



1. KRITIKALITATSSICHERHEIT IN DER BETRIEBSPHASE DES END-
LAGERS KONRAD

Bei GrofBcontainern, die ohne vorheriges Einbringen der Abfille in
Fasser direkt beflilit werden , betrdagt fur Pu-239 der vorlaufige
Grenzwert 220 g pro Container. Aufgrund der nun vorgesehenen Kon-
ditionierungsverfahren flr Abfalie mit hoheren U- und Pu-Gehalten

wird flr die folgenden Betrachtungsn wvon zementierten Abfillen aus-

gegangen.
Um in verfestigtem Beton als Moderator- und Reflektormedium eine
kritische Anordnung mit Pu-239 zu erzeugen, sind nach den durchge-
fihrten Berechnungen <ca. 4 kg erforderlich (Rechenergebnisse und
Randbedingungen s. Anhang 1).

Um dies zu erreichen miif3te

1. die bestehende Massenbegrenzung um das 18-fache U{berschritten

werden,

2. gleichzeitig die bestehende Konzentrationsbegrenzung um mehr als das

10-fache Uberschritten werden.

Unterstellt man dagegen optimale Wassermoderation, so verringert sich bei

einem weiterhin vorhandenen Betonreflektor allerdings die kleinste
kritische Kugelmasse auf 420 g Pu-239 (s. Anhang |). Aufgrund der
qualitatssichernden MaBBnahmen bei der Konditionierung der Abfille
kann jedoch das unbeabsichtigte Entstehen einer solchen Anordnung,
die unter den gegebenen Randbedingungen den denkbaren Extremfali dar-

stellt, ausgeschlossen werden.

Unterstelit man eine Verteilung der Spaltstoffmenge wvon 4 kg auf
beispielsweise 4 Container, so miif3iten auch hier noch die Grenzwerte in
jedem einzelnen Abfaligebinde deutlich Uiberschritten werden (4,5-fache
Masse); dies wilirde ein Versagen samtlicher KontrollmaBnahmen voraus-
setzen. AuBerdem miiBten die einzelnen Teilmassen so in der N&dhe der
Containerwdnde lokalisiert sein, daB sie sich durch Stapelung der

Container zu einer (Uber-)kritischen Masse ergidnzen kdénnten.



Aus der am Beispiel des Pu-239 durchgefiihrten Betrachtung ist ersicht-
lich, daB der von den Grenzwerten und Konditionierungsvorschriften her
festgelegte Sicherheitsabstand zu den kritischen Massen und Konzen-
trationen hinreichend groB8 ist, um bei Containern mit zementierten
schwachaktiven Abfidllen einen Kritikalitdtsstérfall im praktischen Betrieb
des Endlagers auszuschlieBen. Damit ist auch die Frage nach der Not-

wendigkeit eines Kritikalitdtsalarmsystems im &ndlager zu verneinen.



2. GRENZWERTE FUR NUKLIDGEMISCHE VON VERSCHIEDENEN SPALT-
BAREN STOFFEN IN ABFALLGEBINDEN

Flr den Fall, daB8 Abfallgebinde ein Gemisch aus verschiedenen spaltbaren
Radionukliden enthaiten, hat die PTB {(ber eine Rechenvorschrift
("Summenformel") einen variablen, der jeweiligen Nuklidzusammensetzung
angepaften Grenzwert vorgegeben /BER 87/. Um dissen Wert zu er-
mitteln, ist flr jedes in einem Abfallgebinde vorliegende spaltbare
Nuklid der Quotient aus wvorhandener Masse urd Einzelgrenzwert des
Nuklides zu bilden. Die Summe aller so berechneten Massenverhiitnisse

muf3 flr ein Abfallgebinde immer einen Wert < 1 aufweisen:

M,
i

o

Masse des i-ten Nuklides
<1

|

Kritikalitdtsgrenzwert des i-ten Nuklides

Um die Gewahrleistung der Kritikalitdtssicherheit durch den in dieser
Weise variabel gestalteten Grenzwert nachzuweisen, sind bereits Kriti-
kalitdtsrechnungen flir U/Pu-Oxidgemische bei optimaler Wassermoderation
und Reflexion durchgefiihrt worden /GMA 86/. Von dem im Rahmen des
Planfeststellungsverfahrens beauftragten Gutachter werden diese
Rechnungen noch nicht als ausreichender Nachweis angesehen. Deshalb
wurden im Auftrag der PTB weitere Rechnungen dazu durchgefiihrt.

