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Die Mission des Programms Nukleare Sicherheitsforschung besteht in der
Grundlagen- und angewandten Forschung zum Schutz von Mensch und Um-
welt vor den Risiken der Nutzung der Kernenergie. Dabei werden sowohl ge-
genwartige als auch kinftige Szenarien der Energieumwandlung betrachtet.
Daruber hinaus wird die Expertise fur die Prozesssimulation und -optimierung
in anderen Industriezweigen eingesetzt.

Die FE-Vorhaben sind auf die Bewertung und Minderung der Risiken aus dem
Brennstoffkreislauf der Kerntechnik konzentriert und hier insbesondere auf die
Altlasten des Uranerzbergbaus, auf die Energieerzeugung im Kernreaktor und
auf die Entsorgung nuklearer Abfalle. Dieses wissenschaftliche Profil ist das
Ergebnis der konsequenten Umsetzung der Voten und ausdrticklichen Emp-
fehlungen des Wissenschaftsrats bei den Evaluierungen des FZD.

Die Entwicklung und Validierung von Simulationswerkzeugen fir die Prozess-,
Storfall- und Langzeitsicherheitsanalyse, mit dem Schwerpunkt auf fortge-
schrittenen thermo- und fluiddynamischen Berechnungsverfahren, stellt eine
methodische Klammer fir die Programmthemen Radiodkologie, Reaktorsi-
cherheit und Thermofluiddynamik dar.

Wichtigste Ergebnisse

Radiodkologie

Ziel der Forschungen ist es, zum besseren Verstandnis des Verhaltens von
Actiniden und langlebigen Radionukliden in der Umwelt beizutragen und die
dominierenden Prozesse auf molekularer Ebene aufzuklaren. Bei den Betrach-
tungen ist besonders zu berticksichtigen, dass die Actiniden unter den umwelt-
relevanten Bedingungen in Endlager- und Biosystemen sowohl geldst als auch
kolloidal in unterschiedlichen Oxidationsstufen auftreten kénnen. Das Trans-
portverhalten der Actiniden und langlebigen Radionuklide in den Geo- und
Biosystemen wird wesentlich durch ihre Bindungsform unter den entsprechen-
den chemisch-physikalischen und bio-chemischen Bedingungen gepragt.

Die Forschungen in diesem Bereich wurden ab 2008 in den FE-Vorhaben ,Ac-
tiniden (Metalle) in Biosystemen® und ,Actiniden (Metalle) in Endlagersyste-
men*“ konzentriert.

Um den Transport der Actiniden beschreiben zu kdnnen, sind Kenntnisse zur
Sorption dieser Schwermetalle an relevanten Gesteinen und Mineralen not-
wendig. Vergleichend wurde die Sorption des Neptuniums (V) an relevanten
Oxiden (TiO,, SiO,, ZnO) mittels Attenuated Total Reflection Spectroscopy
(ATR) erstmals untersucht. Die Komplexierung erfolgte, unabhangig vom ver-
wendeten Oxid, Uber gleiche innerspharische Komplexe (-Me-O-Np-Bindun-
gen) auf der Oxidoberflache Uber einen weiten pH-Bereich (siehe Abb.).




Experimentelles Aufnahme zeitaufgeldster Infrarotspektren der Np(V/)-
Sorbate an den Oxiden (Beispiel TiO,) bei
umweltrelevanten Konzentrationen.
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Sorption von Neptunium(V) an Oxidoberflachen

Erstmals wurden die Interaktionen von prokaryotischen Archaea mit U(VI) un-
tersucht. Die Untersuchungen zeigten, dass Zellen des acidophilen Crenar-
chaeons Sulfolobus acidocaldarius signifikante Mengen U(VI) binden. Mittels
Rontgenspektroskopie und Laserfluoreszenzspektroskopie wurde eindeutig
nachgewiesen, dass U(VI) im sauren pH-Bereich (1,5-4,5) dominierend durch
organische Phosphatgruppen der Zellwand gebunden wird.

Tongesteine werden als Wirtsformation fiir Nukleare Endlager in Betracht ge-
zogen. Um die Sorption /1/ und die Diffusion von Actiniden und langlebigen
Radionukliden beschreiben zu kdnnen, ist es wichtig, den Einfluss von enthal-
tenen Tonorganika, die aus kleinen organischen Molekilen, aber auch aus po-
lymeren huminsdureartigen Verbindungen bestehen, zu kennen. Es wurde
erstmalig ein Ton-Huminsaure-Assoziat synthetisiert, um die Prozesse der
Wechselwirkung von Tonorganika mit Radionukliden parameterabhangig stu-
dieren zu kénnen /2/. Zur Untersuchung des Einflusses der verschiedenen
funktionellen Gruppen auf die Metallionen-Komplexierung durch Huminstoffe
wurden schwefelhaltige Huminsaure-Modellverbindungen synthetisiert und hin-
sichtlich Elementzusammensetzung, Struktur und Funktionalitat (Vorhanden-
sein von Thiol, Dialkylsulfid- und Disulfid-Gruppen) charakterisiert.

