Entwicklung und Validierung eines
Programmsystems fiir Zellabbrandrechnungen
plutoniumhaltiger Brennstofte

Christoph Pistner

Diplomarbeit, Mai 1998



Inhaltsverzeichnis

1 Einleitung

2 Hintergrund
2.1 Perspektiven der nuklearen Abriistung . . . . ... .. ... ... ...
2.2 Kernwaffenfahige Materialien . . . . . ... ... ... .. ... ...,
221 Uran . . . ..o
222 Plutonium . . . . . ... L
2.3 Plutoniumentsorgung . . . . . . . . ... o
2.3.1 Zielsetzung und Spent Fuel Standard . . . . . . . . . . ... ..
2.3.2 Beurteilungskriterien fiir Entsorgungsoptionen . . . . . . . . ..
2.3.3 Formulierung der Aufgabenstellung . . . . . .. ... ... ...

3 Grundlagen und Begriffe

3.1 Elementare Definitionen . . . . . . .. .. .. ...
3.1.1  Wirkungsquerschnitt und Neutronenfluf . . . . . ... ... ..
3.1.2  Multiplikationsfaktor ko . . . . . . . . ..o

3.2 Anderung der Brennstoffzusammensetzung . . . . . . . ... ... ...
3.2.1 Die Abbrandgleichungen . . . . . . . ... ... ... ... ...
3.2.2 Effektiver mikroskopischer Wirkungsquerschnitt . . . . . . . ..
3.2.3 Totaler Neutronenfluf§ und Leistungsdichte . . . . . . . . .. ..
3.24 Abbrand . . . . ...

3.3 Bestimmung effektiver Wirkungsquerschnitte . . . . . . . . .. ... ..
3.3.1 Zusammenhang zwischen Brennstoffzusammensetzung und effek-
tiven Wirkungsquerschnitten . . . . . . .. .. ...

3.3.2 Monte-Carlo-Methode . . . . . ... ... ... .. ... ....
3.3.3 Das Programmpaket MCNP4A . . . ... ... .. .......

3.4 Abbrandrechnungen . . . . . . . .. ... L

4 Zellabbrandrechnungen
4.1 Néherungen zur Losung der Abbrandgleichungen. . . . . . . . ... ..
4.1.1 Ortsabhéngigkeit der Abbrandgleichungen . . . . . .. ... ..
4.1.2 Zeitabhingigkeit von effektiven mikroskopischen Wirkungsquer-
schnitten und Neutronenfluf$ . . . . . . ... ... .. ... ...

ju—y

O W 0o~ O W

[



i INHALTSVERZEICHNIS

4.2 Iterationsverfahren . . . . . . . .. .00
4.3 Die Behandlung von Aktiniden und Spaltprodukten . . . . . . . .. ..
4.3.1 Die Abbrandgleichungen fiir die Gruppe der Aktinide . . . . . .
4.3.2 Spaltrate und nuklidspezifische Spaltenergiefreisetzung . . . . .
4.3.3 Spaltprodukte . . . . .. ...

5 Validierung des Programmsystems
5.1 NEA Benchmark . .. ... ... ... ... ... ... ...
5.1.1 Zielsetzung und Teilnehmer . . . . . . . . ... ... ... ...
5.1.2  Benchmark Spezifikationen . . . . . . . ... .00
5.2 Zusammenstellung der Ergebnisse . . . . . . . .. ...
5.2.1 Multiplikationsfaktor koo . . . . . . . . ... oL
5.2.2 Totaler Neutronenflul . . . . ... ... ... ... ... ...
5.2.3 Effektive Wirkungsquerschnitte . . . . . . . .. ... ... ...
5.2.4 Nuklidkonzentrationen . . . . . .. .. .. ... ... ... ...
5.3 Diskussion . . . . . ...
5.3.1 Multiplikationsfaktoren koo . . . . . . . .. ..o
5.3.2 Totaler Neutronenflul . . . . ... ... ... ... ... ...
5.3.3 Effektive Wirkungsquerschnitte . . . . . . ... ... ... ...
5.3.4 Nuklidkonzentrationen . . . . . . . ... ... ... .. .....
5.3.5  Zusammenfassung . . . . ... ..o

6 Mischoxidbrennstoff mit Waffenplutonium
6.1 Parameter einer WPu-MOX Strategie . . . . . . ... ... ... ....
6.2 Ergebnisse . . . . . ...
6.2.1 Multiplikationsfaktor koo . . . . . . . . ... oL
6.2.2 Isotopenvektor . . . . . ... ... oo
6.2.3 Umsatzraten . . . . . . . . .. .. oL
6.2.4 Zusammenfassung . . . . . .. ..o

7 Zusammenfassung und Ausblick
Literaturverzeichnis

A Spaltprodukte

B Multiplikationsfaktoren £,

C Effektive Wirkungsquerschnitte
D

Brennstoff-Zusammensetzungen
D.1 Aktinide . . . . . . . ..
D.2 Spaltprodukte . . . . . . . ...

55
o6
o6
26
29
99
99
99
60
74
74
75
75
76
78

79
80
81
81
82
83
86

89

93

97



Kapitel 1

Einleitung

Aber das Merkwirdigste, ja das Unbegreiflichste ist wohl das, wie die Auto-
ren auf solche Themen kommen. Ich mufl schon sagen, véllig unbegreiflich
wst mir das ... Ich kann das einfach nicht verstehen.

N. Gogol iiber A. und B. Strugatzki.

Vor dem Hintergrund grofler Mengen iiberschiissigen Plutoniums aus den militéri-
schen Bestinden der USA und der ehemaligen Sowjetunion aber auch wachsender
Mengen separiert gelagerten Plutoniums aus der zivilen Kernenergienutzung findet
seit einigen Jahren eine intensive Diskussion {iber méogliche Entsorgungsszenarien fiir
waffentaugliches separiertes Plutonium statt.

Einen Uberblick iiber die Problematik der Plutoniumentsorgung und diskutierte
Losungsansitze gibt Kapitel 2. Wird das Ziel einer dauerhaft kernwaffenfreien Welt
angestrebt, so stellt sich insbesondere die Frage nach der Méglichkeit der Eliminierung
kernwaffenfihiger Materialien. Hieraus leitet sich die Fragestellung nach dem Potential
reaktorbasierter Konzepte zur Beseitigung von Plutonium ab.

Um reaktorbasierte Optionen zur Eliminierung von Plutonium aus dem militéri-
schen und zivilen Bereich bewerten zu koénnen, sollen spezielle Brennstoffe fiir den
Einsatz in bestehenden oder zu entwickelnden Reaktoren untersucht werden, welche
auf eine moglichst vollstindige Beseitigung des Plutoniums ausgerichtet sind.

Fiir die Beurteilung des Potentials solcher Eliminierungsszenarien ist es notwendig,
Abbrandrechnungen fiir in Frage kommende Brennstoffe durchzufiihren. In Kapitel 3
werden daher einige grundlegende Begriffe aus der Reaktortheorie zusammengestellt,
welche fiir die Untersuchung des Abbrandverhaltens von Brennstoffen relevant sind.

Von besonderer Bedeutung fiir die zeitliche Entwicklung der Nuklidzusammenset-
zung eines Brennstoffs bei Bestrahlung im Reaktor sind hierbei die effektiven Wir-
kungsquerschnitte fiir Neutronenreaktionen. Da fiir neuartige Brennstofftypen nicht
auf bereits existierende Bibliotheken effektiver Wirkungsquerschnitte in iiblichen Ab-
brandprogrammen zuriickgegriffen werden kann, wird im Rahmen dieser Arbeit das
Monte-Carlo Programm MCNP4A, welches mittlerweile vielfdltigen Einsatz fiir die

1



2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Losung von Neutronen- und Elektronentransportproblemen am Institut fiir Kernphysik
der Technischen Universitit Darmstadt gefunden hat, fiir die Berechnung der benotig-
ten Wirkungsquerschnitte verwendet.

Zur Losung der Abbrandgleichungen, welche die zeitliche Anderung der Nuklid-
konzentrationen bestimmen, werden eigene Routinen auf der Basis von Mathematica
entwickelt. Kapitel 4 beschreibt das hierbei zugrundegelegte Verfahren zur Berechnung
des Abbrandes und diskutiert die vorgenommenen N&herungen und deren Motivation.

Zur Validierung des aus den Mathematica-Routinen und MCNP4A gebildeten Pro-
grammsystems zur Durchfiihrung von Zellabbrandrechnungen wird in Kapitel 5 ein
Vergleich mit anderen Abbrandprogrammen durchgefiihrt. Diesem liegt ein Benchmark
der Nuclear Energy Agency (NEA) zugrunde, in welchem der Abbrand von Brennstof-
fen mit hohem Plutoniumgehalt untersucht wurde.

Ein Konzept zur Eliminierung von Plutonium unter Verwendung spezieller Brenn-
stoffe ohne Brutmaterialien, welche besonders hohe Umsatzraten des zu eliminierenden
Materials erwarten lassen, soll in einer weiteren Arbeit ausfiihrlicher untersucht werden
[Gla 98]. Um ein derartiges Szenario vergleichend diskutieren zu kénnen, wird in Kapi-
tel 6 die Verwendung von waffengridigem Plutonium in Mischoxid(MOX)-Brennstoffen
fiir kommerzielle Leichtwasser-Reaktoren als Referenzfall untersucht und die damit er-
reichbaren Umsatzraten werden bestimmt.



Kapitel 2

Hintergrund

oI checked it very thoroughly®, said the computer, ,and that quite definitely
15 the answer. I think the problem, to be quite honest with you, is that you’ve
never actually known what the question is.“

Douglas Adams, The Hitch Hiker’s Guide to the Galaxy.

2.1 Perspektiven der nuklearen Abriistung

Bedingt durch die Entspannung des Ost-West-Konflikts und gefordert durch die
Auflésung der ehemaligen UdSSR ist es in der unmittelbaren Vergangenheit zu bedeu-
tenden Abriistungserfolgen im Bereich nuklearer Waffen gekommen. Hierdurch stellt
sich historisch erstmalig die Situation, daf es zu einem erkliirten Uberschuf an kernwaf-
fenfihigen Materialien im Besitz der Kernwaffenstaaten kommt, fiir welche geeignete
Entsorgungskonzepte zu entwickeln sind.

Uber die derzeitige Situation hinaus haben sich bereits durch den Artikel VI des nu-
klearen Nichtverbreitungsvertrages (NVV) die Unterzeichnerstaaten verpflichtet, Ver-
handlungen zu Abschaffung aller Kernwaffen zu fiithren.! Diese Verpflichtung wurde
auch in einem Gutachten des Internationalen Gerichtshofs bestétigt, in dem weiterhin
der Einsatz von Kernwaffen und die Drohung mit diesen als generell im Widerspruch
zum Volkerrecht eingeschiitzt wurde (siehe beispielsweise [IAL 97]).

Ist das Ziel weitergehender Abriistungsverhandlungen daher die kernwaffenfreie
Welt, so stellt sich in bisher einmaliger Weise die Frage nach dem langfristig verant-
wortungsvollen Umgang mit nicht linger benotigten kernwaffenfihigen Materialien.

1 Article VI: Each of the Parties to the Treaty undertakes to pursue negotiations in good faith
on effective measures relating to cessation of the nuclear arms race at an early date and to nuclear
disarmament, and on a treaty on general and complete disarmament under strict and effective inter-
national control.“ [NPT 68]. Dies wurde auch durch eine Erklidrung iiber ,Prinzipien und Zielsetzung
nuklearer Abriistung und Nichtweiterverbreitung® auf der Uberpriifungs- und Verlingerungskonferenz
der Parteien des NVV hingewiesen, welche vom 17. April bis 12. Mai 1995 in New York abgehalten
wurde.
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Ziel dieses Kapitels ist es daher, in die Problematik der Entsorgung kernwaffenfihi-
ger Materialien einzufithren, sowie einen Uberblick iiber die Diskussion der hierfiir
bislang vorgeschlagenen Optionen zu geben. Soll iiber dauerhaft proliferationssichere
Mafinahmen insbesondere im Kontext einer kernwaffenfreien Welt nachgedacht werden,
so gewinnen Eliminierungsoptionen von Waffenplutonium eine besondere Bedeutung,
da durch die Vermeidung der zeitlich praktisch unbegrenzten Lagerung waffenfdhiger
Materialien eine besondere Proliferationssicherheit erzielt werden konnte.

2.2 Kernwaffenfihige Materialien

Die wesentliche Voraussetzung fiir den Bau einer Kernwaffe ist der Besitz einer hinrei-
chenden Menge an waffenfihigem Spaltmaterial. Hierzu zéhlen bislang nur hochange-
reichertes Uran (Highly Enriched Uranium, HEU) und Plutonium.? Die Kontrolle und
Uberwachung waffenfihigen Spaltmaterials ist daher zentraler Baustein des NVV.

2.2.1 Uran

Natururan ist aufgrund seiner Isotopenzusammensetzung nicht waffenfihig.? Erst durch
eine Anreicherung des #*°U-Gehalts kann Uran fiir Kernwaffen verwendet werden. Diese
Tatsache soll hier kurz erldutert werden. Sowohl 2**U als auch #*®U sind durch schnelle
Neutronen spaltbar. Der Wirkungsquerschnitt fiir die Spaltung von 23U fillt jedoch
bei einer Neutronenenergie von ca. 1,1 MeV zu niedrigeren Energien um iiber fiinf
GroBlenordnungen ab, dort dominiert daher der Wirkungsquerschnitt fiir Neutronen-
einfang (siehe Abb. 2.1). Die aus einer Kernspaltung entstehenden Neutronen weisen
eine Energieverteilung der Form

p(E) = C’exp(—%) sinh(bE) (2.1)

auf (Wattspektrum), d. h. die Wahrscheinlichkeit das ein Neutron mit einer Energie
im Interval E bis FE + dE erzeugt wird, betriigt p(F)dE.* Diese Verteilung besitzt ein

2Auch das Wasserstoff-Isotop Tritium spielt als Neutronenvervielfiltiger bei fortgeschrittenen Waf-
fensystemen eine grofle Rolle, ist jedoch ohne Uran oder Plutonium bislang nicht fiir den Bau einer
Kernwaffe ausreichend. Neben Uran und Plutonium kénnten prinzipiell auch andere Aktinide als Spalt-
material verwendet werden. Uber einen derartigen Einsatz ist jedoch bislang nichts bekannt [Gsp 98].

3Generell wird Uran aufgrund seines Anreicherungsgrades von 235U in 238U unterschieden. Natur-
uran enthélt 0.71wt% 235U, unter niedrig angereichertem Uran (low enriched uranium, LEU) versteht
man Uran bis zu einem Anreicherungsgrad von 20 wt%, bei einer htheren Anreicherung handelt es
sich um HEU. Waffengridiges HEU weist i. d. R. eine Anreicherung von iiber 90 wt% auf. Schliellich
entsteht beim Anreicherungsprozefi entsprechend abgereichertes Uran mit einem 23°U-Anteil unter
0.71 wt%.

“Die Konstanten a und b sind abhiingig vom spaltenden Nuklid und der Energie des die Spaltung
induzierenden Neutrons, die Konstante C dient der Normierung; fiir die Spaltung von 233U durch
Neutronen der Energie 1 MeV sind a = 0.89506 MeV und b = 3.2953 MeV ' [Bri 93].
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Abbildung 2.1: Wirkungsquerschnitte fiir Spaltung (—) und Neutronenein-
fang (- -) in 28U und ?*°U in Abhéngigkeit von der Neutronenenergie. Daten
aus [JEF 94].

Maximum bei einer wahrscheinlichsten Energie von ca. 0.7 MeV. Mittelt man die ener-
gieabhingigen Wirkungsquerschnitte von 2*®U fiir Neutronen mit einer solchen Ener-
gieverteilung, so ergibt sich unter Beriicksichtigung der zur Spaltung konkurrierenden
Prozesse Neutroneneinfang und inelastische Neutronenstreuung, daf§ es fiir 2**U nicht
moglich ist, eine kritische Anordnung zu erhalten (siehe auch [Gar 94]). Erst ab einem
Anreicherungsgrad von 20 % #*°U gilt Uran als waffenfiihig (die kritische Masse betrigt
dann etwa 1500 kg [Gla 98]).”