Es ist grundsatzlich festzustellen, daB es in der Kritikalitdtssicher-
heit nicht der (blichen Praxis entspricht, die kritische Masse flir ein
Nuklidgemisch durch eine lineare Beziehung aus den (kritischen) Ein-
zelmassen dieser Nuklide zu ermitteln. Nachrechnungen fir ein U/Pu-
Gemisch haben zwar gezeigt, daB die Abweichungen zwischen Summenfor-
mel und expliziter Rechnung mit einem SN-Programm maximal * 2 § be-
tragen /GMA 86/, ein Nachweis flr die allgemeine Gliltigkeit dieser
Beziehung diirfte aber schwer zu erbringen sein. Wird jedoch ein aus-
reichend groBer Sicherheitsabstand zwischen den nach der Summenformel
berechneten Grenzwerten und den tatsdchlichen kritischen Massen ein-
kalkuliert, so Iist die Anwendung einer Ilinearen N&herungsformel

sicherheitstechnisch vertretbar.



Um im vorliegenden Fall den Sicherheitsabstand am Beispiel des U/Pu-
Gemisches aufzuzeigen, sind Rechnungen filir zementierte Abfaligebinde

durchgefiihrt worden (Anhang I!).

Danach liegt die kleinste kritische Kugeimasse je nach Pu-239-Anteil
zwischen 4,2 kg (fur 100 % Pu, 0 % U) und 7,8 kg (fur 0 % Pu, 100 % U),
wadhrend die nach der Summenformel berechneten Grenzwertez zwischen
0,22 und 0,35 kg liegen. Auf der Basis zementierter Abfille gibt sich
daraus ein Massensicherheitsfaktor < 0,1, der damit deutiich unter

dem Ublichen Wert von 0,45 liegt.
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3. VERIFIKATION DER RECHENVERFAHREN

Die Validierung der Rechenverfahren durch MeBdaten ist fiir den Einsatz
im Rahmen von Genehmigungsverfahren bei kerntechnischen Anlagen eine
wichtige Voraussetzung /GRS 85/. So ist auch das in den Analysen zur
Kritikalitdtssicherheit im Endlager Konrad verwendete Programmsystem
SCALE /SCA 80/ durch Nachrechnung verschiedenster Kritikalitdtsexperi-
mente verifiziert worden. Eine Zusammenstellung wvon Kritikalitats-
benchmarks flir Plutonium-Systeme, die mit SCALE und ENDFB-IV-Daten
nacngrechnet wurden findet sich z.B. in /EAS 84/.

Bei den Experimenten mit homogenen Spaitstoff-Moderator-Gemischen
Uberwiegen Kkritische Anordnungen von hochangereicherten Spaltstoff-
16sungen (Plutoniumnitrat, Uranyinitrat) mit Wasserreflektor. Daneben
wurden in einigen Versuchsreihen auch Stahl, Beton und Holz als
Reflektormaterialien eingesetzt. Da speziell flr Spaltstoff-Beton-Gemische
keine experimentellen Kritikalitdtsdaten wvorliegen, wurden betonre-
flektierte Systeme flir die wvom Gutachter geforderten Verifikations-

rechnungen ausgewdhlt.