Transmutation

Langlebige radioaktive Abfalle kdnnen durch Beschuss mit schnellen Neutro-
nen in kurzlebigere umgewandelt werden, so dass die Stoffe nur fir Gber-
schaubare Zeitrdume sicher endgelagert werden missen. An der Photoneut-
ronenquelle nELBE /3/ kdnnen die vielfach nur unzureichend genau bekannten
Reaktionsraten schneller Neutronen mit Strukturmaterialien von Kernreaktoren
der IV. Generation sowie von langlebigen minoren Actiniden experimentell be-
stimmt werden. Der Forschungsschwerpunkt liegt auf der inelastischen Streu-
ung schneller Neutronen. In Zukunft soll auch die Spaltung minorer Actiniden
untersucht werden. Dazu sollen in Zusammenarbeit mit dem Institut fir Radio-
chemie diinne Schichten von Actiniden hergestellt werden, an denen die neut-
roneninduzierte Spaltung untersucht werden kann.




Die Experimente an der Photoneutronenquelle nELBE wurden im Jahr 2008
fortgesetzt. Die Intensitat des Neutronenstrahls wurde durch Verbesserung der
StrahlfGhrung am ELBE-Beschleuniger optimiert. Das Energiespektrum der
Neutronen wurde mit Plastikszintillatoren und einer kalibrierten **°U Spaltkam-
mer gemessen, erste Messungen der totalen Neutronenwirkungsquerschnitte
an Aluminium und Tantal sind erfolgt (Bild). Experimente zur inelastischen
Streuung an *®Fe wurden begonnen. Ein internationaler ,Workshop on modern
methods using fast neutrons for research related to the transmutation of nuc-
lear waste® mit ca. 50 Teilnehmern wurde im FZD im Rahmen des Projekts
EFNUDAT ausgerichtet.
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Reaktorsicherheit

Das im Institut fir Sicherheitsforschung entwickelte Reaktordynamik-Pro-
gramm DYN3D steht sowohl fiir die Simulation von Leichtwasserreaktoren
russischer und westlicher Bauart als auch fur Salzschmelzenreaktoren
(GEN-IV) /4/ zur Verfigung. Fur die Erhéhung der Rechengenauigkeit in Ge-
bieten hoher Fluss- und Spektralgradienten sowie fir Reaktoren mit schnellem
Neutronenspektrum wurde eine Mehrgruppenversion von DYN3D in Verbin-
dung mit einer vereinfachten Neutronentransportndherung entwickelt und in
Benchmarks Uberprift /5/. Gekoppelt mit dem Thermohydraulik-Systemcode
ATHLET wurde DYN3D bspw. fir die Analyse von Transienten mit postulier-
tem, vollstdndigem Ausfall der Reaktorschnellabschaltung bei Druckwasserre-
aktoren eingesetzt /6/. Die Analyse dieser ATWS (Anticipated Transient With-
out Scram)-Ereignisse stellt besondere Anforderungen an die Simulation der
inharenten Riuckkopplungsmechanismen. Stand der Technik sind Rechnungen
mit einem Punktmodell des Reaktors. Mit den erhaltenen Ergebnissen stehen
nun genauere 3-D-Analysen zur Verfigung. DYN3D/ATHLET wurde u. a. fir
die Analyse einer Transiente mit Ausfall der Hauptspeisewasserversorgung
der Dampferzeuger und nachfolgendem mechanischen Blockieren aller Steu-
erstabe bei Kernbeladungen mit unterschiedlichem Anteil an MOX-Brennstoff
eingesetzt. Es ist nachzuweisen, dass die Leistung des Reaktors Uber die
Restwassermengen in den Dampferzeugern und die primare Druckentlastung
soweit abgefiihrt werden kann, dass der Druck im Primarkreis den 1,3-fachen
Auslegungsdruck (22,75 MPa) nicht Ubersteigt, bis der Reaktor durch Einspei-
sung von Bor abgeschaltet werden kann. Dabei ist entscheidend, dass die
Reaktorleistung Uber die inharente Ruckkopplung der Dichteabnahme des Mo-
derators auf die Reaktivitat im Verlauf der Transiente ausreichend abgesenkt
wird. Die Rechnungen zeigen (siehe Bild), dass die Druckspitze nach dem
Austrocknen der Dampferzeuger mit zunehmendem Anteil an MOX-Brennstoff
abnimmt. Ursache ist die Spektrumshartung bei MOX als Folge der epithermi-
schen Resonanzabsorption im Pu-240. In allen analysierten Fallen kann der
Druck auch ohne Abschaltung der HauptkihImittelpumpen unter 20 MPa und
damit unter dem maximal zulassigen Druck gehalten werden.
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Mit DYN3D/ATHLET berechneter Primarkreisdruck fiir ein ATWS-Szenarium

Der Reaktordruckbehalter (RDB) ist der Bestrahlung mit schnellen Neutronen
ausgesetzt. Dies fuhrt zu Gitterdefekten /7/, die eine Verschlechterung der me-
chanischen Eigenschaften des Werkstoffs nach sich ziehen und die Lebens-
dauer des Reaktordruckbehalters bestimmen. Im Wesentlichen wird der
Sprod-Duktil-Ubergang zu héheren Temperaturen verschoben. Dies gilt insbe-
sondere fiir bestrahltes Schweilnahtmaterial.

