1 Einleitung und Motivation

Die Kohlendioxid (CO,) Konzentration in der Atmosphare steigt stetig an, ohne er-
kennbare Anzeichen einer Trendumkehr. Um Verdnderungen des globalen Kii-
mas und seine Auswirkungen einzuddmmen, muss der weltweite CO5-Ausstoss
in Zukunft drastisch reduziert werden. Das Kyoto-Protokoll von 1997 wird als das
bedeutendste internationale Abkommen bezeichnet, welches im Zusammenhang
mit der Reduktion von CO,-Emissionen bis heute erreicht worden ist. Die Bundes-
republik Deutschland hat sich darin international verpflichtet, den Aussto an
Kohlendioxid bis zum Jahr 2010 um 21% zu reduzieren. Der Ausstieg aus der
Kernenergie wird hier zu Lande meist aus Griinden des Umweltschutzes gefor-
dert. Das Endprodukt der Verbrennung fossiler Brennstoffe ist jedoch Kohlendi-
oxid (CO5,). Solange also als Alternativen fur Kernkraftwerke hauptséchlich Gas-
oder Kohlekraftwerke zur Verfiigung stehen, verscharft der erzwungene Ausstieg
aus der Kernenergie ein bisher ungelstes Problem, bei dessen Lésung Deutsch-
land seiner globalen Verantwortung gerecht werden muss.

Auch in Zukunft wird die Stromerzeugung durch Kernenergie, entsprechend
den Erwartungen der Energiewirtschaft, weltweit in groRem Umfang genutzt wer-
den. Ausgel6st durch die schwerwiegenden Storfélle in Three Mile Island (Harris-
burg), wo es durch KihImittelverlust zu einem partiell geschmolzenen Reaktor-
kern kam und in Tschernobyl, wo ein Reaktivitdtsunfall zur vollstdndigen Zersto-
rung der Anlage fuihrte, missen jedoch in Zukunft strengere Anforderungen hin-
sichtlich der Sicherheitstechnik erflllt werden. Weltweit wird nach neuen
sicherheitstechnischen Lésungen in der Kerntechnik gesucht, wobei die Beherr-
schung von Stoérfallen aufgrund mechanischer, thermischer, chemischer und nu-
klearer Instabilitdten der Systeme eine entscheidende Rolle spielt.

Der deutsche Gesetzgeber verlangte, kurzzeitig im Atomgesetz beschrieben,
von den Betreibern kerntechnischer Anlagen, dass das gesamte Spaltproduktin-
ventar, bei einem mdéglichen Kernschmelzunfall, sicher in der Reaktoranlage zu-
rickgehalten werden misste. Idealerweise erfolgt die Rickhaltung der
Spaltprodukte wahrend eines Stérfalls bereits im Brennelement selbst. Dies setzt
jedoch voraus, dass bei vollstdndigem Ausfall der aktiven Kiihlsysteme zur Ab-
fuhr der Nachzerfallswarme die Integritat der Brennelemente als erste Spaltpro-
duktbarriere gewahrleistet bleibt und keine unzuldssig hohen Brennstoff-
temperaturen erreicht werden.
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Eine mogliche Lésung in diesem Zusammenhang ist die Realisierung der so ge-
nannten katastrophenfreien Kernenergie. Unter diesem Begriff werden Reaktor-
konzepte verstanden, welche héheren Sicherheitsanforderungen gerecht werden
und eine Kernschmelze unter allen méglichen Betriebszustanden ausschlieRen.

In dieser Arbeit wird ein innovativer schwerwassergekuhlter und -moderierter
Kugelhaufendruckwasserreaktor mit inhdrenten Sicherheitseigenschaften vorge-
stellt. Dieses Reaktorkonzept zeigt eine hohe Verwandtschaft zum Hochtempe-
raturreaktor. Es wird gezeigt, welchen Beitrag keramische Werkstoffe bei der
Realisierung des Konzeptes leisten kdnnen. Das Kernstlck dieser Arbeit bezieht
sich auf die Herstellung und die Charakterisierung von keramisch beschichteten,
graphitischen Brennelementen fiir dieses Reaktorkonzept. Als geeignetes Be-
schichtungsmaterial hat sich die technische Keramik Siliciumcarbid (SiC) erwie-
sen. Dieser Werkstoff verfligt Uber eine gute Hochtemperaturfestigkeit, eine
hohe Warmeleitfahigkeit, sehr gute Korrosionsbestandigkeit und einen geringen
Neutronenabsorptionsquerschnitt. Die kugelférmigen Brennelemente aus Reak-
torgraphit wurden mit einem speziell hierfiir entwickelten Beschichtungsverfah-
ren mit siliciuminfiltriertem Siliciumcarbid (SiSiC) in einem Hochtemperatur-
prozess beschichtet.