Das fiir den militdrischen Bereich erzeugte hochangereicherte Uran stellt die grofite
Menge waffenfihigen Materials dar.® Soll hochangereichertes Uran fiir Kernwaffen un-
tauglich gemacht werden, so ist dies jedoch durch eine Vermischung mit natiirlichem
oder abgereichertem Uran moglich. Eine Riickfithrung in den militdrischen Bereich
wiirde dann eine erneute Anreicherung voraussetzen, wie sie bei der Erzeugung von
hochangereichertem Uran benétigt wird. Die hierfiir benétigte Technologie ist zwar
verbreitet, gilt jedoch als iiberwachbar und bietet daher eine verh&ltnisméfig hohe
Proliferationsresistenz.

Die technische Schwierigkeit der Urananreicherung stellt aber bis heute eine we-
sentliche Hiirde fiir die Produktion kernwaffentauglichen Urans dar.

Durch die Anderung der Isotopenzusammensetzung kann HEU daher auf verhilt-
nisméfBig einfache Weise in einen nicht-kernwaffenfihigen Zustand iiberfiihrt werden.
Daher steht fiir die Entsorgung iiberschiissigen HEUs eine relativ einfache Option zur
Verfiigung. Fiir den Fall von Plutonium ergibt sich jedoch eine andere Situation.

®Die fiir eine Kernwaffe benstigten Mengen lassen sich durch die nackte kritische Masse abschiitzen,
d.h. die Masse, bei welcher eine reine metallische Kugel ohne Neutronenreflektor gerade kritisch wird.
Fiir HEU (95 wt% 23°U, 5 wt% 228U) ergibt sich ein Wert von 52 kg.

bInsgesamt existieren ca. 2000 Tonnen HEU im militérischen Bereich, welchen ca. 20 Tonnen fiir die
zivile Nutzung gegeniiberstehen. Diese beschrankt sich auf den Einsatz als Brennstoff in Forschungs-
reaktoren.
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2.2.2 Plutonium

In Kernreaktoren entsteht nach Neutroneneinfang in ?**U und zwei anschlieBenden
B~ -Zertillen 23°Pu:

23817 (n) 23917 A7, 289N, P 239p,,

Aus diesem entstehen durch sukzessive Neutroneneinfinge neue Plutoniumisotope und
hieraus nach radioaktiven Zerfillen Americium- und Curiumisotope. Im Gegensatz zum
Uran ist Plutonium praktisch jeder Isotopenzusammensetzung waffenfihig (Zusammen-
setzungen siehe Tab. 2.1). Zwar ist auch fiir Plutonium der Grad der Waffenfihigkeit

‘ wt% H 28p, ‘ 29p, ‘ 240p, ‘ 21p, ‘ 212py, ‘ 241 A 17 ‘

RPu 1.30 | 60.30 | 24.30 | 5.60 | 5.00 3.50
WPu | 0.01 [ 93.82 | 5.80| 0.13 | 0.02 0.22

Tabelle 2.1: Isotopenzusammensetzung von Plutonium aus kommerziellem
Leichtwasserreaktor-Brennstoff bei einem Abbrand von 33 MWd/kg (Re-
aktorplutonium, RPu) und waffengridigem Plutonium (Waffenplutonium,
WPu) nach [NAS 95].

von der Isotopenzusammensetzung abhingig, jedoch beeinflufit diese im wesentlichen
nur qualitative Eigenschaften und nicht die prinzipielle Verwendbarkeit. Dennoch wird
tiblicherweise zwischen Waffenplutonium (WPu), welches einen moglichst hohen Anteil
an ?*Pu aufweisen soll, und Reaktorplutonium (RPu) unterschieden.®

Dabei beeintrichtigt der Gehalt an *®Pu iiber die starke Wirmeentwicklung
(560 Watt/kg) die technische Handhabbarkeit des Materials. Weiterhin hat sowohl
der Gehalt an 23*Pu wie 2°Pu durch den hohen Neutronenhintergrund aus sponta-
nen Spaltungen (2600 bzw. 910n/(ms-kg)) Einfluf} auf die Friihziindwahrscheinlichkeit
und beeintrichtigt damit die Vorhersagbarkeit der erzielten Sprengkraft. Schlief$lich
hingt auch die maximal zu erwartende Energiefreisetzung bei vorgegebener Plutoni-
ummasse und Kompaktierungsgeschwindigkeit von der Isotopenzusammensetzung ab
(fiir eine ausfiihrlichere Diskussion dieser Problematik siehe z. B. [Kan 89], [Mar 93],
[Gar 94] und [NAS 94]).

Fiir die Entsorgung von Plutonium steht daher keine einfache Moglichkeit zur
Verfiigung, wie dies bei HEU der Fall ist, so daf§ die Entwicklung von Entsorgungsop-
tionen fiir {iberschiissiges Waffenplutonium eine zentrale Rolle fiir die Unumkehrbar-
keit und Dauerhaftigkeit von Abriistungserfolgen spielt. Auch wenn in diesem Kontext

"Auch nach der Abtrennung von Plutonium aus dem abgebrannten Brennstoff entsteht 24'Am
durch den 3~ -Zerfall des ! Pu mit einer Halbwertszeit von 14 Jahren. Die angegebenen Konzentra-
tionen basieren auf einem mittleren Alter des Waffenplutoniums von 20 Jahren und des Reaktorplu-
toniums von ca. 10 Jahren.

8Die nackte kritische Masse von 23°Pu betrégt ca. 10 kg [Gla 98]. Als eine signifikante Menge
definiert die International Atomic Energy Agency (IAEA) 8 kg Plutonium.
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primér von militdrischem Plutonium gesprochen wird, darf jedoch nicht iibersehen wer-
den, dafl die wachsenden Bestéinde von zivilem abgetrenntem Plutonium eine dhnliche
Proliferationsgefahr darstellen (eine Abschitzung der existierenden Plutoniuminventa-
re gibt Tab. 2.2). Auch fiir diese mufl untersucht werden, ob geeignete Entsorgungs-

strategien gefunden werden kénnen.

‘ H Inventar [t] ‘ Jahr ‘
Militérisch 251.3 £30.9 | (1993)
Zivil 846.2 (1993)

1384.6 (2000)

2125.0 (2010)

Davon abgetrennt 158.2 (1993)
(fiir MOX-Produktion) 294.3 (2000)
450.0 =150 | (2010)

Davon gelagert 138.7 (1993)
240.0 (2000)

230.0 =75 | (2010)

Tabelle 2.2: Weltinventar an Plutonium (Prognosen fiir 2000 und 2010).

Alle Angaben nach [Alb 96].

2.3 Plutoniumentsorgung

Es soll nun versucht werden, einen Uberblick iiber die prinzipiellen Moglichkeiten zur
Plutoniumentsorgung zu geben und Kriterien fiir einen Vergleich verschiedener Op-
tionen zu nennen. Die wesentlichen Aussagen basieren hierbei auf einer umfassenden
Studie der US National Academy of Sciences (NAS) [NAS 94]. Daran anschlieflend soll
die im weiteren Verlauf dieser Arbeit untersuchte Fragestellung motiviert und eine

Aufgabenstellung formuliert werden.
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2.3.1 Zielsetzung und Spent Fuel Standard

Die Optionen zum zukiinftigen Umgang mit Plutonium lassen sich prinzipiell in drei
getrennte Kategorien in Abhéngigkeit vom angestrebten Ziel einteilen:

Unbegrenzte Lagerung: Alle kernwaffenfihigen Materialien verbleiben zur zeitlich
unbegrenzten Lagerung. Diese hat dann unter hohen Sicherheitsstandards statt-
zufinden, welche etwa mit dem Standard bei der Lagerung von Kernwaffen (Stored
Weapon Standard, SWS) iibereinstimmen miisste. Dennoch sollte das Plutonium
nicht in der Form von Kernwaffen gelagert werden, da die hierbei vorhandenen
sensiblen Informationen iiber das Design einer Kernwaffe eine internationale Kon-
trolle der Lagerung verhindern wiirde. Auch kann durch einfache Mafinahmen wie
die Uberfiihrung des Plutoniums in PuO, die unmittelbare Wiederverwendung
des Plutoniums verhindert werden.

Begrenzte Zugénglichkeit: Durch physikalische, chemische oder radiologische Bar-
rieren wird der Zugriff auf das kernwaffenfihige Material erschwert. Dies kann
beispielsweise durch eine Bestrahlung des Plutoniums in Reaktoren (z. B. in der
Form von Plutonium-Uran Mischoxid(MOX)-Brennstoffen) erreicht werden, aber
auch durch eine Mischung mit radioaktiven Abféllen und anschlieBender Immo-
bilisierung (beispielsweise durch Verglasung). Weitere Moglichkeiten bestehen in
der Lagerung in tiefen Bohrlochern oder unter dem Meeresgrund sowie in der
Durchfiihrung unterirdischer Kernexplosionen mit dem Ziel, verbleibendes kern-
waffenfdhiges Material zusammen mit hochradioaktiven Spaltprodukten in das
umgebende Gestein einzuschmelzen.

In diesem Kontext wurde von der NAS der Begriff des Abgebrannte Brennelemen-
te Standards (Spent Fuel Standard, SFS) eingefiihrt [NAS 94], welcher spéter vom
US-Department of Energy (DoE) iibernommen und prizisiert wurde [DoE 96]. Er
verlangt, Plutonium in einen Zustand zu iiberfiihren, in welchem es mindestens
so unattraktiv und unzugénglich fiir die Wiedergewinnung und den Einsatz in
Kernwaffen ist, wie Plutonium aus abgebrannten Brennelementen kommerzieller
Reaktoren. Hierbei griindet sich die Einfiihrung des SF'S darauf, dal die Menge
des Plutoniums, welches durch die zivile Kernenergienutzung erzeugt wurde und
in abgebranntem Brennstoff eingebettet vorliegt, die Menge des im militdrischen
Bereich erzeugten Plutoniums weit {ibersteigt. Ob durch den SF'S ein dauerhafter
Standard fiir die proliferationssichere Lagerung von Plutonium definiert ist, wird
in diesem Zusammenhang nicht diskutiert.

Eliminierung: Das kernwaffenfihige Material wird dem menschlichen Zugriff
vollstdndig entzogen. Dies kénnte durch eine tatséchliche Eliminierung in Reakto-
ren erzielt werden, bei welcher allerdings eine praktisch vollstédndige Beseitigung
erreicht werden miisste. Auch eine Verbringung des Materials in den Weltraum
oder die Verdiinnung in den Weltmeeren wird jedoch in diesem Kontext als Op-
tion zur Eliminierung des Plutoniums diskutiert.
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2.3.2 Beurteilungskriterien fiir Entsorgungsoptionen

Fiir die Beurteilung und den Vergleich verschiedenster Entsorgungsstrategien konnen
eine Reihe von Kriterien herangezogen werden, welche zunéchst als von der Zielsetzung
einer Entsorgungskampagne unabhingig angesehen werden konnen [NAS 94]:

Risiko des Umgangs mit Plutonium: Im Verlaufe der Durchfiihrung einer Entsor-
gungskampagne mufl das Material i. d. R. transportiert und verarbeitet werden.
Dabei kann es nicht dem SWS unterliegen, d. h. es kommt notwendigerweise zu
einem voriibergehenden Anstieg der Proliferationsgefahr. Dieser sollte in keinem
Fall den erreichten Gewinn an Proliferationssicherheit iibersteigen, welcher durch
die Durchfiithrung der Entsorgungsoption erzielt werden kann.

Risiko der Riickgewinnung: Ist das Ziel einer Entsorgungsoption nicht die
vollstindige Eliminierung des Plutoniums, so besteht die Gefahr der Riickgewin-
nung des Plutoniums sowohl durch den Eigentiimerstaat, als auch durch andere
Parteien, welche sich in den Besitz von entsorgtem Material bringen konnen.
Hierdurch kann es sowohl zu einer Umkehrung des Abriistungsprozesses, als
auch zu einer ungewollten Proliferation von kernwaffenfihigem Material kom-
men. Die Minimierung der Riickholbarkeit des Plutoniums (wenn méglich durch
eine tatsidchliche Eliminierung) sollte daher oberste Prioritéit bei der Auswahl
einer Entsorgungsstrategie besitzen.

Risiken beziiglich Umwelt, Sicherheit und Gesundheit: Die von Plutonium
ausgehenden Gefahren fiir Mensch und Umwelt sowohl in Form von Strahlen-
belastungen als auch Kritikalitdtsunfillen miissen soweit als moglich reduziert
werden.

Kosten: Die fiir eine Entsorgungskampagne aufzuwendenden Kosten miissen in einem
angemessenen Verhéltnis zu den erzielten Gewinnen an Proliferationssicherheit
stehen.

Zeithorizont: Eine moglichst umgehende Losung des Entsorgungsproblems dient ei-
ner Minimierung des gesamten Proliferationsrisikos, welches von iiberschiissigem
Plutonium ausgeht. Sowohl Verzogerungen des Beginns einer Entsorgungskam-
pagne, als auch die Dauer der eigentlichen Mafilnahmen sollten daher soweit als
moglich reduziert werden.’

Technische Unsicherheiten: Ist die Durchfiihrbarkeit einer Entsorgungskampagne
auf die Entwicklung neuer Technologien angewiesen, so kann der Entsorgungs-
prozefl unnétig verzogert bzw. verlingert werden, falls es zu nicht vorhersehbaren
technischen Schwierigkeiten im Verlaufe der Kampagne kommt.

9Es sollte hierbei jedoch auch zwischen der Durchfiihrung der Mafinahme, bei welcher aufgrund des
Umgangs mit waffenfdhigem Material ein erhchtes Proliferationsrisiko im Vergleich zum SWS besteht,
und der Dauer der Vorbereitung der Mafinahme, wihrend der prinzipiell ein hoher Sicherheitsstandard
erreichbar sein kann, unterschieden werden.
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Offentliche Akzeptanz: Jede Entsorgungsoption ist auf offentliche Akzeptanz an-
gewiesen, um eine problemlose Durchfiihrung der erforderlichen Mafinahmen
gewéhrleisten zu konnen.

Einflufl auf den nuklearen Brennstoffkreislauf: Mailnahmen zur Entsorgung
von Plutonium aus dem militdrischen Bereich konnen Riickwirkungen auf
den Umgang mit zivilen Plutoniumbestinden verursachen. Kommt es im
Rahmen einer Entsorgungskampagne bspw. zum Aufbau einer MOX-Brennstoff
Fabrikationsanlage, so ist ein Weiterbetrieb dieser Anlage auch nach Beendi-
gung der Entsorgungskampagne im Rahmen des zivilen Brennstoftkreislaufs
wahrscheinlich. Dies konnte jedoch insgesamt zu einer Erhéhung des gesam-
ten Proliferationsrisikos fithren, und damit den Effekt der Entsorgung des
militdrischen Plutoniums in Frage stellen.

