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stellingen

behorende bij het proefschrift

Actinide Transmutation
in Nuclear Reactors

. Het hybride versneller-reactor-concept van Rubbia gedraagt zich tijdens re-
activiteitsongevallen beter voor de uranium/plutonium cyclus dan voor de
thorium/uranium cyclus.

C. Rubbia, " The Energy Amplifier," Proc. 8* Journées SATURNE, Saclay,
May 5-6, 1994

. De aanpak van Salvatores voor het bepalen van de mogelijkheden van ver-
schillende reactortypen voor de transmutatie van kernafval, waarbij hij uit-
gaat van een bepaald fluxspectrum, gaat voorbij aan het feit dat de samen-
stelling van de brandstof het fluxspectrum bepaalt.

M. Salvatores, I. Slessarev, M. Uematsu, "A Global Physics Approach to
Transmutation of Radioactive Nuclei," Nucl.Sci.Eng., 116, 1-18 (1994)

. Verhoging van de conversieverhouding leidt tot een vermindering van de
benodigde regelstaafwaarde en dat heeft een gunstige invloed op de vei-
ligheid.

Dit proefschrift, hoofdstuk 3

. Verhoging van de toevoer van ''minor actinides", zoals Np-237 en Am-
241, in transuranen-verbranders ten koste van plutonium leidt tot verbeterde
veiligheidskarakteristieken doordat de conversieverhouding wordt verhoogd
en de terugkoppeling wordt versterkt.



10.

11.

. Optimalisatie van een reactorontwerp voor de "verbranding van kern-afval"

ten koste van veiligheid is een zinloze zaak.

Kernenergie redt vele mensenlevens.

. Vooruitgang in de medische wetenschap leidt tot een toename van de uit-

gaven voor de volksgezondheid, terwijl vooruitgang in de gentechnologie
leidt tot een reductie van de uitgaven voor de volksgezondheid.

Afname van de uitgaven voor de technologie zoals de Nederlandse regering
voorstaat leidt onherroepelijk tot een afname van de welvaart.

Een verhoging van het net bij tennis is in het voordeel van kleine spelers,
terwijl een verhoging van het net bij volleybal in het voordeel is van grote
spelers.

Onpartijdigheid van de politie, zoals is verankerd in het rechtsstelsel van het
Rijk der Nederlanden, hoort thuis in het Rijk der Fabelen.

De Nederlandse overheid beschouwt haar burgers als kinderen wat heeft
geleid tot een enorm aantal uitkeringsgerechtigden, terwijl in de Verenigde
Staten het rechtsstelsel de burgers als kinderen beschouwt wat heeft geleid
tot excessief hoge smartegelden.

Jan Bultman, 17 januari 1995
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Summary

The reduction of the transuranics part of nuclear waste is discussed in this thesis.
Only the transuranics and not the fission products are discussed, because they
represent the highest environmental hazard in the long term. A huge amount of
1,000 tonne of transuranics is already produced worldwide, and annually about
80 tonne of transuranics is added. This material can be used for nuclear energy
production, for instance, as fuel for Advanced Liquid Metal Reactors (ALMRs),
but to reduce this amount will be rather difficult as only 1.2 kg/MW,-y can be
fissioned maximally. To stabilize the amount of transuranics, one has to operate
about 70 GW, in burners; that is an increase of about 20% in installed nuclear
power worldwide.

One can reduce the production of transuranics by recycling in the reactor which
produces them. As is shown in chapter two of this thesis, only the plutonium iso-
topes can be recycled in Light Water Reactors (LWRs), because recycling of other
transuranics will lead to a high production of short-lived and spontaneously fission-
ing actinides. These actinides make the reprocessing of fuel, which is necessary
when recycling is applied, impossible with current techniques. The production of
transuranics can be reduced by maximally a factor of four by recycling plutonium
isotopes in LWRs.