In einem nachfolgenden Schritt galt es nachzuweisen, dass diese beschichte-
ten Brennelemente den zu Recht anspruchsvollen Anforderungen der katastro-
phenfreien Kernenergie geniigen. Dies bedeutet, den Nachweis zu erbringen,
dass die Brennelemente mechanisch, thermisch, chemisch und nuklear stabil
ausgelegt sind. Hierzu wurden zahlreiche verschiedene Versuche und theoreti-
sche Betrachtungen beziiglich der Stabilititen des Reaktorkonzeptes und der
Brennelemente durchgefiihrt. Den Abschluss dieser Arbeit bildet eine zusam-
menfassende Bewertung sowie einen Ausblick auf weiterfihrende Untersuchun-
gen.



2 Entwicklungsstand und neue Sicherheits-
anforderungen

Der weltweite Energieverbrauch wird aufgrund der zunehmenden wirtschaftlichen
Bedeutung der Entwicklungs- und Schwellenlander weiter wachsen. In groRen
Teilen der Welt wird die Kernenergie weiter ausgebaut. In Deutschland hat der
Gesetzgeber 1994 einen Rahmen, fiir neu zu errichtende kerntechnische Anlagen
geschaffen1, der weltweit ein H6chstmal an technischer Sicherheit forderte.

Das Gesetz Uber die friedliche Nutzung der Kernenergie und den Schutz ge-
gen ihre Gefahren (Atomgesetz AtG) besagt in der Form vom 03. Mai 2000 [3] im
§ 7 Absatz 2a:

Bei Anlagen zur Spaltung von Kernbrennstoffen, die der Erzeugung von
Elektrizitat dienen, gilt die nach dem Stand von Wissenschaft und Technik er-
forderliche Vorsorge gegen Schaden durch die Errichtung und den Betrieb der
Anlage getroffen ist, mit der MaRRgabe, dass zur weiteren Vorsorge gegen Ri-
siken fir die Allgemeinheit die Genehmigung nur erteilt werden darf, wenn
auf Grund der Beschaffenheit und des Betriebs der Anlage auch Ereig-
nisse, deren Eintritt durch die zu treffende Vorsorge gegen Schéaden
praktisch ausgeschlossen ist, einschneidende MaRnahmen zum Schutz
vor der schadlichen Wirkung ionisierender Strahlen auBerhalb des abge-
schlossenen Geldndes der Anlage nicht erforderlich machen wiirden; die
bei der Auslegung der Anlage zugrunde zu legenden Ereignisse sind in Leitli-
nien ndher zu bestimmen, die das fur die kerntechnische Sicherheit und den
Strahlenschutz zustdndige Bundesministerium nach Anhérung der zustandi-
gen obersten Landesbehdrden im Bundesanzeiger veréffentlicht. [3]

In der Einzelbegriindung der Vorlage fur die parlamentarische Beratung wurden
Begriffe aus dem Text des Absatzes 2a ndher bestimmt. Es wurde gefordert, dass
Kernschmelzunfalle zukiinftig innerhalb der Reaktoranlage beherrscht werden
und die Evakuierungen der Bevélkerung nicht notwendig sein wirde bzw. keine
KatastrophenschutzmaRnahmen aufRRerhalb der Anlage erforderlich wéren.