2.3.3 Formulierung der Aufgabenstellung

Der von der NAS eingefiihrte SFS beruht auf der Annahme, dafl es als vorrangi-
ges Ziel anzustreben sei, die besondere Proliferationsgefahr zu reduzieren, welche von
iiberschiissigem Waffenplutonium ausgeht. Zur Realisierung dieses Ziels werden da-
bei die beiden Optionen der direkten Verglasung des Plutoniums, welches hierbei mit
radioaktiven Abféllen vermischt wird, sowie des Einsatzes von Plutonium als MOX-
Brennstoff in kommerziellen Leichtwasserreaktoren (LWR’s) favorisiert. Dennoch wei-
sen diese Optionen, ebenso wie der SFS im allgemeinen, bedeutende Nachteile auf.
Insbesondere ist eine Riickholung des Plutoniums prinzipiell jederzeit wieder mdoglich
(eine ausfiihrlichere Diskussion kann an dieser Stelle nicht erfolgen, siehe hierzu jedoch
[G1la 98] sowie [SAN 96]). Daher ergéinzt auch die NAS:

LAlthough the spent fuel standard applied to excess plutonium is an appro-
priate goal for next steps, further steps should be taken to reduce the prolife-
ration risks associated with nuclear power and the global stock of plutonium,
including plutonium in spent fuel. Options for near-total elimination of plu-
tonium may have a role to play in the longer-term effort to reduce the risks
posed by global plutonium stocks. Research on defining and exploring these
options should be continued at the conceptual level. “

[NAS 94], S. 143

Im Rahmen dieser und einer weiteren Arbeit [G1a 98] sollen daher Uberlegungen zu
einer Entsorgungsoption angestellt werden, welche bewufit iiber den SFS hinausgeht.
Um einen solchen Ansatz prinzipiell zu rechtfertigen, mufl das Ziel einer solchen Option
die praktisch vollstdndige Eliminierung des Plutoniums anstreben. Hierdurch kénnte
eine Minimierung des Risikos der Riickgewinnung des Plutoniums erreicht werden.
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Zu diesem Zweck soll die Moglichkeit des Einsatzes von Plutonium in Reaktoren
untersucht werden. Um technische Unsicherheiten zu vermeiden werden hierbei gingi-
ge LWR’s zugrundegelegt, das Ziel einer tatsdchlichen Eliminierung des Plutoniums ist
jedoch mit {iblichen MOX-Brennstoffen nicht befriedigend zu erreichen (siehe hierzu
Kap. 6). Hieraus ergibt sich die Notwendigkeit, neuartige Brennstoffe zu untersuchen.
Diese sollten kein ?**U enthalten (inerte Brennstoffe), aus welchem Plutonium produ-
ziert wird. Um weiterhin die Risiken des Umgangs mit Plutonium zu reduzieren, ins-
besondere auch um unnétige Abzweigungsmoglichkeiten zu vermeiden und somit die
Proliferationssicherheit zu optimieren, sollte eine Wiederaufarbeitung des Brennstoffs
zur Abtrennung und Riickfiihrung noch vorhandenen Plutoniums vermieden werden.

Um fiir ein solches Konzept quantitative Aussagen iiber den erreichbaren Grad
der Plutoniumeliminierung machen zu konnen, ist es notwendig, Abbrandrechnungen
fiir ausgewéhlte Brennstoffe durchzufiihren. Ein zentrales Problem stellt hierbei die
Bestimmung effektiver Wirkungsquerschnitte fiir verschiedene Neutronenreaktionen in
Brennstoffen von gegebener Zusammensetzung dar (siehe Kap. 3.3). Hierfiir soll das
Neutronentransportprogramm MCNP4A verwendet werden (Kap. 3.3.3). Die sich fiir
die Anderung der Brennstoffzusammensetzung ergebenden Abbrandgleichungen wer-
den dann mittels geeigneter, in Mathematica zu entwickelnder Abbrandroutinen gelost.
So lassen sich Aussagen iiber die abbrandabhingige Entwicklung der Brennstoffzusam-
mensetzung gewinnen, welche es dann erlauben, erreichbare Umsatzraten sowie die
maximal zu erzielende prozentuale Plutoniumeliminierung zu bestimmen.
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Kapitel 3

Grundlagen und Begriffe

FEuch ist bekannt, was wir bediirfen:

Wir wollen stark Getrdnke schlirfen;

Nun braut mir unverziglich dran!

Was heute nicht geschieht, ist morgen nicht getan . ..

J. W. Goethe, Faust.

Bevor im einzelnen auf die Berechnung des nuklearen Inventars eines Reaktors
im Laufe des Abbrandes eingegangen werden kann, sollen zunéchst einige elementare
Groflen zur Beschreibung von Kernreaktionen, Brennstoffen und Reaktoren behandelt
werden. Diese fiihren zur grundlegenden Gleichung fiir die Bestimmung der Anderung
der Nuklidzusammensetzung von Brennstoffen im Laufe des Abbrandes. Diese fiihrt
auf das Problem der Berechnung effektiver Wirkungsquerschnitte.

3.1 Elementare Definitionen

3.1.1 Wirkungsquerschnitt und Neutronenfluf

Ein Maf fiir die Wahrscheinlichkeit einer bestimmten Reaktion x zwischen einem Neu-
tron der Energie E' und einem Atomkern der Sorte ¢ ist durch den mikroskopischen Wir-
kungsquerschnitt o' (E) gegeben.! Betrachtet man ein homogenes Medium der Atom-
dichte N*, in welchem eine Neutronendichte n(E) von Neutronen der Energie E vor-
liegt, so ergibt sich fiir die Reaktionsrate (Zahl der Reaktionen vom Typ z pro Zeit-
und Volumeneinheit) R’ (F)

R,(E) = N'o,(E)n(E)v(E),

!Die wichtigsten Reaktionen xz sind: elastische Streuung (s), inelastische Streuung (n,n’),
Strahlungseinfang (n,y), Spaltung (n,f) und Neutronenabsorption (n,a). Als iibliche Einheit wird
1 barn = 10724 cm? verwendet.

13
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wobei v(E) die zugehorige Neutronengeschwindigkeit ist.? Man definiert weiterhin den
makroskopischen Wirkungsquerschnitt

5:(E) = N'oy(E)
und den Neutronenflufs
¢(E) = n(E)v(E).

Der Neutronenflufl ¢(E) entspricht der von den Neutronen der Energie E pro Einheits-
volumen und Zeit zuriickgelegten Wegstrecke. Mit diesen Definitionen ergibt sich die
Reaktionsrate R’ (E) zu

R, (E) = X (E)o(E). (3.1)

Im Fall eines inhomogenen Mediums, dessen Zusammensetzung sich zusétzlich im Laufe
der Zeit veriindern kann, sind sowohl X! (FE) als auch ¢(FE) Funktionen von Ort und
Zeit.

3.1.2 Multiplikationsfaktor k.,

Eine fiir die Beschreibung des Neutronenhaushalts eines Reaktors wesentliche Grofie
ist der effektive Multiplikationsfaktor kag

Produktionsrate

kog = ,
off Absorptionsrate + Auslaufrate

wobei fiir ein unterkritisches System kg kleiner als Eins, beim kritischen System genau
Eins und fiir ein iiberkritisches System gréfler als Eins ist. Die Produktions- und Ab-
sorptionsrate sind durch neutronenphysikalische Eigenschaften des Systems bestimmt,
wihrend in die Auslaufrate, welche die Zahl der aus dem System entweichenden Neu-
tronen angibt, auch systemspezifische Grofien wie die Abmessungen und die Form eines
Reaktors eingehen.

Der effektive Multiplikationsfaktor wird daher hdufig in die folgende Produktdar-

stellung

kegg = epfnLsL
zerlegt (siehe [Zie 84]). Dabei ist € der Schnellspaltfaktor, p die Bremsnutzung, f der
thermische Nutzfaktor, n der Regenerationsfaktor, Ly der schnelle Verbleibfaktor und
Ly, der thermische Verbleibfaktor.

Wihrend sowohl L, als auch Ly, von der Gréfie und Form eines Systems abhéngen,
sind die {ibrigen vier Faktoren in der Produktdarstellung von k.g ausschlieflich durch
Materialeigenschaften bestimmt.® Daher wird als eine wesentliche Gréfie zur Beschrei-
bung der Brennstoffzusammensetzung (unabhéngig von der speziellen Geometrie eines

’Die Neutronengeschwindigkeit ist fiir die in Reaktoren vorkommenden Neutronenenergien durch
v(E) = \/2E/m gegeben, wobei m die Neutronenmasse ist.

3Hierzu zihlt neben der Zusammensetzung des Brennstoffs und des Moderators auch das Volu-
menverhiltnis zwischen Moderator und Brennstoff sowie die zugehorigen Dichten. Diese Groflen legen
das Energiespektrum der Neutronen in einem gegebenen System fest.
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Reaktors) der unendliche Multiplikationsfaktor k., verwendet, welcher als der effektive
Multiplikationsfaktor keg fiir eine Anordnung von unendlicher Grofle (Lg = Ly, = 1)

J Produktionsrate

o Absorptionsrate =<pfn

definiert ist. Dieser kann auch durch die makroskopischen Wirkungsquerschnitte X
und ¥, beschrieben werden.* Hierzu fiilhrt man die mittlere Zahl an pro Spaltung
freigesetzten Neutronen 7 ein, und erhélt fiir k:
vy
koo = zaf .
Um die Abweichung eines Systems vom exakt kritischen Zustand anzugeben, fiihrt
man den Begriff der Reaktivitdt p ein, welche sich aus kqg durch die Definition

ke — 1

a Keft
ergibt. Der Unterschied zwischen zwei verschiedenen Reaktorzustédnden mit ke 1 und
keft 2 ergibt sich dann zu

keff,l -1 . keff,? -1 . keff,l - keff,2
keff,l keff,2 keff,l ’ keff,?

Ap=p1—p2 =

3.2 Anderung der Brennstoffzusammensetzung

3.2.1 Die Abbrandgleichungen

Zur Anderung der Konzentration eines Nuklids im Laufe der Zeit tragen verschiedene
neutroneninduzierte Prozesse wie (n,7y), (n,f) oder (n,2n)-Reaktionen, aber auch radio-
aktive Zerfiille bei. Die zeitliche Anderung der Nuklid-Konzentration N* des Nuklids i
wird daher durch die orts- und zeitabhingige Abbrandgleichung

d .
—Ni(Ft) = —
dt (T‘7 )

|7 dBaiB)e(E, 1) + X| NG
0
+ 3 [Fi) [ aBoiEOE T + N NiFY  (32)
J#i 0
bestimmt.? Hier tragen zur Abnahme des Nuklids ¢ alle Neutroneneinfangsprozesse mit
Wirkungsquerschnitt o’ sowie die radioaktiven Zerfille mit einer Zerfallskonstanten !

“Hierbei addieren sich die makroskopischen Wirkungsquerschnitte der einzelnen im Brennstoff ent-
haltenen Nuklidsorten: ¥, = >, X%.

®Der in die Abbrandgleichung eingehende Absorptionsquerschnitt o, umfafit alle Neutronenre-
aktionen, die zu einer Anderung des mit dem Neutron reagierenden Kerns fiihren, d. h. o, =
0f 4 0y + O(n2n) + ... Ublicherweise wird o, nur als die Summe aus o; und o, definiert. Nicht
zu o, tragen elastische und inelastische Streuung von Neutronen bei.

Die in die Gleichung eingehenden Integrale ergeben sich aus der Reaktionsrate geméfl Gl. (3.1) bei
Berticksichtigung von Neutronen mit beliebiger Energie E.
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bei (erster Term auf der rechten Seite), zur Zunahme des Nuklides 7 fiihren Neutronen-
einfinge sowie Zerfille im Nuklid j, welche mit einer Wahrscheinlichkeit f% respektive
[ das Nuklid 7 bilden (zweiter Term). Die Wahrscheinlichkeiten f% bestimmen sich
dabei aus dem Verhéltnis der zur Bildung des Nuklids ¢ fiihrenden Reaktion (o7
zur Gesamtwahrscheinlichkeit fiir Neutronenabsorption im Nuklid j:

]HZ))

fZ]( ) _ fO dEo ]Hz)(E)¢(E7F7 t)

J5° dEai(E)$(B, 7' t)

Durch die zeitliche Anderung des Neutronenspektrums ¢(E, 7, t) sind die Koeffizienten
f¥ selbst zeitabhingig. Die [V sind die relativen Wahrscheinlichkeiten fiir das Eintreten
eines bestimmten radioaktiven Zerfalls im Nuklid j.

3.2.2 Effektiver mikroskopischer Wirkungsquerschnitt

Wiihrend die mikroskopischen Wirkungsquerschnitte o(E) fiir viele Nuklide mit grofier
Genauigkeit bekannt sind, ist die Energieverteilung der Neutronen in hohem Mafle von
der Zusammensetzung des Brennstoffs und der geometrischen Anordnung von Brenn-
stoff und Moderator abhéngig (siehe Abb. 3.1). Durch Einfiihren eines effektiven mi-
kroskopischen Wirkungsquerschnitts fiir die Reaktion x

JsC dEcL(E)¢(E,T,t)

7t = ) (3:3)
mit dem totalen Neutronenfiuf
bual7,0) = [ dES(E, 1)
0
geht GL. (3.2) iiber in
d
FNUED) = = [0L(F (7 ) + NN )
+ 30 [FI ()05 (7, 1) drot (7, 1) + 17N | NI (7, ). (3.4)
i

Wiéhrend der mikroskopische Wirkungsquerschnitt eines Nuklids fiir eine gegebene
Reaktion (Absorption, Spaltung, Streuung etc.) eine bekannte Funktion der Neutro-
nenenergie E darstellt, geht beim Ubergang zum effektiven Wirkungsquerschnitt durch
eine Mittelung iiber die Energieverteilung des lokalen Neutronenspektrums die Ener-
g1eabhang1gke1t in eine Abhéngigkeit von Ort und Zeit iiber.

Die Ubergangswahrscheinlichkeiten f% () bestimmen sich nun unmittelbar aus dem
Verhéltnis des zur Produktion des Nuklids j fiihrenden effektiven Wirkungsquerschnitts
(z. B. 0,(7,t) oder o(, 2,)(7,t)) zum Absorptionsquerschnitt o, (7, 1).
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3.2.3 Totaler Neutronenflufl und Leistungsdichte

Fiir einen kritischen Reaktor ist die Héhe des totalen Neutronenflusses im Prinzip be-
liebig einstellbar. Durch Festlegung der angestrebten Leistungsdichte wird daher die
Hohe des totalen Neutronenflusses bestimmt. Dieser hingt mit der lokalen Leistungs-
dichte P(7,t) iiber

P(7,t) = (Z Ela)(F )N (7, t)) Dro (7, 1) (3.5)

zusammen, da die bei einer Spaltung freigesetzte Energie zum grofiten Teil iiber die
kinetische Energie der Spaltprodukte lokal deponiert wird. Dabei ist E7 die bei ei-
ner Spaltung des Nuklids j freigesetzte Energie.” Die Summe iiber j umfafit alle zur
Energiefreisetzung beitragenden Nuklide 7. Durch die Bestimmung des totalen Neutro-
nenflusses ¢y, (7, t) wird nicht nur die Zahl der Spaltungen pro Zeiteinheit festgelegt,
was einer Bestimmung des Leistungsniveaus entspricht, sondern zugleich die Rate der
Neutroneneinfangsprozesse in Spaltprodukten sowie Brutmaterialien (z. B. in 23¥U).

3.2.4 Abbrand

Um die Nuklidzusammensetzungen bei fortschreitender Bestrahlung des Brennstoffs im
Reaktor zu untersuchen, ist die Angabe der Zeitdauer ¢ der Bestrahlung alleine keine
geeignete Kenngrofle. Vielmehr wird die Zusammensetzung des Brennstoffs neben der
Dauer der Bestrahlung auch von der Hohe des totalen Neutronenflusses im Verlauf
der Bestrahlung (oder damit nach Gl. (3.5) dquivalent der lokalen Leistungsdichte),
welche die Zahl der Spaltungen pro Zeiteinheit und der Nuklidumwandlungen durch
Neutroneneinfang festlegt, aber auch durch die anfingliche Nukliddichte bestimmt.
Daher wird die Nuklidzusammensetzung eines Brennstoffs zweckméfligerweise nicht
als Funktion der Zeit ¢ sondern des Abbrandes A angegeben, welcher der freigesetzten
Energie pro Masse des Schwermetalls zu Beginn der Bestrahlung in MWd /kg entspricht.
Bei einer Dichte p(i*) des Schwermetalls und einer Leistungsdichte P(7,t) ergibt sich
fiir den Zusammenhang zwischen Zeit und Abbrand A(7) am Ort 7

t
AP =p t | di'P(F,t).
to
Die Tatsache, daf§ sich der Abbrand auf die anfingliche Masse des Schwermetalls und
nicht den Anteil an thermisch spaltbaren Isotopen bezieht, spiegelt die Tatsache wieder,
daB das den groften Teil des iiblichen Brennstoffs ausmachende 23U als Brutmaterial

6 Aufgrund der Kopplung zwischen Neutronenfluf und freigesetzter Spaltenergie wird eine Ober-
grenze des totalen Flusses durch die maximal handhabbare Leistungsdichte vorgegeben.