Another approach to reduce transuranics is the use of special burners. In chapter
two, we show that nuclear energy can be produced without an increase of the
transuranics amount currently produced. For low reprocessing losses in the order
of 0.1 %, energy can be produced in this way for many centuries.

The physics of transuranics transmutation is rather simple: reduce the production
rate of transuranics by removing uranium from the fuel. Also, the time to reduce
a certain amount of transuranics should be small, which can be accomplished by
a high specific power. All other design criteria are related to issues of safety and
technology. This is an important conclusion; it shows that previous studies’ focus
on burning capability, which can be raised to 1.2 kg/MW,-y at the most, was
irrelevant. One has to take safety and technological issues in consideration, which
might reduce the burning capability.

Two important issues result from reactor operation without uranium. First, fis-
sioned material is not replaced by fissile material formed by neutron capture in
the fertile uranium. This leads to a large reactivity loss during a cycle. This loss
should be compensated e.g. by control rods, which is in contradiction with modern
safety philosophies. Second, the Doppler coefficient which may result from the
broadening of neutron absorption resonances will be very different, changing the
reactivity feedback. Unsafe reactor operation results when the reactivity feedback
is positive or negative but small in absolute value.
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The production of the short-lived and spontaneously fissioning actinides results
from recycling transuranics. Production is limited when a fast spectrum reactor
is used. Therefore, this type of reactor is discussed in chapter three of this the-
sis. However, for this commercially designed ALMR, one limits the transuranics
enrichment to about 30%, which leads to a reduced burning capability of about
0.4 kg/MW,y . Also, the inventory of transuranics is rather high, leading to
several hundreds of years to reduce a certain amount of transuranics. Even with
fertile material present, the burnup reactivity loss is increased, reducing safety.
Another issue related to the standard fast reactor technology is the sodium void
effect. This effect is reduced considerably for burner reactors, but is still positive
for sodium voiding of the fuel region.

In this thesis, an optimization method is developed to maximize the burning
capability of the ALMR while complying with all constraints imposed on the
design for reliability and safety. This method leads to a maximal transuranics
enrichment, which is being limited by constraints on reactivity. The enrichment
can be raised by using the neutrons less efficiently by increasing leakage from the
fuel.

With the developed optimization method, a metallic and an oxide fueled ALMR
were optimized. Both reactors perform equally well considering the burning
of transuranics. However, metallic fuel has a much higher heat conductivity
coefficient, which in general leads to better safety characteristics.

In search of a more effective waste transmuter, a modified Molten Salt Reactor
was designed for this study. A Molten Salt Reactor operates on a liquid fuel salt
which makes continuous refueling possible, eliminating the issue of the burnup
reactivity loss. Also, a prompt negative reactivity feedback is possible for an
overmoderated reactor design, even when the Doppler coefficient is positive, due
to the fuel expansion with fuel temperature increase. Furthermore, the molten salt
fuel can be reprocessed based on a reduction process which is not sensitive to the
short-lived spontaneously fissioning actinides.

In chapter four of this thesis, we show that the margins in which such a design
can be operated are very limited. One has to take a fuel fraction higher than
about 7%, and the minimum power is equal to about 1000 MW, . This is due to
a limit on the the power density salt and the high fraction of fissionable higher
actinides. The salt power density and the production of these higher actinides are
limited by an increase in fuel volume fraction due to the reduction in spectrum
weighted microscopic cross sections. Higher fuel volume fractions leads to an
increase in prompt negative reactivity feedback. Therefore, the conclusion of
this work is that the safest way to operate the Molten Salt Transmuter is with a
high fuel volume fraction to obtain a fast reactor. Operation as a thermal reactor
is possible for a very limited range of parameters. Any underestimation of the
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absorption rate of the fission products or the need for some overreactivity will
make operation impossible. Operating a Molten Salt Transmuter will halve the
inventory of transuranics in less than 10 years, which is more than a factor of four
shorter than for the ALMR burners.
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Actinidentransmutatie in Kernreactoren