" Der § 7 Absatz 2a wurde formuliert fur die Anderung des Atomgesetzes, die der

Bundestag am 29. April 1994 beschloss und der der Bundesrat am 20. Mai 1994
zustimmte. Die Anderung des Atomgesetzes trat am 28. Juli 1994 in Kraft.
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Dies beinhaltete, dass bei allen méglichen Stérereignissen die radioaktiven Spalt-
produkte sowie das gesamte Spaltproduktinventar vollstédndig innerhalb der Re-
aktoranlage verbliebe, bzw. ein Anteil von < 107 des Spaltproduktinventars der
Anlage in die Umgebung freigesetzt werden dirfte. Die Storfallfolgen blieben so-
mit praktisch auf die Reaktoranlage beschrankt.

Diese Anderung im Atomgesetz bedeutete erhebliche Konsequenzen fiir be-
reits bestehende und zukiinftig in Deutschland zu errichtende kerntechnische
Anlagen und deren Stérfallverhalten. Mit dem Gesetzentwurf zur Anderung des
Atomgesetzes vom 11. September 2001 [4] wurde der §7 Absatz 2a aus dem
Atomgesetz gestrichen. In der aktuellen Form des Atomgesetzes vom 06.
Januar 2004 [5] ist der §7 Absatz 2a somit nicht mehr enthalten.

2.1 Kernenergie in Deutschland und weltweit

In der Bundesrepublik Deutschland waren in Jahr 2004 insgesamt 12 Druckwas-
serreaktoren sowie 6 Siedewasserreaktoren mit einer Gesamt-Bruttoleistung von
21,82 GWy, in Betrieb. Im weltweiten Vergleich weisen die Deutschen Kraftwerke
eine sehr hohe Verfugbarkeit auf.

Weltweit waren im Jahr 2004 in 31 Landern 441 Kernkraftwerke, mit einer Ge-
samt-Nettoleistung von 362 GWg,, in Betrieb. In neun Landern befanden sich
Ende 2004 22 Kernkraftwerksblécke mit einer Gesamt-Bruttoleistung von
19 GWg, im Bau.

2.2 Storfallverhalten nuklearer Anlagen und die vier
Stabilitatskriterien

Aufgrund des steigenden Weltenergiebedarfs und vor dem Hintergrund der zu er-
wartenden CO»-Emissionen, sollte die Kernenergie als eine zukilinftig weiterhin
zu nutzende Energiequelle diskutiert werden.

Um eine groRere Akzeptanz seitens der Bevoélkerung und der politischen Par-
teien zu erreichen, missen Konzepte fir eine nachweisbar katastrophenfreie
Kerntechnik erarbeitet werden. Solche Konzepte miissen eine Freisetzung radio-
aktiver Spaltprodukte aus der Reaktoranlage unter allen Betriebszustanden véllig
ausschlielRen.

Fir die zurzeit in Deutschland in Betrieb befindlichen Reaktorsysteme kann
eine Freisetzung radioaktiver Spaltprodukte aus der Reaktoranlage im Falle ei-
nes katastrophalen hypothetischen Storfalls nicht vollstédndig ausgeschlossen
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werden. Die konsequenteste Realisierung einer katastrophenfreien Kerntechnik
besteht in der Riickhaltung der Spaltprodukte bereits im Brennelement [36], des-
sen Integritdt auch nach extremen Storfallen gewahrt bleiben muss. Dazu mus-
sen neue Reaktorsysteme entwickelt werden, die die folgenden vier
Stabilitatskriterien erfillen.

Um eine Spaltproduktriickhaltung gewahrleisten zu kénnen, missen diese
Reaktorsysteme mechanisch, thermisch, chemisch und nuklear stabil ausgelegt
sein:

Die mechanische Stabilitat setzt zum Beispiel voraus, dass die Integritat der Bren-
nelemente sowie der gesamten Kerneinbauten in jeder méglichen Betriebs- oder
Storfallphase gewahrleistet ist. Ein katastrophales Reaktordruckbehélterversa-
gen muss véllig ausgeschlossen werden kénnen.