"Neben der unmittelbar bei der Spaltung freigesetzten Energie fiihrt auch der Einfang der nicht
fiir die Aufrechterhaltung der Kettenreaktion benétigten Neutronen zu einer Energiefreisetzung. Diese
muf bei der Angabe von E7 geeignet beriicksichtigt werden (siehe hierzu auch Kap. 4.3.2).
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fungiert, aus welchem im Verlauf der Bestrahlung im Reaktor 2*Pu gebildet werden
kann. Dieses trigt dann zur weiteren Energiefreisetzung bei und erlaubt einen deutlich
lingeren Einsatz des Brennstoffs im Reaktor.

Wird eine moglichst vollstdndige Eliminierung des anfdnglichen Inventars an spalt-
baren Materialien (Plutonium) angestrebt, so bietet sich die Benutzung eines Brenn-
stoffs an, welcher kein Brutmaterial enthilt (inerte Brennstoffe, siehe hierzu [Gla 98]).
Da in solchen Brennstoffen die anféngliche Dichte an Schwermetall lediglich durch das
zu spaltende Plutonium gegeben und daher ca. um einen Faktor 25 niedriger als in tra-
ditionellen Brennstoffen ist, wiirden sich bei gleicher Bestrahlung im Reaktor jedoch
Abbrénde von ca. 750 MWd/kg statt 30 MWd/kg ergeben. Um einen besseren Ver-
gleich solcher Brennstoffe zu gewéhrleisten, kann als Maf fiir den Abbrand in diesen
Fillen die Energiefreisetzung pro Brennstoffvolumen in MWd/cm? oder, bei zugrunde-
gelegter gleicher Leistungsdichte, die Bestrahlungsdauer in Voll-Last-Tagen angegeben
werden.

3.3 Bestimmung effektiver Wirkungsquerschnitte

Die grofite Schwierigkeit bei der konsistenten Berechnung der Nuklidkonzentrationen
stellt die Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte dar. Sie erfordert eine Mit-
telung der mikroskopischen Querschnitte iiber den Neutronenflul ¢(E). Die Ener-
gieverteilung der Neutronen héngt jedoch wesentlich von der Zusammensetzung des
Brennstoffs und der geometrischen Anordnung von Brennstoff und Moderator ab. Da-
her sollen im folgenden kurz die Riickwirkungen der Brennstoffzusammensetzung auf
den Neutronenflufl ¢(E) diskutiert werden, bevor auf die zur Bestimmung der effekti-
ven Wirkungsquerschnitte und des Neutronenflusses verwendete Monte-Carlo-Methode
eingegangen wird.

3.3.1 Zusammenhang zwischen Brennstoffzusammensetzung
und effektiven Wirkungsquerschnitten

Um die Auswirkungen der Brennstoffzusammensetzung auf die effektiven Wirkungs-
querschnitte diskutieren zu kénnen, soll zunéichst die Energieverteilung von Neutronen
in einem thermischen Reaktor sowie die Abhingigkeit der mikroskopischen Wirkungs-
querschnitte von der Energie beschrieben werden. Hierdurch 148t sich die Riickwirkung
der vorhandenen Nuklide auf den Neutronenflufl ¢(E) und der Beitrag der verschiede-
nen Energiebereiche zu den effektiven Wirkungsquerschnitten abschétzen.

Aufgrund der Abhéngigkeit der mikroskopischen Wirkungsquerschnitte von der
Energie der Neutronen werden dabei hiufig die drei Energiebereiche thermischer
(E < 0.5eV), epithermischer (0.5eV < E < 1MeV) und schueller (1 MeV < E)
Neutronen unterschieden.
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Neutronenspektrum

Die Energieverteilung der bei der Spaltung eines schweren Kerns entstehenden schnellen
Neutronen, kann in guter Ndherung durch ein Wattspektrum beschrieben werden:

p(E) = C’exp(—g) sinh(V BE).

Dabei ist p(F)dE die Wahrscheinlichkeit eines Neutrons, im Energieintervall dE bei
der Energie E erzeugt zu werden.®>?

Die schnellen Neutronen werden dann vorwiegend durch elastische Stofle mit dem
Moderator abgebremst. Dabei verliert ein Neutron bezogen auf seine Energie vor dem
Stol im Mittel bei jedem Stofl den gleichen Bruchteil seiner Energie. Damit 148t sich
fiir den Neutronenflufl ¢(F) im epithermischen Energiebereich in guter Nidherung ein
1/E-Verlauf herleiten [Meg 60].

Nachdem die Neutronen zu thermischen Energien abgebremst wurden, gewinnen
sie im Mittel pro Stol ebensoviel Energie wie sie verlieren, d. h. sie befinden sich im
thermischen Gleichgewicht mit dem Moderator.!? Thre Energieverteilung kann dann
durch eine Maxwell-Boltzmann-Verteilung

E E
p(E) = CW eXP(—ﬁ)
beschrieben werden. Dabei ist k£ die Boltzmann-Konstante, T die absolute Temperatur
des Moderators und C' eine Normierungskonstante.

Der Neutronenflufl ¢(FE) fiir beliebige Energien E ergibt sich aus einer Kopplung
dieser Verteilungen, wobei die jeweiligen Normierungskonstanten von der momentanen
Brennstoffzusammensetzung beeinflufit werden.

Abb. 3.1 zeigt die fiir verschiedene Brennstoffe mittels MCNP4A berechneten Neu-
tronenfliisse ¢(E). Bevor auf die hierbei deutlich werdenden Unterschiede in der Ener-
gieverteilung der Neutronen eingegangen werden kann, soll noch die Abhéngigkeit der
mikroskopischen Wirkungsquerschnitte der Aktiniden von der Energie der Neutronen
erlautert werden.

Mikroskopische Wirkungsquerschnitte

Im Bereich der thermischen Neutronen lassen sich die mikroskopischen Wirkungsquer-
schnitte in der Regel durch einen 1/v-Verlauf beziiglich der Neutronengeschwindigkeit

8Der Neutronenflufl ¢(E) ergibt sich gemifl ¢(E) = nov(E)p(E), wobei ng eine Normierungskon-
stante ist.

9Die Konstanten A und B hingen vom gespaltenen Nuklid und der Energie des eingefangenen
Neutrons ab, die Konstante C' dient der Normierung der Verteilungsfunktion p(E). Fiir die Spaltung
von 239Pu durch thermische Neutronen ist A = 0.966 MeV, B = 2.842MeV ! und C' = 2.818 MeV !,
fiir die Werte verschiedener Nuklide siehe [Bri 93], Appendix H.

1°Tm allgemeinen unterscheidet sich die Temperatur des Moderators wesentlich von der Brenn-
stofftemperatur. Die Energieverteilung der Neutronen wird jedoch durch elastische St68e mit dem
Moderator dominiert.
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beschreiben, was sich klassisch dadurch erkldren 148t, dafl die Wahrscheinlichkeit ei-
ner Reaktion proportional zur Dauer des Aufenthalts der Neutronen in der Nihe des
Kerns ist. Als thermischer Wirkungsquerschnitt o® wird daher oft nur der Wirkungs-
querschnitt fiir Neutronen der Energie £ = 0.0253 eV angegeben (fiir die Werte einiger
wichtiger Nuklide siehe Tab. 3.1).1

Im epithermischen Energiebereich sind die mikroskopischen Wirkungsquerschnitte
der schweren Kerne durch das Auftreten von Resonanzen bestimmt.'? Da sich somit im
epithermischen Energiebereich der mikroskopische Wirkungsquerschnitt sehr stark mit
der Energie dndert und der Neutronenflufl ¢(F) sich in guter Ndherung durch einen
1/E-Verlauf beschreiben 1d8t, wird als ein Maf fiir den Beitrag des Resonanzbereichs
zum effektiven Wirkungsquerschnitt das Resonanzintegral

res __
g =

dE——=-
0.5 ev FE

eingefiihrt [Fis 83]. Aufgrund des starken Abfalls des Neutronenflusses mit der Energie
E héngt der Wert des Resonanzintegrals neben der Zahl der Resonanzen und deren

Hohe auch von der Energie des Auftretens der ersten Resonanz E™ ab (siehe hierzu
Tab. 3.1).

o | ot [ BT

[barn] | [barn| | [eV]
85U 99 168 | 0.27
88U 5 346 | 4.39

238Py 042 162 | 2.88
239Py 271 194 | 0.30
240py 290 | 7977 | 1.06
2lpy 365 193 | 0.26
22py 191 1124 | 2.65

Tabelle 3.1: Werte fiir afy", 0. und die Energie der ersten Resonanz fiir

einige wichtige Nuklide nach [Fis 83].

In einem Reaktor mit thermischem Neutronenspektrum ist der Beitrag der schnel-
len Neutronen zu (n,y)- und (n,f)-Prozessen ist in aller Regel vernachléssigbar und

UDer Energie E = 0.0253 eV entspricht eine absolute Temperatur von 293 K bzw. eine Neutro-
nengeschwindigkeit von 2200 m/s. Der Wirkungsquerschnitt fiir eine Energie E ergibt sich aus o'® zu
o(E) = \/E"/E o'".

2Der beim Einfang eines Neutrons entstehende Compound-Kern weist aufgrund der freiwerdenden
Bindungsenergie des Neutrons eine Anregungsenergie von ca. 6 MeV auf. Der Abstand zwischen ein-
zelnen Resonanzen liegt bei dieser Energie nur noch im Bereich von eV, die Breite solcher Resonanzen
in der Groflenordnung von meV. Fiir Neutronenenergien bis zu einigen hundert keV treten daher
aufgeltste Resonanzen auf.
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nur fiir solche Prozesse von Bedeutung, bei denen die Neutronen eine Schwellenenergie
aufweisen miissen (z. B. (n,2n)-Reaktionen), welche i. d. R. in der Grofienordnung von
MeV liegt. Fiir die folgende Diskussion des Zusammenhangs zwischen der momentanen
Nuklidzusammensetzung eines Brennstoffs und den Werten der effektiven Wirkungs-
querschnitte spielen diese daher eine untergeordnete Rolle.

Effektive Wirkungsquerschnitte und Resonanzselbstabschirmung

Um aus dem prinzipiellen Verlauf von Neutronenflu und effektiven Wirkungsquer-
schnitten auf die Riickwirkungen der Brennstoffzusammensetzung auf die effektiven
Wirkungsquerschnitte zu schlieflen, ist es sinnvoll, den Anteil verschiedener Energiebe-
reiche am effektiven Wirkungsquerschnitt einzelner Nuklide zu untersuchen. Bereits aus
Tab. 3.1 ist ersichtlich, daB fiir einige Nuklide der thermische Wirkungsquerschnitt grofl
im Vergleich zum Wert des Resonanzintegrals (z.B. 2**Pu), fiir andere vernachlissigbar
klein ist (z.B. ?*°Pu). Um dies an repriisentativen Beispielen genauer zu untersuchen, ist
in Tab. 3.2 der effektive Wirkungsquerschnitt fiir Strahlungseinfang o, fiir verschiedene
Nuklide in einzelne Energiegruppen g unterteilt, wobei

E9 20 MeV
ot= [ dBo(E)s(E)/ [  dEG(E)
F9—1 0 MeV
der Beitrag des Energieintervalls [E9~! E9] zum gesamten effektiven Wirkungsquer-
schnitt o, darstellt. Es lassen sich die Nuklide in drei Gruppen einteilen:

e Vom thermischen Bereich dominierte Nuklide. Diese Gruppe weist einen ho-
hen thermischen Wirkungsquerschnitt auf, welcher den effektiven Wirkungsquer-
schnitt bestimmt. Hierzu zihlen insbesondere 23°U und #*°Pu, welche eine erste,
ausgepragte Resonanz im thermischen Bereich aufweisen. Diese bestimmt auch
den Wert des thermischen Wirkungsquerschnitts (vergleiche Tab. 3.1).

e Nuklide mit einer dominanten Resonanz im unteren eV-Bereich. Bei diesen wird
der effektive Wirkungsquerschnitt praktisch vollsténdig durch eine erste ausge-
prigte Resonanz bestimmt. Zu dieser Gruppe ziihlen 2°Pu und 2*2Pu (da die
erste Resonanz des ?*°Pu mit einer Energie von 1.06 eV genau zwischen den
Energieintervallen [0.1 eV,1eV] und [1 eV,10 eV] liegt, tragen in Tab. 3.2 beide
Energiegruppen nennenswert zum effektiven Wirkungsquerschnitt bei).

e Vom Resonanzbereich dominierte Nuklide. Bei diesen trigt keine einzelne Reso-
nanz wesentlich zum effektiven Wirkungsquerschnitt bei. Dies gilt z. B. fiir 23%U.

Entsprechend dieser Unterteilung beeinflussen diese Nuklide auch den Neutronenfluf}
#(F) und somit die effektiven Wirkungsquerschnitte.

So bewirkt eine hohe Konzentration von Nukliden der ersten Gruppe eine starke
Neutronenabsorption im thermischen Bereich, wodurch es zu einer Hartung des Spek-
trums kommt, d. h. die mittlere Energie der Neutronen nimmt zu (dies ist z. B. fiir
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238U 239Pu 240Pu 242Pu
E9 o9 | o/, o9 | o/, o9 | o/, o9 | o/,
[MeV] | [barn] [%] || [barn] [%] || [barn] [%] || [barn] [%]

107 0.00 0.00 0.01 0.01 0.01 0.00 0.00 0.00
1078 0.01 0.63 0.49 0.68 0.58 0.25 0.04 0.12
1077 0.11 | 1237 | 13.24 | 18.00 || 12.42 5.37 0.79 2.33
10-¢ 0.10 | 10.92 || 54.47 | 75.00 || 37.98 | 16.44 0.80 2.36
107° 0.17 | 19.20 0.67 0.91 || 176.54 | 76.39 || 30.89 | 90.57
1074 0.20 | 22.42 2.78 3.80 2.34 1.01 0.89 2.61
1073 0.14 | 15.93 0.85 1.20 0.94 0.41 0.45 1.33
1072 0.08 8.99 0.21 0.29 0.17 0.08 0.13 0.38
107! 0.04 4.89 0.06 0.08 0.07 0.03 0.06 0.18

1 0.03 3.44 0.03 0.04 0.04 0.02 0.04 0.10
10 0.01 1.21 0.00 0.01 0.01 0.01 0.01 0.03
20 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00 0.00

Gesamt || 0.89 | 100.00 || 72.83 | 100.00 || 231.12 | 100.00 | 34.11 [ 100.00

Tabelle 3.2: Anteile verschiedener Energieintervalle am effektiven Wirkungs-
querschnitt fiir Strahlungseinfang in Uran-Brennstoff (2.83 wt% *°U) zu
Beginn des Abbrandes.

MOX-Brennstoff mit einer im Vergleich zu Uran-Brennstoff hohen Plutoniumkonzen-
tration der Fall, siche Abb. 3.1). Dieser Effekt fiihrt bei allen Nukliden der ersten
Gruppe zu einer Abnahme der effektiven Wirkungsquerschnitte. Auch der Aufbau der
Spaltprodukte, welche zum Teil erhebliche thermische Wirkungsquerschnitte aufweisen,
bewirkt eine Hartung des Spektrums.