Samenvatting

Reductie van het transuranen deel van nucleair afval wordt behandeld in dit proef-
schrift. Alleen de reductie van de hoeveelheid transuranen, en niet van de splij-
tingsprodukten, wordt beschouwd, omdat deze op de lange termijn het grootste
milieurisico geven. Over de hele wereld is al een gigantische hoeveelheid van 1000
ton transuranen geproduceerd en jaarlijks wordt 80 ton transuranen toegevoegd.
Echter, dit materiaal is nog steeds geschikt als brandstof in reactoren, bijvoorbeeld
voor de Advanced Liquid Metal Reactor (ALMR), een reactorontwerp van General
Electric. Reductie van deze grote hoeveelheid transuranen is echter moeilijker,
omdat slechts 1,2 kg/MW.-j verspleten kan worden. Om de hoeveelheid transura-
nen te stabiliseren, moet dan 70 GW, aan verbrandercapaciteit worden opgesteld,
wat een toename is van 20% aan geinstalleerd vermogen.

De produktie van transuranen kan worden afgeremd door de transuranen terug te
voeren in de reactor die ze gemaakt heeft. In hoofdstuk twee wordt aangetoond dat
alleen plutoniumisotopen op deze manier teruggevoerd kunnen worden in Licht
Water Reactoren (LWR). Dit komt doordat als ook andere transuranen worden
teruggevoerd, er een hoge concentratie aan Kortlevende en spontaan splijtende
actiniden wordt gevormd. Deze actiniden maken opwerken, noodzakelijk voor het
terugvoeren van transuranen, op basis van huidige technieken onmogelijk. Als
plutonum wordt teruggevoerd kan de groei van transuranen met maximaal een
factor vier worden gereduceerd in LWRs.

Een mogelijkheid om transuranen te reduceren is door gebruik te maken van
speciale verbranders. Op deze manier is het mogelijk om energie te produceren
zonder dat de al geproduceerde hoeveelheid transuranen stijgt. Als de verliezen bij
opwerking beperkt blijven tot 0.1% kan vele ecuwen energie worden geproduceerd
zonder een toename van de hoeveelheid transuranenafval.

De fysica van transmutatie van transuranen is nogal eenvoudig: beperk de produk-
tiesnelheid van transuranen door het uranium uit de brandstof te verwijderen. Ook
de tijd om een zekere hoeveelheid transuranen te verminderen moet klein zijn. Dit
wordt bereikt met een hoog specifiek vermogen. Dit is een belangrijke conclusie;
het toont aan dat de focus van vorige onderzoeken om een zo groot mogelijke
verbrandingscapaciteit te krijgen irrelevant was. Die capaciteit is maximaal 1,2
kg/MW,-j bij bedrijf zonder uranium. Echter, als veiligheid en technologie in
beschouwing worden genomen zal de verbrandingscapaciteit lager liggen.

Twee belangrijke problemen treden op bij bedrijf zonder uranium. Ten eerste wordt
verspleten materiaal niet vervangen door nieuw splijtbaar materiaal gevormd door
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neutronenvangst in het moeilijk splijibare uranium. Daardoor wordt de verandering
van reactiviteit gedurende een cyclus groot. Deze verandering van reactiviteit moet
dan opgevangen worden met bijvoorbeeld regelstaven. Dit is in tegenspraak met
de huidige veiligheidsfilosofie. Ten tweede zal de Doppler coefficient ten gevolge
van de verbreding van resonanties in absorptie werkzame doorsneden veranderen,
wat de reactiviteits-terugkoppeling beinvloedt. De veiligheid van een systeem
wordt zwaar aangetast wanneer de terugkoppeling positief of licht negatief is.