Die thermische Stabilitat gilt als erfillt, wenn bei einem Kuhimittelverluststérfall
und Ausfall aller aktiven Kuhlsysteme, in den Brennelementen die Temperaturen
so gering gehalten werden kénnen, dass die erste Spaltproduktbarriere aufrecht
erhalten bleibt und die zulassige Brennstofftemperatur nicht iberschritten wird.
Dies bedeutet, dass die Nachzerfallswarme im Reaktor inh&rent sicher abgefiihrt
werden kann, also selbsttatig, ohne Zuhilfenahme aktiver Systeme, durch die
Warmetransportmechanismen Warmeleitung, Warmestrahlung und Naturkonvek-
tion. Eine entsprechende Reaktorauslegung ist mdglich.

Fir die chemische Stabilitdt wird gefordert, dass die im Reaktorkern eingesetzten
Materialien ausreichende Korrosionsbesténdigkeit gegenliber den Betriebsmedi-
en und mdglichen Stérfall- und Fremdmedien aufweisen. Chemische Wechselwir-
kungen bei erhéhten Temperaturen zwischen den verwendeten Struktur-
materialien im Reaktorkern missen hinsichtlich des gesamten Einsatzzeitraumes
beriicksichtigt werden. In diesem Zusammenhang, sollte auch an die Zeit nach
dem Reaktorbetrieb, also die Lagerung bzw. Endlagerung der Brennelemente ge-
dacht werden. Fir das Brennelement bedeutet die chemische Stabilitat ferner die
Aufrechterhaltung der Geometrie unter Neutronenbestrahlung.

Die nukleare Stabilitdt des Reaktorsystems wird erreicht, wenn eingebrachte Re-
aktivitdtswerte durch negative Rickkopplungskoeffizienten selbsttatig kompen-
siert werden [36]. FUr den Fall extremer nuklearer Transienten muss das
Temperaturniveau des Reaktors und der Brennelemente die geforderten Grenzen
einhalten.

Ein mdégliches Reaktorkonzept, welches die hier beschriebenen Stabilitatskriteri-
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en erfillt, ist das im folgenden diskutierte Reaktorsystem mit keramischen kugel-
férmigen Brennelementen. Es handelt sich um einen schwerwassergekuhlten und
-moderierten Kugelhaufendruckwasserreaktor (Pebble Bed Pressurized Water
Reactor) PBPR mit inhdrenten Sicherheitseigenschaften.



3 Inhéarent sicheres Reaktorsystem mit
keramischen Brennelementen

In diesem Kapitel werden zuné&chst die bereits existierenden Reaktorsysteme ei-
nes konventionellen Druckwasserreaktors und eines gasgekihlten Hochtempera-
turreaktors vorgestellt. Das Reaktorkonzept des schwerwassergekihlten und
-moderierten Kugelhaufendruckwasserreaktors mit inharenten Sicherheitseigen-
schaften wird im Anschluss vorgestellt und die wesentlichen Besonderheiten des
kugelférmigen Brennelements erlautert.

3.1 Druckwasserreaktor DWR

Der Druckwasserreaktor mit Leichtwasser als Kuhimittel (DWR), wie in
Abbildung 3.1 im Schnitt dargestellt, ist der weltweit verbreiteteste Reaktortyp. Er
besitzt ein Kiihlsystem, bestehend aus mehreren Kiihlkreisldufen. Im Priméarkreis
durchstromt Leichtwasser den Reaktordruckbehélter (RDB) mit den stabférmigen
Brennelementen zur Abfuhr der thermischen Energie aus der Kernspaltung.

Bei einem modernen Druckwasserreaktor westlicher Bauart wird das Kihimit-
tel im Reaktordruckbehélter von 291°C auf 326°C aufgeheizt. Gemall der
Dampfdruckkurve wird ein Primarkreisdruck von 160 bar erreicht. Uber einen
Dampferzeuger wird sekundarseitig Sattdampf mit einer Temperatur von 280°C
und einem Druck von 63 bar erzeugt und nach mehrmaliger Zwischenuberhit-
zung in einem mehrstufigen Turbosatz entspannt.