Fiir Nuklide, deren effektiver Wirkungsquerschnitt durch Resonanzen festgelegt
wird (in besonderem Mafle, wenn es sich um eine ausgeprigte Resonanz handelt),
tritt der Effekt der Resonanzselbstabschirmung auf. Liegt das entsprechende Nuklid
in einer relevanten Konzentration vor, so kommt es an der Stelle der Resonanz zu
einem Einbruch im Neutronenflufl ¢(E) und damit zu einer Abnahme des effektiven
Wirkungsquerschnitts dieses Nuklides. Auch dies wird in Abb. 3.1 deutlich. So ist dort
sowohl fiir den Uran- als auch fiir den MOX-Brennstoff ein Einbruch des Spektrums bei
6.67 eV, der Energie einer ausgeprigten Resonanz des 28U zu beobachten. Weiterhin
kommt es fiir MOX-Brennstoff bei 0.30 eV (thermische Resonanz des #Pu), 1.06 eV
(?*°Pu) und 2.65eV (**?Pu) zu einer deutlichen Reduzierung des Neutronenflusses (fiir
eine ausfiihrlichere Diskussion dieses Effekts siehe auch [Gla 98]).

Die in die Abbrandgleichungen (3.4) wesentlich eingehenden effektiven Wirkungs-
querschnitte hingen also aufgrund der hier diskutierten Wechselwirkungen zwischen
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Abbildung 3.1: Das Neutronenspektrum fiir Uran-Brennstoff der Anreiche-
rung 4 wt% (—) und fir MOX-Brennstoff (- -) (Typ A, siehe Kap. 5), zu
Beginn des Abbrandes.

Nuklidzusammensetzung und Neutronenflul von der momentanen Brennstoffzusam-
mensetzung ab. Die Bestimmung der zeitlichen Entwicklung der Brennstoffzusammen-
setzung setzt also eine simultane Ermittlung der effektiven Wirkungsquerschnitte vor-
aus. Diese erfordert die Losung des Neutronentransportproblems fiir eine vorgegebene
Geometrie und Brennstoffzusammensetzung.

3.3.2 Monte-Carlo-Methode

Fiir die Bestimmung von abbrandabhéngigen effektiven Wirkungsquerschnitten wird
im Rahmen dieser Arbeit das Monte-Carlo Programm MCNP4A verwendet [Bri 93].
In diesem Abschnitt soll daher kurz die zugrundeliegende Monte-Carlo Methode und
das Programmsystem MCNP vorgestellt werden.
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Prinzip der Monte-Carlo Methode

MCNP (and any general Monte Carlo Code) is little more than a collection
of random decision points with some simple arithmetic in between.

MCNP Handbuch, [Bri 93], p. 2-1

Die Urspriinge der Monte-Carlo Methode reichen bis zum Manhattan Project zuriick:
von Anfang an wurde die Monte-Carlo Methode zur Behandlung von Neutronentrans-
portproblemen eingesetzt.!?

Im Gegensatz zu den deterministischen Verfahren werden bei der Monte-Carlo
Methode nicht die zugrundeliegenden Transportgleichungen gelost, sondern vielmehr
das Schicksal individueller Teilchen simuliert: dabei gehen lediglich mittlere freie
Wegliangen, Reaktionswahrscheinlichkeiten sowie Aussagen ein, die sich ggf. aus Impuls-
und Energie-Erhaltung fiir individuelle Prozesse ergeben. Durch Verfolgung einer
groflen Anzahl von Teilchen und die Registrierung der dabei auftretenden Ereignisse
konnen dann Aussagen iiber die statistische Héufigkeit der unterschiedlichen Prozesse
getroffen werden.

In Abb. 3.2 sind einige solche Simulationen wiedergegeben.!!

Zu den grundlegenden Eigenschaften von Monte-Carlo Rechnungen gehoren insbe-
sondere auch Verfahren zur Reduktion der statistischen Fehler. Diese Verfahren basie-
ren in der Regel auf einer ,intelligenten“ Verwendung der verfiigbaren Rechenzeit. Die
wesentlichen Konzepte seien hier kurz erwéhnt:

Wichtung: Jedes Teilchen ist mit einer Wichtung W versehen, die bei seiner Erzeu-
gung i. a. Eins gesetzt wird. Durch die unten beschriebenen Verfahren ist eine
Manipulation der Wichtung W im Laufe der Simulation des Teilchens moglich.

Analoger und impliziter Einfang: Beim analogen Einfang fiihren (n,~)-Prozesse
zum Verlust eines Neutrons. Dies ist jedoch fiir Monte-Carlo Simulationen un-
erwiinscht, da auf diese Weise Teilchen verloren gehen, die keinen oder nur einen
geringen Beitrag zu den interessierenden Prozessen geleistet haben, obwohl (unter
Umsténden erhebliche) Rechenzeit fiir sie bereitgestellt wurde.

13Der erste explizite Hinweis zur Anwendung der Monte-Carlo Methode zur Losung von Neutronen-
transportproblemen und Kritikalitdtsberechnungen geht auf einen Brief John von Neumanns vom 11.
Mérz 1947 zuriick. Weitere Personen, die sich an der Entwicklung der Monte-Carlo Methode in den
40’er und 50’er Jahren beteiligten, waren unter anderen Enrico Fermi, Nicholas Metropolis und Stan
Ulam.

4Die Abbildung zeigt einen Schnitt durch ein typisches Brennelement, welches aus 17x17
Brennstiben besteht, wobei 25 Positionen unbesetzt sind. Diesen kénnen mit Steuerstiben belegt wer-
den. Untersucht wurde Uran-Brennstoff mit 4.0wt% 2U-Anreicherung. Kommt es bei der Absorption
eines Neutrons zu einer Spaltung, so wird die entsprechende Position vermerkt, um als Startpunkt fiir
die nichste Neutronengeneration zur Verfiigung zu stehen.
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Abbildung 3.2: Zwolf Neutronenbahnen in einem typischen Brennelement.
Monte-Carlo Simulation. Verschiedene sich iiberschneidende Bahnen sind
unterschiedlich dargestellt.
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In der Regel wird daher der implizite Teilcheneinfang simuliert: kommt es zu
einer Kollision, wird die Wichtung des Teilchens zunichst um den Anteil der
Einfangswahrscheinlichkeit reduziert; anschlielend wird der physikalische Prozef§
ausgewihlt, wobei der Einfang — also: der Verlust — des Teilchens dann ausge-
schlossen ist.

Russisches Roulette und Splitting: Diese Methoden dienen zur Kontrolle der
Teilchen-Populationen im Phasenraum.

Gelangt ein Teilchen in einen Bereich der Geometrie oder der Energie, der fiir
das betrachtete Problem von untergeordneter Bedeutung ist, oder wird seine
Wichtung zu gering, so wird Russisches Roulette angewandt: mit hoher Wahr-
scheinlichkeit wird dieses Teilchen daraufhin verworfen; iiberlebt es jedoch, so
wird seine Wichtung entsprechend erhoht.

Gelangt ein Teilchen hingegen in einen Bereich (Geometrie, Energie, Wichtung)
mit hoher Prioritét, so kann es durch mehrere Teilchen mit entsprechend gerin-
gerer Wichtung ersetzt werden (Splitting).

Durch diese Verfahren wird die Rechenzeit vorwiegend in Bereichen genutzt, die
fiir das Ergebnis tatsédchlich relevant sind.
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Fiir einfache Problemstellungen kann auf einen umfassenden Einsatz dieser Verfah-
ren unter Umsténden verzichtet werden; reduziert sich die Bestimmung von effektiven
Wirkungsquerschnitten auf die Durchfithrung von Einheitszellrechnungen (siehe hier-
zu Kap. 3.4), so spielen diese Verfahren nur eine untergeordnete Rolle. Insbesondere
fiir grofe, dreidimensionale, heterogene, thermische Systeme, die sich durch niedrige
Leckage und eine hohe Anzahl von Kollisionen pro Neutron auszeichnen, ist die Op-
timierung der Simulation von jedoch entscheidender Bedeutung.!® Sollen daher kom-
pliziertere Konfigurationen untersucht werden (wie z. B. bei Brennelementrechnungen,
siche Kap. 4.1.1), erlauben diese Methoden eine deutliche Reduzierung der benéstigten
Rechenzeit.

3.3.3 Das Programmpaket MCNP4A

MCNP (Monte-Carlo N-Particle) ist ein Programm zur Losung des Transportpro-
blems fiir Neutronen, Photonen und Elektronen in beliebiger, dreidimensionaler
Geometrie. Dabei konnen Neutronenenergien von 107° eV bis 20 MeV und Photo-
nen/Elektronenenergien von 1 keV bis 1 GeV beriicksichtigt werden; diese Energiein-
tervalle werden durch die verfiigharen Datenbibliotheken festgelegt.

Durch die Verwendung von sog. Tully-Karten, kann der Anwender entscheiden,
welche Informationen wéihrend der Simulation ,, gesammelt” und anschliefend ausge-
wertet werden sollen.'® MCNP stellt verschiedene Tallies zur Verfiigung, insbesondere
die Bestimmung des Neutronenflusses in einer Zelle. Dieser wird iiber die Weglidngen-
abschétzung (Track Length Estimate) ermittelt, welcher

1 1
—///¢(E,F,t)dtdEdvz—///n(F,E,t)dsdEdV
\%4 VJE Jt Vv vJEJs

zugrundeliegt. MCNP bestimmt dieses Integral, indem es die zuriickgelegten Wege aller
Teilchen innerhalb einer Zelle summiert.

Uber sog. Multiplikatorkarten kénnen die Standardtallies von MCNP wesentlich er-
weitert werden. Insbesondere 148t sich das Tally zur Bestimmung des Neutronenflusses

/ S(E)IE  in / R(E)$(E)dE

tiberfiihren. Darin ist R(F) eine beliebige Kombination energieabhingiger Groflen, die
MCNP von den Datenbibliotheken zur Verfiigung gestellt werden; beispielsweise also
R(F) = ¢'(E), womit sich die Reaktionsrate gemif Gl. (3.1) ergibt.!” Aus den Reak-
tionsraten kénnen durch Division durch den totalen Neutronenfluf nach Gl. (3.3) die

5Vergl. MCNP Handbuch, p. 1-11: ,, For many problems, variance reduction is not just a way to
speed up the problem but it is absolutely necessary to get any answer at all.“

Durch die Angabe von Energie-Intervallen, sog. Bins fiir ein Tally kann der zu bestimmende Wert
in Energiegruppen getrennt gesammelt werden.

"Hier erweist sich die Weglédngenabschétzung als statistisch sehr zuverléssig, da (kleinere) Zellen
zwar ohne Kollision durchquert werden, die Weglénge aber dennoch einen Beitrag zur Reaktionsrate
liefert.
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zugrundeliegenden Eingruppenquerschnitte bestimmt werden, wobei der Einfluf} der
Resonanzselbstabschirmung implizit beriicksichtigt ist.

Die Bestimmung von effektiven Wirkungsquerschnitten in einer Einheitszelle aus
Brennstoff, Hiillrohr und Moderator (siehe Kap. 4.1.1) basiert z. B. auf der Verfolgung
von 300 000 Neutronen, wobei die Erzeugung von etwa 140 Millionen Zufallszahlen not-
wendig ist.!® Weitere simulationsspezifische Daten sind in Tab. 3.3 zusammengestellt.
Die sich aus einer solchen Situation ergebenden effektiven Wirkungsquerschnitte wei-

H Brennstoff Hiillrohr | Moderator

Anzahl der Bahnen: 5100000 | 10500000 | 15000 000
Kollisionen: 1900000 300000 | 6700000

Tabelle 3.3: Daten fiir eine typische MCNP-Simulation bei Verfolgung von
300000 Neutronen.

sen dann typische statistische Fehler von 0.2 % fiir hiufig auftretende wie (n,7y)- bzw.
(n,f)- und etwa 1-10 % fiir unwahrscheinliche wie (n,2n)- bzw. (n,3n)-Prozesse auf.

Neben den statistischen Fehlern gehen in die Bestimmung der effektiven Wirkungs-
querschnitte jedoch auch systematische Fehler ein. Zum einen spielt die Genauigkeit
der zugrundegelegten mikroskopischen Wirkungsquerschnitte o(E) eine entscheidende
Rolle. Weiterhin beeinflussen auch bestimmte Betriebsgrofien eines Reaktors die Werte
der effektiven Wirkungsquerschnitte, insbesondere weisen diese eine Abhéngigkeit von
der Temperatur von Brennstoff und Moderator auf.

Wenn auch eine detailierte quantitative Abschédtzung der systematischen Fehler
bei der Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte fiir die einzelnen Nuklide
im Rahmen dieser Arbeit nicht geleistet werden kann, so sollen doch diese Effekte
im folgenden kurz diskutiert und ihr Einfluf auf die zu erwartende Genauigkeit der
Abbrandrechnungen grob abgeschéitzt werden.

Datenbasis: In die Berechnung der effektiven Wirkungsquerschnitte gehen die
als bekannt vorausgesetzten mikroskopischen Wirkungsquerschnitte o(E) ein.
Wihrend fiir die wesentlichen Uran-Isotope die mikroskopischen Querschnitte
mit sehr grofler Genauigkeit vermessen wurden, ist bei vielen anderen Nukli-
den noch mit hohen Ungenauigkeiten bei den zugrundegelegten mikroskopischen
Querschnitten zu rechnen.

Besonders kritisch ist die Bestimmung des Querschnittsverlaufs bei Nukliden, die
eine dominante Resonanz im eV-Bereich aufweisen (z.B. 2*°Pu und ?*2Pu, jedoch
auch 2**Cm und andere), welche den effektiven Wirkungsquerschnitt bestimmt.
Bei diesen ist eine genaue Messung der Resonanzbreiten [ notig. Selbst fiir das
bereits in konventionellen Uran-Brennstoffen in relevanten Mengen produzierte

8Ein PC mit einem Pentium Prozessor bei 60 MHz benétigt (unter Linux) fiir eine solche Simulation
ca. 6-7 Stunden.
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240py sind jedoch auch zwischen neueren Messungen noch Abweichungen der
Resonanzbreite der 1.06 eV Resonanz von bis zu 8 % zu beobachten, was zu
einem Unterschied von 1.2 % fiir den thermischen Wirkungsquerschnitt und von
4.5 % fiir den Wert des Resonanzintegrals fiithrt [Tel 96].

Um den Einflu} der zugrundegelegten mikroskopischen Wirkungsquerschnitte
auf die Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte abzuschétzen, wurden
fiir einen Brennstoff mit hohem Plutonium-Gehalt (MOX-A, Beginn des Ab-
brandes, siehe Kap. 5) die effektiven Wirkungsquerschnitte verschiedener Nuk-
lide unter Verwendung unterschiedlicher, in MCNP4A zur Verfiigung stehender
Wirkungsquerschnitts-Bibliotheken berechnet.!® Die Ergebnisse sind in Tab. 3.4
zusammengefaflt. Die angegebenen Fehler ergeben sich aus den von MCNP4A
bestimmten statistischen Fehler (bei dieser Rechnung jeweils ca. 0.2 %).

Vergleicht man zunéchst nur solche Bibliotheken, welche fiir die selbe Tempera-
tur erstellt wurden, so tritt eine Abweichungen von 20 % auf (**®U), die mittlere
Abweichung betrégt ansonsten jedoch weniger als 3 %. Auf den Einflu} verschie-
dener Temperaturen auf die effektiven Wirkungsquerschnitte soll im néchsten
Abschnitt eingegangen werden.

| Nuklid || T [K] | Bibliothek | o, [barn] |
28U 0| ENDL-85 | 0.848 +0.002
300 | ENDF5T | 0.894 + 0.002
300 |  RMCCS | 0.745 + 0.001
600 | EPRIXS | 0.782 % 0.002
900 | EPRIXS | 0.809 % 0.002

B9Py 300 | ENDF5P | 11.2840.02
300 ENDF5T | 11.58 £0.02
300 RMCCS 11.31 £0.02
240py 0 D9 | 23.69 £ 0.05
300 RMCCS | 19.36 £ 0.04
900 BMCCS | 19.68 +£0.04
242py 0| ENDL-85 6.88 £+ 0.01
300 ENDF5P 6.07 + 0.01

Tabelle 3.4: Mit unterschiedlichen MCNP-Bibliotheken bestimmter effek-
tiver Wirkungsquerschnitt fiir Strahlungseinfang in einem Brennstoff mit
hohem Plutonium-Gehalt zu Beginn des Abbrandes (MOX-A, siehe Kap. 5).