Momenteel is opwerking van brandstof niet mogelijk als de fractie kortlevende
en spontaan-splijtende actiniden groot is. De produktie van de kortlevende en
spontaan-splijtende isotopen is beperkt voor een reactor met een snel spectrum. Dit
type reactor wordt daarom behandeld in hoofdstuk drie van dit proefschrift. Voor
het behandelde commerciéle reactorontwerp, de ALMR, is de verrijkingsgraad van
transuranen beperkt tot 30% wat de mogelijkheid tot verbranding van transuranen
reduceert tot 0,4 kg/MW,-j . De transuraneninventaris is nogal hoog wat leidt
tot een lange tijd om een bepaalde hoeveelheid transuranen te transmuteren. De
verandering van reactiviteit gedurende een cyclus is hoog ondanks het uranium
in de reactor. Dit heeft een nadelig effect op de veiligheid van het ontwerp.
Een andere factor die een rol speelt bij standaard snelle reactortechnologie is het
natriumdampbel-effect. In snelle reactoren leidt verwijdering van het natrium
nit de kern tot een reactiviteitstoename, hetgeen zeer ongewenst is. Voor een
verbrander is dit effect aanzienlijk kleiner door de grotere kans dat neutronen
weglekken uit de kern.

In dit proefschrift is een methode oniwikkeld om de Advanced Liquid Metal
Reactor te optimaliseren om een zo hoog mogelijke opbrand van transuranen te
halen binnen de grenzen die gesteld zijn voor een veilig en betrouwbaar ont-
werp. De methode leidt tot een maximale verrijkingsgraad aan transuranen, die
wordt beperkt door eisen aan de reactiviteit. De verrijkingsgraad kan omhoog
als de neutronen minder efficiént worden gebruikt door een verhoogde lek uit de
brandstof.

Met deze optimalisatiemethode zijn twee Advanced Liquid Metal Reactors ont-
wikkeld: één met metallische brandstof en één met oxidische brandstof. Het blijkt
dat beide reactoren niet voor elkaar onderdoen wat betreft de opbrand van transu-
ranen. Echter, de metallische brandstof heeft een veel hogere warmtegeleidings-
coefficient, wat in het algemeen leidt tot een beter gedrag tijdens ongevalssituaties.

Een betere verbrander is ontwikkeld op basis van een Gesmolten Zout Reac-
tor. Deze reactor wordt bedreven met brandstof opgelost in een gesmolten zout.
Een vloeibare brandstof maakt continu herladen van brandstof mogelijk waardoor
geen verandering van reactiviteit gedurende een cyclus optreedt. Een prompte
negatieve reactiviteits-terugkoppeling is ook mogelijk voor dit reactortype door
te kiezen voor een overgemodereerd reactorontwerp. Dit komt door de uitzetting
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van brandstof bij hogere temperatuur. Een bijkomend voordeel is dat opwerking
mogelijk is volgens een reductieproces dat ongevoelig is voor aanwezigheid van
kortlevende spontaan-splijtende actiniden. In dit proefschrift wordt aangetoond
dat het gebied waarin deze reactor bedreven kan worden zeer beperkt is. De
brandstof-volumefractic moet groter zijn dan 7% en het vermogen is minimaal
1000 MW, . Dit komt door de limiet op de vermogensdichtheid in het zout en de
hoge fractie aan absorberende, moeilijk-splijtende hogere actiniden. De vermo-
gensdichtheid en de produktie van deze hogere actiniden wordt beperkt wanneer
de brandstof-volumefractie wordt verhoogd, wat leidt tot vermindering van de
spektrum-gemiddelde werkzame doorsneden. Grotere brandstof-volumefractie’s
leiden tevens tot een negatieve prompte reactiviteits-terugkoppeling. Daarom is
de conclusie van dit onderzoek dat de Gesmolten Zout Verbrander moet worden
bedreven met een brandstof-volumefractie groter dan 7%, hetgeen in feite leidt
tot een snelle reactor. Bedrijf als thermische reactor is mogelijk voor een zeer
beperkt gebied van parameters. Onderschatting van de absorptie van neutronen
in splijtingsprodukten of de noodzaak van enige overreactiviteit zal bedrijf als
thermische reactor onmogelijk maken. De tijd die nodig is voor een halvering
van de transuranen-inventaris is minder dan tien jaar, hetgeen een aanzienlijke
verbetering is ten opzichte van de ALMR, die tenminste veertig jaar nodig heeft.
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NOMENCLATURE
List of Symbols