Experimentell ermittelte Kritikalitdtsdaten flr Plutoniumnitratiésung in
Kugelgeometrie mit duBerem Betonreflektor sind in /LLO 66/ und /DUR 78/
angegeben. Kritikalitdtsexperimente an &hnlichen Systemen in zylin-
drischer Geometrie sind in /BRU 64/ beschrieben. In der Tabelle 1 sind
die wichtigsten Kenndaten der Experimente und die Ergebnisse unserer
Nachrechnungen zusammengestellt. Weitere Spezifikationen der Versuchs-

anordnungen finden sich Im Anhang lil.

Alle Kritikalitdtsberechnungen sind mit dem Programmsystem SCALE und
der 27-Gruppen-Bibliothek durchgefihrt worden. Die Experimente 1 bis 7
(Kugelgeometrie) wurden jeweils mit dem SN-Code XSDRNPM und
mit dem Monte-Carlo-Code KENO-1V berechnet. Die Experimente 8 bis 11
(endlicher Zylinder mit radialem Reflektor) wurden mit KENO-IV nach-

gerechnet.
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Die Falle 3, 4, 10 und 11 sind Anordnungen mit voliler Wasserreflexion.
Sie sollen als Vergleichswerte dienen, da die neutronenphysikalischen
Moderator- und Reflektoreigenschaften wvon Wasser als gut verifiziert
vorausgesetzt werden diirfen. Der Vergleich von Rechenergebnissen fur
gleiche Spaltstoffsysteme mit den unterschiedlichen Reflektoren Wasser
bzw. Beton ermdglicht so eine Aussage uUber die Qualitit der rechne-

rischen Behandlung des Materialgemisches Beton.

Wie aus den Ergebnissen in Tabelle 1 (letzte Spalte) ersichtlich ist,
werden die Systeme mit Betonreflektor in der Nachrechnung durchwegs
tiberschatzt. Die Abweichungen im berechneten keff betragen gegeniber
dem (experimentellen) Sollwert von 1,0 zwischen + 2,5 % und + 4,4 %. Bei
den vergleichbaren Systemen mit Wasserreflektor liegt der berechnete
keff-Wert um maximal 1,8 $ zu hoch. Damit zeigen die hier durchge-
fiihrten Nachrechnungen flr betonreflektierte Werte einen einheitlichen

Trend zur konservativen Seite hin.
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Tabelle 1:
Ergebnisse der Verifikationsnachrechnungen; der experimentell er-
mittelte Wert betrigt keff = 1,0
Fall System Spaltstoff H : Pu  Reflektor, Rechen~- Rechnung:k ££
Nr. Dicke verfahren k + 10°
eff
1 Pu-Nitrat- 75 g Pu/l 340 Beton, SV 1,0337
Lésung, Kugel 4,6 % Pu-240 28,6 cm M.C 1,0341
¢ 29,2 cm + 0,0052
2 =t 236 g Pu/l 100 Beton, 5 1,0374
4,6 % Pu~240 28,6 cm Mc. 1.0440
+ 0,0050
3 - 74,5 g Pu/l 344 Wasser SN 1,0157
4,6 % Pu-240 30 cm
4 ~ta 269 g Pu/l 87 Wasser SN 1,0161
4,6 % Pu=240 30 cm
5 Pu-Nitrat- 36,6 g Pu/l 651 Beton, S 1,0303
Losung, Kugel 4,6 % Pu-240 25,4 cm Mgc. 1,0284
¢ 35,6 cm + 0,0051
6 -tta 35,5 g Pu/l 684 Beton, S 1,0246
4,6 % Pu-240 10,2 cm mc. 1,0262
+ 0,0054
7 == 45,2 496 Beton, S 1,0255
4,6 % Pu-240 10,2 cm e, 1,0169
+0,0052
8 Pu-Nitratldé- 47,0 g Pu/l 535 Beton M.C. 1,0140
sung,Zylinder 1,48 % Pu-240 40 cm + 0,0051
¢ 29,4 cm radial
9 -a 37,5 g Pu/l 662 Beton M.C. 1,0181
1,48 % Pu-240 40 cm * 0,0055
radial
10 -t 44,7 g Pu/l 561 H20 M.C. 0,9986
1,48 % Pu-240 40 cm + 0,0050
radial
11 =M= 38,0 g Pu/l 662 -t M.C 1,0157
1,48 % Pu-240 + 0,0055
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Anhang 1:

1. Berechnung der kleinsten kritischen Kugelmasse fiir eine_homogene

Verteilung von Plutonium in_einer Betonmatrix

Randbedingungen

Spaltstoffzone als homogenes Gemisch von Pu-2380, und Beton; Kugel-

geometrie Reflektorzone 50 cm Beton
Betonzusammensetzung:

Zu diesen Berechnungen wurden die WQ-Daten flr das Materialgemisch
"ORCONCRETE" der SCALE-27-Gruppen-Bibliothek mit folgender Mate-~
rialzusammensetzung (in Gew. %) verwendet.

41,02 % Sauerstoff
32,13
17,52
3,45

%
% Calcium
%
%
3,26 % Magnesium
%
%
%
%

Kohlenstoff

Sitizium

1,08
0,78
0,11
0,03

Aluminium
Eisen
Kallum
Natrium

Gesamtdichte 2,3 g/cm3
Der Wasseranteil betrédgt 0,056 % entsprechend 128 [/m3 Beton.

Flr wverschiedene Dichten von Pu wurde der kritische Kugelradius unter
den oben angegebenen Randbedingungen berechnet. Die Rechnungen
wurden mit dem Programmsystem SCALE bei Verwendung der Sequenz
CSAS1 und der 27-Gruppen-Wirkungsquerschnittsbibliothek durchgefihrt.
Die Rechenergebnisse flir den kritischen Kugelradius der Spaltstoffzone,

das entsprechende Volumen und die Spaltstoffmasse sind in Tabelle A.1
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zusammengestelit. In Bild A.1 ist die kritische Kugelmasse Uber Spalt-
stoffdichte aufgetragen. Die kritische Kugelmasse erreicht bei einer
Konzentration von 12 g Pu/l den kleinsten Wert von 4,16 kg.

2. Kritsche Kugelmasse fur ein homogenes PuO, Wasser-Gemisch mit

Betonrefiekior

Randbeding:incen:

Optimale Pu~Konzentration von 30 g/l; 100 % Pu-239; 50 cm Betonreflektor
("ORCONCRETE")

Rechenverfahren:

SCALE-CSAS1, 5,,-Code, 27-Gruppen-Wirkungsquerschnitte

N
Ergebnis:

Aus dem mit 14,92 cm berechneten kritischen Kugelradius fir die Spalt-

stoffzone ergibt sich eine kritische Masse von 417,4 g Pu.
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Tabelle A. 1:

Kritikalitdtsberechnungen zur  Ermittlung der kleinsten kritischen

Kugelmasse bei homogener Verteilung von Pu-239 O, in einer Zementmatrix

Spaltstoffdichte krit. Kugelvol. Kritische Masse
in g/cm?3 in 1 in kg Pu
0,005 1612 8,058
0,007 727,7 5,094
0,010 427,8 4,278
0,012 346,9 4,163
0,02 233,8 4,676
0,03 189,4 5,683
0,05 156,4 7,822
0,1 125,7 12,47
0,2 97,31 19,46
0,5 59,18 29,59
1,0 33,84 33,84
2,0 15,65 31,30
5,0 3,904 19,52
7,0 2,126 14,88

10,11 1,039 10,51
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Anhang 1

Kritikalitdtsrechnungen zur Summenformel fur Nuklidgemische spaltbarer
Staoffe

Um bei der Anwendung des "Summenkriteriums zur Massenbegrenzung spalt-
barer Radionuklide" den Sicherheitsabstand hinsichtlich der kritischen
Massen zu wverdeutlichen, wurden fir ein Nuklidgemisch aus Uran und
Plutonium die jeweils kieinsten kritisthenn Massen bei verschiedenen
Massenverhéltnissen (U:Pu) berechnet. Dabei wurden folgende Annahmen

getroffen:

- Spaltstoff als Oxid, Plutonium als 100 % Pu-239, Uran als 95 % U-235,
5 % U-238;

- homogene Verteilung des Spaltstoffes In Beton ("ORCONCRETE"),

Kugelgeometrie, 50 cm Betonreflektor)
Rechenverfahren:

S,,-Code, SCALE CSAS1, 27-Gruppen-Wirkungsquerschnitte

N

Bei jeweils vorgegebenem U:Pu-Verhidltnis wurde in mehreren Rechenldufen
die optimale Spaltstoff-Konzentration ermittelt. Die Ergebnisse sind in der
nachfolgenden Tabelle A.2 zusammengefaf3t. Zum Vergleich sind auch die

nach der Summenformel berechneten Grenzwerte angegeben.
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Tabelle 2.A:
Kleinste Kkritische Kugelmassen, berechnet fir Pu-2390,/U(85/5)02

homogen in einer Zementmatrix verteilt, bei voller Betonrefiexion

Schwermetall- Massenverh. Kritische Masse zuldssiger Grenzwert
dichte in g/cm3 U/Pu in kg SM nach /BER 87/ kg SM

0,012 0/100 4,16 0,220

0,015 10/90 4,43 0,228

0,015 20/80 4,63 0,238

0,015 40/60 5,11 0,258

0,020 60/40 5,83 0,283

0,020 80/20 6,63 0,313

0,025 100/0 7,81 0,350
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Anhang it

Nachgerechnete kritische Experimente

Die in Kapitel 3, Tabelle 1 unter den Nummern 1 bis 7 aufgefiihrten
kritischen Experimente sind in /LLO 66/ verdéffentlicht. Die Fille 5 bis 7
erscheinen auBerdem in /DUR 78/ als Benchmark 20 bis 22. Dizser Daten-
sammiung ist auch das Bild A.2 entnommen, das eine schemeaiizche Dar-
stellung des Spaltstofftanks mit Reflektor zeigt. Neben den in Kap. 2
angegebenen Spezifikationen wurden foigende Materialdaten in den Rech=-

nungen verwendet:

Behélterwand aus Edelstahl, Dichte 7,93 g/cm3

Element Anteil in Gew. %
Fe 74,0
Cr 18,0
Ni 8,0

Betonreflektor, Dichte 2,35 g/cm3

Element Anteil in Gew. %
Mg 1,309
Al 6,393
Ca 7,390
Fe 5,295
K 1,204
Mn 0,102
Si 25,662
H 1,237 entspr. 261,6 Hy0 pro m3 Beton
Na 0,186

0 51,207
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Die unter den Nummern 8 bis 11 nachgerechneten kritischen Experimente
sind in dem CEA-Bericht /BRU 64/ beschrieben. Das Kernstlick der experi-
mentellen Anordnung ("ALECTO") bestand aus einem zylindrischen Tank
von 300 mm Durchmesser und 3 mm Wandstirke zur Aufnahme der Spait-
stoffidsung. Der Reflektor wurde um die Mantelflaiche des senkrecht
stehenden Zylinders herum aufgebaut; durch schrittweise Anndherung
wurden in den kritischen Experimenten der Flussigkeitsspiegel der
Spaltstoffidsung und die Oberkante des Reflektors auf gleiche Hdhe ein-
gestellt.

In der Rechnung verwendete Materialdaten:

Edelstahl SS 304 (Standardmaterial der SCALE-WQ-Bibliothek)

Betonreflektor, Dichte 2,22 g/cm3

Element Anteil in Gew. %
¢] 48,50
Si 17,90
c 4,20
0,50 entspr. 100 1 Hp0 pro m3 Beton
Fe 1,10
Al 3,30
Ca 20,90
5 0,55
Mg 1,25
Mn 0,10
Na 0,30

K 0,05