YFiir eine Beschreibung existierender Bibliotheken siehe [Bri 93], Appendix G.
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Temperaturen: Die effektiven Wirkungsquerschnitte weisen auch eine Abhéngigkeit
von der Temperatur des Brennstoffs und des Moderators auf. Dies ist auf mehrere
Effekte zuriickzufiihren, welche bei der Berechnung der effektiven Querschnitte
in geeigneter Weise beriicksichtigt werden miissen.

So weisen bereits die mikroskopischen Wirkungsquerschnitte o(E) eine Tempera-
turabhéngigkeit auf, welche wesentlich auf eine Dopplerverbreiterung der Reso-
nanzen zuriickzufiihren ist. Besonders relevant ist dieser Effekt fiir alle Nuklide,
deren effektiver Wirkungsquerschnitt durch den Resonanzbereich bzw. eine erste
dominante Resonanz bestimmt wird (z. B. 23U, 2*°Pu, ?*?Pu). Zwar bleibt bei
einer Dopplerverbreiterung die Flidche unter einer Resonanz unveréndert, so daf
sich in erster Niherung keine Anderung der Reaktionsrate ergibt (der Neutronen-
flul ¢(F) ist iiber die Breite einer Resonanz im eV-Bereich praktisch konstant).
Kommt es jedoch zum Effekt der Resonanzselbstabschirmung (siehe Kap. 3.3), so
fiithrt eine Verbreiterung der Resonanz zu einer Abnahme des Einbruchs im Neu-
tronenflufl ¢(£) an der Stelle der Resonanz; der effektiver Wirkungsquerschnitt
nimmt daher zu.

Die Verwendung von Wirkungsquerschnitts-Bibliotheken, welche nicht fiir die im
Reaktor vorliegende Temperatur erstellt wurden, fiihrt somit zu einem systema-
tischen Fehler. In Tab. 3.4 sind die effektiven Wirkungsquerschnitte unter Ver-
wendung verschiedener Bibliotheken bei ansonsten unverdnderten Bedingungen
angegeben.?’

Als représentativ fiir den Effekt der Dopplerverbreiterung der Resonanzen und
des darauthin mit steigender Temperatur zunehmenden effektiven Wirkungsquer-
schnitts konnen die Werte von o, des ?**U angesehen werden, welche mit den
Bibliotheken RMCCs und EPRIXS fiir Temperaturen von 300 K, 600 K und 900 K
bestimmt wurden. Hier nimmt der effektive Querschnitt mit steigender Tempera-
tur um 5.0 % bzw. 3.5% zu. Werden zur Bestimmung der effektiven Querschnitte
von 24°Pu und 2*2Pu bei einer Brennstofftemperatur von 900 K fiir 300 K erstellte
Bibliotheken verwendet, so muf} in Abhéngigkeit von der vorliegenden Nuklidkon-
zentration (und damit der Stirke der Resonanzselbstabschirmung) entsprechend
mit einem systematischen Fehler von bis zu 10 % gerechnet werden.

Neben Unterschieden in der Brennstofftemperatur fithren auch verschiedene Mo-
deratortemperaturen zu Anderungen der effektiven Wirkungsquerschnitte.

Um dies zu beriicksichtigen stehen fiir die Behandlung der Neutronentherma-
lisierung durch Streuung an Molekiilen (z. B. Wasser) spezielle Wirkungsquer-
schnittsdateien zur Verfiigung. Diese Bibliotheken sind fiir vorgegebene Tempe-
raturen (300 K, 600 K und 900 K) erstellt und koénnen nicht ohne weiteres an

20Sowohl fiir 238U als auch 2‘°Pu und 24?Pu ergeben sich bei Verwendung der fiir 0 K erstellten
Bibliothek deutlich héhere effektive Wirkungsquerschnitte, als bei den fiir hthere Temperaturen er-
stellten Bibliotheken. Dies steht im Widerspruch zu obiger Diskussion und ist auf Unterschiede in den
zugrundeliegenden Bibliotheken zuriickzufiihren.
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problemspezifische Temperaturen angepafit werden.

Weitere Einfliisse der Temperatur betreffen eine Anderung der Dichte des Mode-
rators?! sowie die mittlere kinetische Energie der thermischen Neutronen??.

Aufgrund dieser systematischen Fehler kann es fiir einzelne Nuklide bei der Be-
stimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte zu Fehlern von bis zu zehn Prozent
kommen. Eine detailierte und nuklidspezifische Bestimmung der eingehenden systema-
tischen Fehler kann jedoch im Rahmen dieser Arbeit nicht geleistet werden.??

3.4 Abbrandrechnungen

Die Durchfithrung von Abbrandrechnungen 148t sich prinzipiell in zwei Schritte unter-
teilen [Eme 93]:

Zellabbrandrechnungen: Fiir die Bestimmung der abbrandabhingigen Nuklidzu-
sammensetzung eines Brennstoffs spielen die effektiven Wirkungsquerschnitte der
einzelnen Nuklide eine wesentliche Rolle. Diese werden neben der Brennstoffzu-
sammensetzung selbst auch von typischen makroskopischen Bestrahlungskenn-
groBen eines Reaktors beeinflufit.?* Unter der Annahme mittlerer Werte fiir die-
se lassen sich mittels Einheitszellrechnungen die effektiven Wirkungsquerschnit-
te fiir eine vorgegebene Brennstoffzusammensetzung bestimmen und damit die
Abbrandgleichungen (3.4) 16sen (siehe Kap. 4). Man erhélt somit die effekti-
ven Wirkungsquerschnitte und die Nuklidzusammensetzung eines Brennstoffs in
Abhéngigkeit vom Abbrand, was fiir einzelne Elemente Aussagen iiber mittlere
Umsatzraten, Isotopenvektoren oder auch die Radiotoxizitdt des Brennstoffs bei
Erreichen eines bestimmten Abbrandes ermdglicht.

Reaktorabbrandrechnungen: Um den erreichbaren Abbrand eines Brennstoff in
Abhéngigkeit von der Bestrahlungsgeschichte im Reaktor zu bestimmen, sowie
um die rdumliche Abbrandverteilung innerhalb eines vorgegebenen Brennelemen-
tes zu ermitteln, miissen dann Reaktorabbrandrechnungen durchgefiihrt werden.
In einem iterativen Verfahren werden hierbei fiir eine vorgegebene Beladung ei-
nes Reaktor-Kerns die rdumliche Neutronenflufl- und Leistungsdichteverteilung

21Die Dichte des Wassers bei typischen DWR-Betriebstemperaturen und Driicken betrigt ca. 70 %
der Dichte bei Zimmertemperatur.

22Neben den speziellen, fiir die Behandlung der Neutronenthermalisierung zur Verfiigung stehenden
Bibliotheken kann hierfiir im der MCNP-Eingabedatei explizit eine Temperatur angegeben werden

23Eine Untersuchung der Genauigkeit der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Abbrandrech-
nungen erfolgt jedoch in Kap. 5.

247Zu den makroskopischer Bestrahlungskenngrofien eines Reaktors gehoren sowohl die mittlere
Kiihlmitteldichte und -temperatur und die Brennstofftemperatur, aber auch z. B. die Borsiure-
Konzentration im Kiihlmittel. Beim Betrieb eines Reaktors wird die anfingliche Uberreaktivitit des
Reaktor-Kerns durch Borsdure im Kiihlmittel kompensiert. Im Verlaufe des Abbrandes nimmt die
Reaktivitdt des Kerns ab, was durch eine Reduzierung der Borsdure-Konzentration ausgeglichen wird.
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sowie die momentanen Werte der makroskopischen Bestrahlungskenngrofien be-
stimmt und damit fiir einen Zeitschritt der erreichte Abbrand einzelner Brennele-
mente (bzw. dir rdumliche Abbrandverteilung innerhalb eines Brennelementes)
berechnet.?” Das Beladeschema eines Reaktors ist dann so zu optimieren, daf} ein
moglichst hoher und gleichméafliger Abbrand im Brennelement erreicht wird. Da
im Rahmen dieser Arbeit speziell Aussagen iiber erzielbare Umsatzraten ermit-
telt werden sollen, kann auf die Durchfiihrung von Reaktorabbrandrechnungen
zundchst verzichtet werden.

25 Generell wird ein moglichst gleichméBiger Abbrand der Brennelemente angestrebt, um eine gute
Brennstoff-Ausnutzung zu erreichen. So betragen z. B. in axialer Richtung die Abweichungen vom
mittleren erreichten Abbrand etwa 5 %, nur in den Randzonen des Brennelementes ist der erreichte
Abbrand deutlich niedriger (ca. 30 %) (siche [Eme 93], S. 325 ff.)
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Kapitel 4

Zellabbrandrechnungen

Now does my project gather to a head.
My charms crack not, my spirits obey, and time
Goes upright with his carriage.

W. Shakespeare, The Tempest.

Die den zeitlichen Verlauf der Nuklidkonzentrationen bestimmenden Abbrandglei-
chungen (3.4) stellen in Kombination mit der Berechnung des Neutronenflusses ¢(FE)
und der effektiven Wirkungsquerschnitte o(7,t) ein System von gekoppelten nicht-
linearen! Differentialgleichungen dar. Durch einfache Annahmen zur rdumlichen und
zeitlichen Abhéngigkeit sowohl von effektiven Wirkungsquerschnitten wie totalem Neu-
tronenflufl lassen sich die Gleichungen zu gekoppelten linearen Differentialgleichun-
gen erster Ordnung mit konstanten Koeffizienten umformen, welche mittels geeigneter
Computer-Codes gelost werden kénnen.

Die einzelnen Schritte dieser Vorgehensweise sowie die konkrete Umsetzung sollen in
diesem Kapitel erldutert werden. Hierzu werden in einem ersten Schritt die vorgenom-
menen Nédherungen diskutiert (Kap. 4.1). Diese fithren zu einem iterativen Vorgehen
bei der Losung der Abbrandgleichungen, welches in Abschnitt 4.2 vorgestellt wird. Fiir
die Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte wird dabei das Monte Carlo Pro-
gramm MCNP4A (siehe Kap. 3.3) verwendet. In jedem Zeitschritt dieses iterativen
Verfahrens reduziert sich das Problem dann auf die Losung der Abbrandgleichungen
fiir die Aktiniden (Kap. 4.3.1) und die Spaltprodukte (Kap. 4.3.3), wofiir im Rahmen
dieser Arbeit geeignete Mathematica-Routinen entwickelt wurden [Wol 92].

!Die Nuklidkonzentrationen gehen entscheidend in die Bestimmung des Neutronenflusses ¢(E) und
damit in die Berechnung der effektiven Wirkungsquerschnitte ein, siehe Kap. 3.3.

33
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4.1 Niherungen zur Losung der Abbrandgleichun-
gen

Bei der Bestimmung der Nuklidzusammensetzungen vorgegebener Brennstoffe kann als
kleinste in einen LWR be- und entladene Einheit ein vollstdndiges Brennelement ange-
nommen werden. Dieses besteht typischerweise aus einheitlichen Brennstdben gleicher
Anfangszusammensetzung, welche mittels Abstandshaltern und anderen Strukturma-
terialien in einem regelméiBigen Gitter angeordnet sind.? Eine Anzahl von Brennstab-
positionen bleibt hierbei fiir Steuerstébe frei (sieche Abb. 4.2).

Die Durchfiihrung von Zellabbrandrechnungen dient der Bestimmung der Brenn-
stoffzusammensetzung bei einem erreichten Abbrand. Die zeitliche Verdnderung dieser
Zusammensetzung ist durch die Abbrandgleichungen (3.4) bestimmt, in welche wesent-
lich der Neutronenflu8 ¢(F, 7, t), die lokale Leistungsdichte P(7,t) und die momentane
Nuklidzusammensetzung eingehen. Hier kénnen nun einige vereinfachende Annahmen
gemacht werden, welche es erlauben sollen, die Orts- und Zeitabhéngigkeit der Koef-
fizienten der Abbrandgleichungen in konsistenter Weise bei der Lésung des Differenti-
algleichungssystems zu beriicksichtigen. Welcher Abbrand fiir ein Brennelement beim
Einsatz im Reaktor erreicht werden kann und wie stark sich der erreichte Abbrand
innerhalb eines Brennelements unterscheidet ist durch Reaktorabbrandrechnungen zu
ermitteln (siehe Kap. 3.4).

4.1.1 Ortsabhingigkeit der Abbrandgleichungen

Beziiglich der Ortsabhéingigkeit der in die Gleichungen (3.4) eingehenden Grofien lassen
sich einige vereinfachende Annahmen zugrundelegen (siehe auch [Fis 83]):

e Im Reaktor wird sowohl in axialer wie radialer Richtung eine moglichst flache Lei-
stungsverteilung angestrebt. Innerhalb eines Brennelements verdndert sich daher
die Leistungsdichte von Stab zu Stab kaum. In axialer Richtung kommt es nur
in den Randzonen zu einem Abfall der Leistungsdichte, was fiir die Bestimmung
von gemittelten Inventargréfien vernachliissigt werden kann.®> Kommt es bei ei-
nem Brennelement am Kern-Rand zu einer geringeren Leistungsfreisetzung, so
wird dies durch einen spéteren Einsatz des Brennelements nach Umladung in die
Kern-Mitte durch eine hohere Leistungsfreisetzung ausgeglichen. Somit kann fiir

’Die Anreicherung einzelner Brennstiibe eines Brennelementes kann jedoch variieren. So werden
z. B fiir MOX-Brennstoffe mit hohem Plutonium-Gehalt Brennelemente verwendet, welche einen un-
terschiedlichem Gehalt an spaltbaren Isotopen in verschiedenen Brennstiben aufweisen, um eine
moglichst gleichméBige Leistungsverteilung im Brennelement zu erreichen [NEA 95a], [Bur 96].

3Fiir den Fall der moglichst vollstindigen Eliminierung des anfinglichen Plutoniuminventars
konnen solche Randeffekte jedoch von Bedeutung sein, da es natiirlich zu einem inhomogenen Ab-
brand eines Brennelements sowohl in axialer als auch radialer Richtung kommen kann. Auf solche
Heterogenitétseffekte kann jedoch im Rahmen dieser Arbeit nicht eingegangen werden. Hierzu miissen
Reaktorabbrandrechnungen fiir einen konkreten Reaktor-Kern durchgefithrt werden (siehe Kap. 3.4).
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ein typisches Brennelement die lokale Leistungsdichte P(7,¢) durch eine gemit-
telte, zeitlich konstante Leistungsdichte P ersetzt werden.

e In den Randzonen des Reaktors kommt es zu Verdnderungen des Neutronenflusses
¢(E). Neben den zeitweise in den oberen Bereich des Reaktors eingefahrenen
Steuerstdben, sind diese Anderungen auf Neutronenleckage und Riickstreuung
von Neutronen durch axiale und radiale Reflektoren zuriickzufiihren. Da sich
solche Einfliisse auf die Randzonen beschrinken, konnen sie bei der Bestimmung
von gemitteltem Inventar vernachléssigt werden.

e Wegen der mittleren Reichweite von Neutronen im Reaktor, welche in der Grofen-
ordnung der radialen Brennelement-Abmessungen liegt, wird der Neutronenfluf}
innerhalb eines Brennelementes nur durch das Brennelement selbst und die un-
mittelbar benachbarten Brennelemente bestimmt. Haben diese etwa gleichen Ab-
brand und damit etwa gleiche Nuklidzusammensetzungen, so kann der Neutro-
nenflufl durch eine Einheitszellrechnung bestimmt werden.* Sollen in einem Be-
reich des Reaktors Brennelemente mit stark unterschiedlichem Abbrand an be-
nachbarten Positionen eingesetzt werden, kann fiir eine genauere Bestimmung des
Neutronenflusses auch eine Brennelementrechnung durchgefiihrt werden.®

— Einheitszellrechnung: Bei der Berechnung des Neutronenflusses und der
effektiven Wirkungsquerschnitte in MCNP4A wird die Moglichkeit genutzt,
ein unendliches Gitter zu simulieren. Dieses besteht aus einer Einheitszelle
mit der Geometrie eines Brennstabes im Brennelement-Gitter.% Hier wer-
den Brennstoff, Hiillrohrmaterial und Moderator (unter Umstéinden auch
ein produktionsbedingter Spalt zwischen Brennstoff und Hiillrohrmateri-
al) beriicksichtigt (siehe Abb. 4.1). Somit wird der Neutronenflu§ fiir ein
unendliches Gitter aus Brennstiiben gleicher Zusammensetzung bestimmt.”
Einfliisse durch Steuerstibe bzw. Steuerstab-Fiihrungsrohre auf die Periodi-
zitét des Neutronenflusses im Brennstabgitter werden hierbei vernachléssigt.