Dieser Reaktortyp hat typische Leistungen von 1300 bis 1400 MW,,. Aufgrund
der kompakten Anordnung der Brennelemente erreicht ein Druckwasserreaktor
mittlere Kernleistungsdichten von 90 bis 100 MW/m3. Technisch inharent sicher
ist solch ein Druckwasserreaktor nicht, der Hypothetische Stérfall ist bei einem
2F-Bruch der Hauptkuhlmittelleitung und Ausfall aller aktiver Kiihlsysteme még-
lich. Die Haufigkeit derartiger Storfalle wird als sehr gering eingeschétzt; es wer-
den Wahrscheinlichkeiten von H < 10-%/a genannt.

Will man die schweren Folgewirkungen eines Kuhimittelverlustes vermeiden,
muss der Reaktorkern mit zuséatzlichen technischen Einrichtungen, den redun-
dant ausgefuihrten aktiven Notkuhlsystemen, auf einem unkritischen Temperatur-
niveau gehalten werden, bis die Nachwarmeleistung auf ein ertragliches Maf}
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gesunken ist oder die Leckagen im Priméarkreislauf beseitigt wurden.

Der gesamte Primarkreis ist bei modernen Druckwasserreaktoren in einem
kugelférmigen Sicherheitsbehalter aus Stahl untergebracht, der von einem zylin-
drischen Betongebdude mit halbkugelformigem Deckel umgeben ist.

Reaktordruckbehalter
Hauptkihlmittelpumpe
Stahlbetonhiille
Sicherheitsbehalter
Brennelementbecken
Krananlage
Lademaschine
Frischdampfarmaturen
9 Dampferzeuger

10 Lagerplatz

11 Schleuse

O NOoO O~ WOWN -

Abbildung 3.1 Schnittdarstellung eines Druckwasserreaktors [32]

Es bestehen Entwicklungstendenzen, Druckwasserreaktoren mit Elementen zu
versehen, die eine Beherrschung einer mdglichen Kernschmelze vorsehen. Ein
Kernschmelzen kann bei derartigen Systemen zwar nicht ausgeschlossen wer-
den, jedoch sollen die Auswirkungen eines derartigen Unfalls auf das Reaktor-
schutzgebdude beschrankt bleiben.

Bei diesen Konzepten soll die Kernschmelze in einer entsprechend gestalte-
ten Kernschmelzriickhaltevorrichtung, einem sogenannten Corecatcher, aufge-
fangen und ausgebreitet sowie durch passive Mechanismen gekiihlt werden. Ein
Beispiel fiir diese Entwicklungstendenz ist der in Abbildung 3.2 im Schnitt darge-
stellte European Pressurized Water Reactor (EPR).
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Abbildung 3.2 Schnittdarstellung eines European Pressurized Water Reactor (EPR)
mit einer Kernschmelzriickhaltevorrichtung

3.2 Gasgekiihlter Hochtemperaturreaktor HTR

Der Hochtemperaturreaktor (HTR) wurde als fortschrittlicher Reaktortyp zur Er-
zeugung von elektrischer Energie sowie zur Bereitstellung von Warme seit Ende
der flnfziger Jahre in drei unterschiedlichen Varianten entwickelt.

» Europaisches Gemeinschaftsprojekt DRAGON. Der mit prismatischen, stab-
férmigen graphitischen Brennelementen ausgestatteter Versuchsreaktor mit
20 MWy, wurde in Winfrith (GB) gebaut und im August 1964 kritisch.

» Prototypreaktor Fort St. Vrain und die groReren Leistungsreaktoren der Firma
General Atomic Company (GAC), mit hexagonalen Block-Brennelementen.

» Kugelhaufen- oder auch Schulten-Reaktor; der Reaktorkern besteht aus einer
Schittung kugelférmiger Brennelemente. Von der Arbeitsgemeinschaft Ver-
suchsreaktor (AVR) entwickelte und gebaute 50 MWy, Versuchsreaktor in
Julich (D) wurde im August 1966 kritisch, auRer Betrieb gestellt wurde dieser
Reaktor im Jahre 1988.

Der Kugelhaufenreaktor besteht aus einer losen Schittung kugelférmiger Bren-
nelemente und wird mit Helium gekuhlt. Er wird von einem als Neutronenreflektor
wirkenden zylindrischen Graphitaufbau umschlossen. Die Brennelemente werden
wahrend des Leistungsbetriebs kontinuierlich von oben zugegeben, durchwan-