o cross section variable

ap Doppler reactivity coefficient

oy axial fuel expansion reactivity coefficient

oR radial fuel expansion reactivity coefficient

QNa sodium density reactivity coefficient

A€  ratio of macroscopic capture cross section of the fuel and the macro-
scopic fission cross section

af?  ratio of macroscopic absorption cross section of the fission products and
the macroscopic fission cross section

oPAR  ratio of macroscopic absorption cross section of parasitic absorbers and
the macroscopic fission cross section

aTOT  ratio of total macroscopic absorption cross section and the macroscopic
fission cross section

A neutron interaction matrix

A net power reactivity increment

b isotope feed vector

b; performance parameter j

B delayed neutron fraction

B power flow coefficient

B2 geometric buckling

C inlet temperature coefficient of reactivity

D amount of fuel discharged from Advanced Reactors at the end of cycle
(EOC)

D diffusion coefficient

n number of fission neutrons produced per absorption in the fuel

Ey, energy produced by LWRs

Eg energy produced by Advanced Reactors

f thermal utilization

F in-core and out-of-core fuel inventory of Advanced Reactors

F flow

¢ neutron flux

Y yield for fission product i

V¥ linear expansion coefficient of the fuel

Yo linear expansion coefficient of the grid

H core height

I inventory of LWRs
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Omaterial
Si;
X,

e

T¢

multiplication factor

infinite multiplication factor

burnup reactivity loss

prompt neutron lifetime

average neutron lifetime

decay constant

migration area

number of neutrons produced per fission

isotopic density vector

reactor power

non-leakage probability

amount discharged by LWRs

part of LWR discharges which will be fed to the ARs
part of LWR discharges which will be disposed of
response function

amount of fuel at BOC produced by reprocessing Advanced Re-
actors fuel

core radius

reactivity

material density

relative sensitivity coefficient

macroscopic absorption cross section
microscopic absorption cross section
MAcroscopic capture cross section

microscopic capture cross section

microscopic fission cross section

macroscopic fission cross section

pump flow coastdown time constant

mean in-core residence time

cycle length

average coolant temperature

average fuel temperature

average inlet coolant temperature

average outlet coolant temperature

active core volume

amount of waste produced by Advanced Reactors
value of design parameter i

radiotoxicity or radioactivity of isotope i
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List of Definitions

Actinides

Activity

ALI

ARA

Batch

Blanket

Bondarenko factor
Break-even

Breeding ratio
Burnup reactivity loss
Conversion ratio
Control rod worth
Critical

Cycle length

Delayed neutron fraction

Denatured
Design parameters

Doppler effect

thorium and elements with higher atomic
mass numbers

number of nuclear disintegrations in a
quantity of radioactive material per unit of
time; measured in becquerel (Bq)

Annual Limit on Intake is the activity in
becquerels a radiological worker may in-
hale or ingest maximally to remain below
the dose limit for workers, which is 0.02 Sv
annually

all actinides except for Th-232. U-235. and
U-238

number of assemblies loaded and dis-
charged at the same time

fertile material used for breeding fissile
material

ratio of resonance shielded cross section
and infinitely diluted cross section
production of fissile atoms equal to the con-
sumption and loss of fissile atoms
conversion ratio when it is larger than one
loss in reactivity during a cycle; symbol 5k
ratio of the average rate of fissile atom pro-
duction and consumption

reactivity effect of the control rods
effective multiplication factor of one

time between two reloads of the reactor
core

fraction of the neutrons produced per fis-
sion which are produced by neutron decay
of fission products

sufficient U-238 added that uranium is not
usable for atomic weapons

parameters which can be chosen by the
designer

increase in neutron absorption due to broad-
ening of neutron absorption resonances
with temperature
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