4Bei der herkémmlichen Beladung von DWR’s werden Brennelemente drei Zyklen lang im Reaktor-
Kern eingesetzt. Dabei befinden sich die frischen Brennelemente auf den Randpositionen, wihrend im
Zentrum abwechselnd Brennelemente des zweiten bzw. dritten Abbrand-Zyklus angeordnet werden.
Die Annahme von etwa gleichem Abbrand benachbarter Brennelemente ist also nur schlecht erfiillt.

"Hierbei wird die besondere Fihigkeit von MCNP4A zur Simulation beliebiger dreidimensionaler
Geometrien, insbesondere auch von periodischen Gittern und der Wiederholung gleicher Strukturen
ausgenutzt.

6In axialer Richtung ist die Zelle nicht abgeschlossen, die Periodizitéit des Gitters in radialer Rich-
tung wird erreicht, indem Neutronen, welche die Zelle durch eine Seitenflichen verlassen, mit gleicher
Richtung an der entgegengesetzten Seite wieder in die Zelle eintreten.

"Durch die Annahme einer konstanten Leistungsdichte P fiir das gesamte Brennelement und ei-
nes im gesamten Brennelement gleichen Neutronenflusses ¢(E,t), verlieren die Koeflizienten der Ab-
brandgleichungen (3.4) ihre Ortsabhiingigkeit, so dafy auch die Nuklidkonzentrationen innerhalb eines
Brennelements ihre Ortsabhéngigkeit verlieren (bei homogener Anfangszusammensetzung des Brenn-
stoffs). Erst dadurch ist natiirlich die Berechnung des Neutronenflusses durch ein unendliches Gitter
aus identischen Brennstéiben gerechtfertigt.
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Bei der Bestimmung des Verhiltnisses von Moderator- zu Brennstoffvolu-
men wird jedoch das Fehlen von Brennstében an den Steuerstab-Positionen
beriicksichtigt.

0.6566
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Abbildung 4.1: Geometrie einer Einheitszelle. Die zugrundegelegten Abmes-
sungen gelten fiir MOX-Brennstoff nach [NEA 95b].

— Brennelementrechnung;: Ist fiir genauere Berechnungen des nuklearen In-
ventars eines Reaktors der Einflufl benachbarter Brennelemente auf den Neu-
tronenflufl eines untersuchten Elements von Bedeutung (z.B. bei heterogener
Zusammensetzung des Reaktor-Kerns aus frischen und bereits abgebrann-
ten Brennelementen), so kann neben einer einfachen Einheitszellrechnung
fiir die Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte auch eine Simula-
tion einer Gruppe von Brennelementen durchgefiihrt werden. Die einzelnen
Brennelemente werden hierbei in MCNP4A als regelmifliges Gitter beste-
hend aus Brennstab-Einheitszellen aufgebaut, wobei einige Positionen fiir
Steuerstidbe reserviert sind (siehe Abb. 4.2). Ein so definiertes Brennele-
ment kann dann wiederum die Einheitszelle eines gréfieren Brennelement-
Gitters bilden, wobei die einzelnen Gitterpositionen durch Brennelemente
mit unterschiedlichem Abbrand besetzt werden konnen (prinzipiell sind in
dieser Weise auch Simulationen eines vollstindigen Reaktor-Kerns moglich).
Hierfiir ist natiirlich die Kenntnis der Nuklidzusammensetzungen des Brenn-
elements in Abhéngigkeit vom Abbrand nétig, welche man in einer ersten
Néherung mittels einer Einheitszellrechnung bestimmt.
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Abbildung 4.2: Aufbau eines Brennelements aus Brennstédben (grau) und
freien Steuerstab-Fiihrungsrohren (weif}) fiir ein 17x17 Brennelement.
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4.1.2 Zeitabhingigkeit von effektiven mikroskopischen Wir-
kungsquerschnitten und Neutronenfluf

Im Verlauf der Bestrahlung eines Brennelements im Reaktor dndert sich die Material-
zusammensetzung infolge der Konzentrationsdnderung der Aktiniden und der Bildung
von Spaltprodukten. Dies fiihrt zu einer Verdnderung des Neutronenflusses ¢(FE, 7, t),
welche sich in einer Anderung der effektiven Wirkungsquerschnitte o (7, t) niederschligt.
Hierfiir sind im wesentlichen zwei Effekte von Bedeutung (siehe auch Kap. 3.3).

Zum einen nimmt bei einer Hartung des Neutronenspektrums der Wert derjenigen
effektiven Wirkungsquerschnitte ab, welche vom thermischen Bereich bestimmt wer-
den. So kommt es bei konventionellen Uran-Brennstoffen im Verlaufe des Abbrandes
zu einem Aufbau an Transuranen, welche hohe Wirkungsquerschnitte im thermischen
Bereich aufweisen. In Kombination mit der Entstehung der Spaltprodukte fiihrt dies zu
einer abbrandabhéngigen Hartung des Spektrums und damit zu einer Abnahme der-
jenigen effektiven Wirkungsquerschnitte, welche vom thermischen Bereich dominiert
werden (siehe Tab. 4.1). In plutoniumhaltigen Brennstoffen (z. B. MOX) ist dagegen
die Konzentration von Nukliden, die im thermischen Bereich stark Neutronen absor-
bieren, bereits zu Beginn des Abbrandes sehr hoch. Nimmt diese daher im Laufe des
Abbrandes ab, wird das Neutronenspektrum weicher und die effektiven Wirkungsquer-
schnitte nehmen zu.
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Weiterhin beeinflufit eine Konzentrationsinderung eines Nuklid durch Resonanz-
selbstabschirmung dessen effektiven Wirkungsquerschnitt o (7, t). Dies ist besonders fiir
die Nuklide ?*°Pu und ?*?Pu von Bedeutung. Nimmt die Konzentration dieser Nuklide
im Laufe des Abbrandes zu, so sinken die effektiven Wirkungsquerschnitte. Wihrend
z.B. in Uran-Brennstoff die Konzentration von ?*°Pu im Verlauf des gesamten Abbran-
des zunimmt, wird in MOX-Brennstoff bei ca. 14 MWd/kg Abbrand ein Maximum
der 2*°Pu-Konzentration erreicht, welcher ein Minimum des effektiven Wirkungsquer-
schnitts entspricht (siehe Tab. 4.1). Die Konzentration des ?*?Pu nimmt sowohl bei
Uran-Brennstoff, als auch bei dem untersuchten MOX-Brennstoff im Laufe des gesam-
ten Abbrandes zu.

239py, 240py, 22py,
Abbrand || Uran | MOX || Uran | MOX || Uran | MOX

0 MWd/kg || 176.0 03.2 || 227.4 40.3 34.4 21.3
10 MWd/kg || 147.5 | 55.5 | 164.5| 39.9 || 35.3 | 20.1
20 MWd/kg || 139.1 | 59.6 || 126.6 | 39.8 | 33.8 | 19.0
30 MWd/kg || 135.8 | 63.9 || 107.8 | 41.0 | 32.1 | 18.0
40 MWd/kg || 134.9 68.9 96.7 42.4 29.7 17.0
50 MWd/kg || 134.3 72.8 89.6 44.3 27.9 16.4

Tabelle 4.1: Effektive Wirkungsquerschnitte fiir Neutronenabsorption [barn]
einiger ausgewiihlter Plutonium-Isotope fiir Uran-Brennstoff (4 wt% 235U)
und MOX-Brennstoff (Typ B, siehe Kap. 5.1.2, 4 wt% Puy;,) bei verschie-
denen Abbréinden.

Durch diese Effekte kommt es zu einer abbrandabhingigen Anderung der effektiven
Wirkungsquerschnitte, welche fiir eine konsistente Berechnung des nuklearen Inventars
beriicksichtigt werden miissen. Um die Gréflenordnung dieses Effekts abschétzen zu
konnen, ist in Abb. 4.3 die Entwicklung der Nuklidkonzentration von ?*Pu einmal
mit Anpassung der effektiven Wirkungsquerschnitte an den Abbrand und einmal ohne
diese dargestellt. Die Konzentration des 2°Pu bei einer Rechnung ohne Anpassung der
Querschnitte ist bei 50 MWd/kg Abbrand um 20 % hoher als bei einer Rechnung mit
Anpassung der Querschnitte (dies ist zu vergleichen mit einer erzielten Genauigkeit der
Konzentrationsbestimmung in der Groflenordnung von 2 %, siehe Kap. 5.3).

Aus der abbrandabhingigen Anderung der effektiven Querschnitte ergibt sich un-
mittelbar eine weitere Konsequenz. Beim Betrieb eines Reaktors wird die erwiinschte
Leistungsdichte vorgegeben. Um diese zu erreichen, mufl nach Gl. (3.5) der totale Neu-
tronenfluBl ¢, (7, t) entsprechend den effektiven Wirkungsquerschnitten variiert wer-
den.

Kommt es im Laufe des Abbrandes zu einer Hirtung des Spektrums, so nehmen
die effektiven Wirkungsquerschnitte fiir die Spaltung von #*U und 2*°Pu ab, da diese
vom thermischen Bereich dominiert werden (sieche Kap. 3.3). Um eine gleichbleibende
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Abbildung 4.3: Die Nuklidkonzentration von ?**Pu berechnet mit (—) und
ohne (- -) Anpassung der effektiven Wirkungsquerschnitte an den Abbrand
fiir MOX-Brennstoff (Typ B, siehe Kap. 5).

Leistungsdichte zu gewihrleisten, mufl daher der totale Neutronenflufl erhdht werden.®
Da sich jedoch z.B. der effektive Wirkungsquerschnitt fiir Resonanzabsorption in Uran
praktisch nicht verdndert, fiihrt dies zu einem erhohten Aufbau von Transuranen und
generell zu einer verdnderten Isotopenzusammensetzung des Brennstoffs. Daher muf
auch die abbrandabhiingige Verdnderung des totalen Neutronenflusses bei Zellabbrand-
rechnungen in konsistenter Weise beriicksichtigt werden.

Die in diesem Abschnitt vorgestellten Uberlegungen fithren dazu, fiir die Losung der
Abbrandgleichungen das im folgenden vorgestellte iterative Verfahren zu verwenden.

8Ein weiterer Grund fiir die Notwendigkeit einer Erhohung des Neutronenflusses liegt in der Ab-
nahme der Konzentration thermisch spaltbarer Nuklide sowie im Aufbau der Spaltprodukte, welche
als Neutronenabsorber fungieren.
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4.2 TIterationsverfahren und Kopplung von Mathe-
matica und MCNP4A

Durch die in Kap. 4.1.1 diskutierten Betrachtungen gehen die Abbrandgleichungen (3.4)
in die ortsunabhéngige Form

CND) = [okt) unlt) + X] N1
+ 3 [F(O0) dalt) + 17 N] N(2) (4.1)
J#

iber. Fiir eine vorgegebene Nuklidkonzentration kénnen mit MCNP4A die momenta-

Neues MCNP Input File - JFF22
l Pointwise Cross Section Data
LIB
MCNP Mathematica
Konzentration
der Aktiniden
Neutronentransport Losung des Eigenwertproblems o
LIB in beliebiger Geometrie » fur die Aktiniden v
¢ ¢ Verschiedene
andere Ausgaben
Bestimmung von Lineare Ketten Methode =
| G-Querschnitten, Spektrum, ... fur die Spaltprodukte v
Konzentration
LIB P der Spaltprodukte
A
Zerfallsdaten
Nuklidspezifische Spaltausbeuten

Abbildung 4.4: Iterationsschema fiir die Kopplung zwischen Abbrandrech-
nung mittels einer Mathematica-Routine und der Bestimmung zugehori-
ger effektiver Wirkungsquerschnitte durch das Monte-Carlo Programm

MCNP4A.

nen effektiven Wirkungsquerschnitte bestimmt werden (siche Kap. 3.3), aus welchen
sich gemiif§ Gl. (3.5) bei vorgegebener Leistungsdichte P der momentane totale Neu-
tronenflufl ergibt. Um die in Kap. 4.1.2 beschriebene Zeitabhéngigkeit dieser Grofien
geeignet zu beriicksichtigen, wird daher die Berechnung des Abbrandes in Zeitintervalle
unterteilt, in welchen mittels MCNP4A die Wirkungsquerschnitte bestimmt und diese
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von einem in Mathematica entwickelten Programm zur Losung der Abbrandgleichungen
verwendet werden. Mit den so bestimmten neuen Nuklidkonzentrationen konnen dann
wieder momentane effektive Wirkungsquerschnitte ermittelt werden. Diese in Abb. 4.4
veranschaulichte Kopplung von MCNP4A und der Mathematica-Routine soll in diesem
Abschnitt erldutert werden, bevor dann in den Kapiteln 4.3.1 und 4.3.3 auf die Losung
des Gleichungssystems (4.3) eingegangen wird, welches sich aufgrund der iterativen
Vorgehensweise fiir den jeweiligen Zeitschritt ergibt.

1. Die Bestrahlungszeit des untersuchten Brennstoffs wird in Zeitintervalle [ty tx 1]
mit einer vorgegebenen Liange At unterteilt. Die Linge der jeweiligen Intervalle
wird so gewéhlt, daf§ in ihnen sowohl die effektiven Wirkungsquerschnitte o (¢)
als auch der totale Neutronenflu8 ¢, (f) schwach verdnderliche Funktionen der
Zeit sind und sich die Werte zur Zeit ¢, und #,,; nur geringfiigig unterscheiden.’

2. Fiir die zu Beginn des Zeitintervalls gegebenen Nuklidkonzentrationen N¥(ty)
werden die effektiven Wirkungsquerschnitte mittels MCNP4A bestimmt. Eine
Mathematica-Routine wertet die MCNP4A-Ausgabedateien aus und erstellt Da-
teien mit den momentanen effektiven Wirkungsquerschnitten of (#;). Fiir dieses
Zeitintervall werden die o (¢) durch ihre Anfangswert o (#;) ersetzt:

0, (t) = 0 i = 0 (tr).

3. Der totale Neutronenflufl ¢, () wird im gesamten Zeitintervall k& durch einen
mittleren Flul ¢, ersetzt. Dieser soll so bestimmt werden, daf die iiber das Zei-
tintervall integrierte Leistungsdichte dividiert durch die Intervallinge der vorge-
gebenen mittleren Leistungsdichte P entspricht Daher wird zunichst ein realisti-
scher Wert fiir ¢;, vorgegeben. Mit diesem werden die sich ergebenden Abbrand-
gleichungen geldst (dies wird in den Kap. 4.3.1 und 4.3.3 beschrieben) und die
mittlere Leistungsdichte gemaf

t
p, _ i dtP ()

AL (4.2)

bestimmt (siehe Kap. 4.3.2). Wegen des nahezu linearen Zusammenhangs zwi-
schen Leistungsdichte und totalem Neutronenflul bei nur schwach verénderlichen
effektiven Wirkungsquerschnitten und Nuklidkonzentrationen (siehe Gl. (3.5))
wird als neuer Wert fiir ¢, nun

_ X
¢k,neu - ¢k,alt Fk

9Ein Ma# fiir die tolerierbare Anderung der effektiven Wirkungsquerschnitte innerhalb eines Zei-
tintervalls ist durch die Genauigkeit der berechneten Querschnitte gegeben, welche etwa 3 % betrigt
(siehe Kap. 3.3).
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angenommen. Dieses Vorgehen wird wiederholt, bis die berechnete mittlere Lei-
stungsdichte im Zeitintervall Py der vorgegebenen mittleren Leistungsdichte P
entspricht.