Ein wichtiges Projekt zur Aufklarung dieser Phanomene ist die bruchmechani-
sche Untersuchung von authentischem RDB-Material des stillgelegten KKW
Greifswald. Der Schwerpunkt liegt auf der Ermittlung der temperaturabhangi-
gen Bruchzahigkeit nach dem Master-Curve (MC)-Konzept /8/, dessen charak-
teristischer Parameter die Referenztemperatur T, ist. Im Bild ist die Bruchza-
higkeit von Proben aus den Fiilllagen hinter der SchweiRnahtwurzel darge-
stellt. Im vorliegenden Fall ist die ermittelte Referenztemperatur T, = -20.9°C
fur Proben aus der Tiefenlage 94 mm offensichtlich nicht gultig.
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Bruchzahigkeiten Gber der Priftemperatur und Master Curve (T, = -20.9°C) fiir
2%, 50% und 98% Bruchwahrscheinlichkeit ermittelt an Proben der Fulllagen
der Core-SchweilRnaht (Greifswald Block 1, VVER-440/230)




Das zeigt, dass das MC-Konzept in seiner derzeit angewandten Form u. U. zu
hohe Bruchzahigkeiten bei der Sicherheitsbewertung von Schweiflndhten lie-
fern kann und damit zu nicht konservativer Sicherheitsbewertung fiihren wr-
de. Dies liegt mafigeblich an dem stark inhomogenen Gefiige des Schwei3gu-
tes. Das insgesamt relativ niedrige Niveau der Temperatur T, im Bereich um
-20°C zeigt aber auch, dass die grofdtechnisch durchgeflihrte thermische Aus-
heilung zu einer Erholung der mechanischen Eigenschaften geflhrt hat. Die
Wiederversprédung nach 2 Jahren Betrieb ist sehr gering /9/.

Thermofluiddynamik

An der TOPFLOW-Anlage wurden Experimente zu geschichteten Zweipha-
senstromungen an einem Modell des heilen Strangs eines Druckwasserreak-
tors durchgeflhrt /10/. Dabei wurde die neu entwickelte Drucktanktechnologie
genutzt, die Hochdruckexperimente in dinnwandigen Komponenten erlaubt.
Somit konnten weltweit erstmalig Dampf/Wasser-Strdmungen bei Driicken bis
zu 50 bar und entsprechenden Sattigungstemperaturen von bis zu 264°C Uber
ein groR¥flachiges Fenster beobachtet werden. Insbesondere wurde bei diesen
reaktornahen Bedingungen das sicherheitstechnisch relevante Phdnomen der
Gegenstrombegrenzung untersucht.

Die detaillierten Hochgeschwindigkeitsaufnahmen zeigen bei hohen Leerrohr-
geschwindigkeiten von Wasser und Dampf eine ausgepragte dreidimensionale
Struktur der Zwischenphasengrenzflache: Blasen werden in der Flissigphase
mitgerissen und Tropfen l6sen sich von der Grenzflache ab.

Hochgeschwindigkeitsaufnahme der Gegenstrombegrenzung von Wasser und
Dampf bei 50 bar im TOPFLOW Heifl3strangmodell

Aus den Experimenten wurden die Flutkurven des Heil3strangmodells fir ver-
schiedene Dricke ermittelt /11/. Diese geben den maximal mdglichen Wasser-
durchsatz an, der entgegen dem Gasdurchsatz auf der Flutkurve strémen
kann. Dafir wird eine Darstellung basierend auf dem dimensionslosen Wallis-
Parameter genutzt, bei der der Wasserdurchsatz (L) auf der Abszisse und der




Gasdurchsatz (G) auf der Ordinate abgetragen wird (siehe Bild). Ein Vergleich
mit Angaben flr Rohrleitungen aus der Literatur zeigt trotz der unterschiedli-
chen Geometrie eine gute Ubereinstimmung mit den neuen Ergebnissen.
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Die gewonnenen Daten, insbesondere die hoch aufgeldsten Videoaufnahmen,
stellen eine weltweit einzigartige Basis fir die Validierung von Computational
Fluid Dynamics (CFD)-Verfahren dar.
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