4. Die Gleichungen (4.1) gehen somit fiir den k-ten Zeitschritt in die Form

%Nz(t) — ol + N N+ X[ b+ TN] NI (43)
J#i

iber und bilden nun ein lineares Differentialgleichungssystem erster Ordnung mit

konstanten Koeffizienten.'® Dieses Gleichungssystem wird mittels einer hierfiir

entwickelten Mathematica-Routine gelost (siehe Kap. 4.3.1 und 4.3.3) und somit

die Nuklidkonzentrationen fiir den Beginn des nichsten Zeitintervalls bestimmt

(es ist N*(tg11) des k-ten Zeitschritts gleich N*(t;) des (k + 1)-ten Zeitschritts).

Durch das in den Punkten 1.-4. beschriebene Verfahren werden die effektiven Wir-
kungsquerschnitte und die Nuklidkonzentrationen N(¢) fiir den gesamten Abbrand
ermittelt. Da hierbei die Wirkungsquerschnitte fiir ein Zeitintervall [ty, tx11] jeweils
durch ihren Anfangswert ersetzt werden, kommt es jedoch i. A. zu einem systemati-
schen Fehler. Dieser kann reduziert werden, indem erneut eine Abbrandrechnung auf
der Basis der bereits bestimmten effektiven Wirkungsquerschnitte durchgefiihrt wird.

Nachdem daher die abbrandabhingigen effektiven Wirkungsquerschnitte fiir den
gesamten Verlauf des Abbrandes bestimmt und in Dateien zusammengefafit wurden,
konnen unter Beibehaltung dieser Querschnitte erneut die Nuklidkonzentrationen N*(t)
gemdfl der Punkte 1.-4. bestimmt werden. Hierbei konnen die Intervallingen At hal-
biert werden, um die mittlere Abweichung des verwendeten Wirkungsquerschnitts vom
tatséichlichen zu reduzieren (siche Abb. 4.5).!! Anstelle von Punkt 2. werden nun je-
doch nicht mit MCNP4A die effektiven Wirkungsquerschnitte fiir den Beginn des Zeit-
intervalls bestimmt, sondern aus den bereits vorliegenden Querschnitten durch lineare
Interpolation die Querschnitte fiir die Intervallmitte errechnet.

4.3 Die Behandlung von Aktiniden
und Spaltprodukten

Bei der Bestimmung der Nuklidkonzentrationen mittels der Gleichungen (4.3) lassen
sich zwei Gruppen von Nukliden unterscheiden, zum einen die Gruppe der Aktinide,
welche aus dem anfinglich im Brennstoff enthaltenen Schwermetall durch Neutronen-
einfangsprozesse und radioaktive Zerfille gebildet werden, zum anderen die Gruppe der

10Die Ubergangswahrscheinlichkeiten ,ﬁj bestimmen sich nun aus dem Verhiltnis der effektiven
Wirkungsquerschnitte afj i), und oy, fiir diesen Zeitschritt.

"Die urspriinglich vorgegebene Intervallinge Aty stellt notwendigerweise einen Kompromifl zwi-
schen der erwiinschten Genauigkeit bei der Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte und der
dafiir benttigten Rechnerzeit dar.



4.3. DIE BEHANDLUNG VON AKTINIDEN UND SPALTPRODUKTEN 43

[barn]

Wirkungsquerschnitt

0 10 20 30 40 50
Abbrand [MWd/kg]

Abbildung 4.5: Wirkungsquerschnitt fiir Spaltung von #*°Pu in Abhéngig-
keit vom Abbrand fiir MOX-Brennstoff (Typ B, siehe Kap. 5.1.2). Interpo-
lation der von MCNP4A berechneten Werte (—) und die in der Iteration
verwendeten Verldufe (---) und (- -).

Spaltprodukte. Dabei ist fiir die im Rahmen dieser Arbeit interessierenden Fragestel-
lungen insbesondere die Bestimmung der Aktinidenzusammensetzung von Bedeutung.
Aussagen iiber den Aufbau der Spaltprodukte sind daher vorwiegend in bezug auf deren
Einflul auf die Verinderung des Aktinideninventars relevant.!?

Eine getrennte Losung der Gleichungen (4.3) fiir die beiden Gruppen von Nukliden
ist daher sinnvoll, und wird durch die Tatsache ermoglicht, daf eine Wechselwirkung
zwischen diesen nur auf zwei Arten auftritt:

e Durch die momentane Konzentration der Aktinide und deren Spaltquerschnitte
wird der momentane Zuwachs der Spaltprodukte bestimmt. Bei einer getrennten
Behandlung der Abbrandgleichungen (4.3) fiir die Gruppen der Aktinide und
der Spaltprodukte geht dieser dann als Inhomogenitéit in die den Aufbau der
Spaltprodukte bestimmenden Gleichungen ein (siehe Kap. 4.3.2 und 4.3.3).

e Die Spaltprodukte wirken als Neutronenabsorber und veréindern somit den Neu-

2Fiir eine genauere Aussage iiber die Radiotoxizitit des abgebrannten Brennstoffs im Vergleich
zum frischen Brennstoff spielen jedoch auch die Spaltprodukte eine wichtige Rolle. Soll eine derartige
Beurteilung erfolgen, miissen bei der Bestimmung der Spaltproduktzusammensetzung entsprechend
unter diesem Gesichtspunkt relevante Nuklide beriicksichtigt werden.
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tronenflul ¢p(E,t). Bei der Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte der
Aktinide in MCNP4A mufl daher dieser Einfluf} in geeigneter Weise beriicksich-
tigt werden (hierzu werden einige Spaltprodukte unmittelbar, der Einflufl anderer
durch die Einfiihrung eines Pseudo-Spaltprodukts in MCNP4A beriicksichtigt,
sieche Kap. 4.3.3).

Daher werden zuniichst die Gleichungen (4.3) fiir die Gruppe der Aktinide gelost, wo-
bei wihrend des Zeitintervalls [ty, tx,1] der Einflufl der Spaltprodukte auf die zeitliche
Anderung der Aktiniden-Konzentrationen vollstindig durch die Bestimmung der ef-
fektiven Wirkungsquerschnitte unter geeigneter Beriicksichtigung der Spaltprodukte
erfaBt ist (Kap. 4.3.1). Mittels der fiir diesen Zeitschritt bekannten Aktinidenkonzen-
trationen kann dann die momentane Spaltrate bestimmt werden, welche sowohl fiir die
Festlegung des totalen Neutronenflusses, als auch fiir die Ermittlung des Zuwachses der
Spaltprodukte benotigt wird (Kap. 4.3.2). Schlieflich kénnen die Gleichungen (4.3) fiir
die Gruppe der Spaltprodukte gelost werden (Kap. 4.3.3).

4.3.1 Die Abbrandgleichungen fiir die Gruppe der Aktinide

Aus den urspriinglich im Brennstoff enthaltenen Nukliden werden durch Neutronenre-
aktionen (hierbei werden (n,y)-, (n,f)-, (n,2n)- und (n,3n)-Reaktionen beriicksichtigt)
oder radioaktive Zerfille (o, 37, 7, Isomereniibergéinge) neue Nuklide gebildet (sie-
he Abb. 4.6). Dabei legt die anféingliche Zusammensetzung des Brennstoffs zusammen
mit dem angestrebten Abbrand fest, welche Nuklide in relevanten Konzentrationen
vorliegen werden. So ist der Aufbau von Curiumisotopen (und den noch schwere-
ren Elementen Berkelium und Californium) in Brennstoffen mit einem anfinglichen
Plutonium-Anteil um etwa eine Grofenordnung hoher als in reinen Uran-Brennstoffen.
Fiir Brennstoffe auf Thorium-Basis sind hingegen neben Thorium und Protactinium
auch einige leichte Isotope des Uran (**?U — ?**U) von besonderer Bedeutung. Daher
kénnen bei dem im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Programmsystem die fiir jede
Abbrandrechnung zu beriicksichtigenden Nuklide individuell ausgewihlt werden.!
Fiir die Gruppe der Aktinide lassen sich die Abbrandgleichungen (4.3) in die Form
d

%N(t) =M -N(t) (4.4)

umschreiben, wobei die Ubergangsmatrix A durch
MY = — (0} b+ N) 07 + 0 B 7 + N1V

gegeben ist.'* Dabei wurden die einzelnen Funktionen N(t) zum ,Vektor* N(t) zu-
sammengefaﬁt, wodurch sich die Kopplung der verschiedenen Differentialgleichungen
mittels der Ubergangsmatrix M beschreiben 148t.

13Bei den Abbrandrechnungen des Kapitels 5 wurden neben den in Abb. 4.6 dargestellten Nukliden
noch Isotope der Elemente Berkelium und Californium beriicksichtigt.
1451 ist das Kronecker-Symbol, welches fiir i = j den Wert Eins, ansonsten den Wert Null annimmt.
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Analytische Losung

Fiir das Gleichungssystem (4.4) 148t sich eine analytische Losung angeben ([Bro 89],
Kap. 3.3.1.3.3). Bestimmt man die Eigenwerte ¢, und zugehorigen Eigenvektoren é}
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der Matrix M geméf
M - gk = Gkgk,

so lautet die allgemeine Losung® fiir N(t)

—

N(t) = Xk: Cr€) exp(egt). (4.5)

Die in diese Gleichungen eingehenden Konstanten ¢, werden dabei durch die Konzen-
tration der Nuklide zu Beginn des Iterationsschritts N () iiber

N(tk) = chgk
k

festgelegt.

Fiir die Losung der Abbrandgleichungen in Mathematica wird zundchst mittels der
von MCNP4A bestimmten effektiven Wirkungsquerschnitte und den in speziellen Da-
teien bereitgestellten Zerfallskonstanten A’ und Verzweigungsverhiltnissen (¥ die Uber-
gangsmatrix bestimmt (MATRIX). Weiterhin werden die Anfangskonzentrationen N (ty,)
fiir diesen Iterationsschritt (NUKLID) festgelegt.'® Die Funktionen N*(¢) werden dann
durch die Mathematica-Routine

sys = Eigensystem[matrix];

ck = LinearSolve[Transposel[sys[[2]]], nuklid];
y[t_,k_Integer] :=

ck[[i]] sys[[2,i,k]] Explsys[[1,i]] t], {i,1,Length[matrix]}

bestimmt.!”

4.3.2 Spaltrate und nuklidspezifische Spaltenergiefreisetzung

Mit den somit fiir ein Zeitintervall gegebenen Nuklidkonzentrationen der Aktinide 1483t
sich nun die Zahl der Spaltungen S* des Nuklids i

i bes i T ATe i [t i
S :/ dt o', g N'(t) = o, (bk/t dtNi (t)

123 k

15Ist einer der Eigenwerte €; p-facher Eigenwert der Matrix M, so miissen anstelle der Funktion
€ exp(ext) als linear unabhingige Losungen Funktionen vom Typ € (t) exp(ext) verwendet werden,
wobei die €} (t) Polynome vom Grade (p-1) darstellen.

16V (¢;) entspricht entweder der anfinglichen Nuklidzusammensetzung N (to), oder ist durch die
Nuklidzusammensetzung am Ende des letzten Iterationsschritts gegeben.

1"Die Bestimmung der Eigenwerte und Eigenfunktionen der Ubergangsmatrix stellt aufgrund der
schlechten Konditionierung der Eigenwerte das wesentliche Problem bei der Lésung der Abbrandglei-
chungen dar. Die Qualitdt der von Mathematica gefundenen Losungen ist daher wesentlich fiir die
Zuverlassigkeit der erzielten Ergebnisse. Durch die analytische Losung ist ein hoher Grad an Trans-
parenz der erzielten Ergebnisse gewé&hrleistet.
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im Zeitintervall [t,tx1] bestimmen. Diese wird zum einen fiir die Ermittlung der
Anderung der Spaltproduktkonzentrationen benétigt (siehe Gl. (4.8)), zum anderen
geht sie in die Berechnung der mittleren Leistungsdichte nach Gl. (4.2) ein.

Die Nuklidkonzentrationen N(¢) sind durch die Komponenten des , Vektors® N
nach GI. (4.5) gegeben, so daf sich fiir S¢ durch Integration unmittelbar ergibt:

i i 7 i 1
St = Uf,k¢k Z cjej; (GXp(€jtk+1) — exp(ejtk)) . (46)
j J

Neben der Zahl der Spaltungen des Nuklids ¢ geht in die Bestimmung der lokalen
Leistungsdichte nach Gl. (3.5) weiterhin die pro Spaltung freigesetzte Energie E' ein.
Diese ist nuklidspezifisch und muf fiir alle zur Spaltung beitragenden Nuklide bestimmt
werden. Es lassen sich hierbei zwei unterschiedliche Beitrége unterscheiden. Ein An-
teil E} geht unmittelbar aus der Spaltung hervor, und umfafit die kinetische Energie
der Spaltprodukte und der Neutronen, sowie die Energie aus - und [-Strahlung der
entstehenden Spaltprodukte. Ein weiterer Beitrag Efy ergibt sich aus Neutronenein-
fangsreaktionen (n,y) der bei jeder Spaltung freigesetzten Neutronen, welche nicht zur
Aufrechterhaltung der Kettenreaktion benotigt werden. Somit 148t sich die bei einer
Spaltung des Nuklids i freiwerdende Energie E* gemif3

E'=E}+ B!

zerlegen. Der direkte Anteil E} ist dabei lediglich von der Energie des die Spaltung
auslosenden Neutrons und dem gespaltenen Nuklid abhingig und kann fiir ein thermi-
sches Neutronenspektrum unmittelbar angegeben werden.'® Die wichtigsten, zur Ener-
giefreisetzung durch Spaltung beitragenden Nuklide sowie die fiir diese verwendeten
Werte von E} sind in Tab. 4.2 zusammengestellt. Fiir alle weiteren Nuklide, welche zur
Spaltung beitragen, wurde ein einheitlicher Wert fiir £% von 200 MeV pro Spaltung
angenommen. '

Zur Bestimmung des Beitrags Efy zur Energiefreisetzung muf} die Zahl der pro Spal-
tung zu Einfangsreaktionen (n,7y) fithrenden Neutronen sowie die bei einer Einfangsre-
aktion im Mittel freigesetzte Energie QQ, bestimmt werden.

Da von den im Mittel pro Spaltung des Nuklids 7 freigesetzten Neutronen ¥ ein
Neutron zur Aufrechterhaltung der Kettenreaktion benétigt wird, kommt es bei Ver-

nachliissigung der Neutronenleckage zu (#* — 1) Einfangsreaktionen pro Spaltung.

18Eine Abnahme von E} mit zunehmender Energie des einfallenden Neutrons wird durch eine etwa
gleich grofle Zunahme des Anteils E; kompensiert, so daf die relativ geringe Anderung der mitt-
leren Energie der Neutronen bei fortschreitendem Abbrand die sich fiir E¢ ergebenden Werte nur
unwesentlich beeinflufit [Fis 83].

197Zur Spaltung tragen neben den spezifizierten Nukliden hauptsichlich Curium, aber auch z. B.
Z3TNp bei. Selbst bei einen Brennstoff mit einem hohen Anteil solcher Nuklide (MOX-Brennstoff,
Typ A, siehe Kap. 5.1.2, bei einem Abbrand von 50 MWd/kg) betrigt deren Anteil an der Energie-
freisetzung weniger als ein Prozent. Der durch die Annahme eines einheitlichen Wertes von E} flir
diese Nuklide verursachte Fehler ist daher duflerst gering.
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E E’,
Nuklid | [MeV] || Nuklid | [MeV]
23317 | 191.29 239Py | 202.00
2341 | 190.30 240py | 199.79
23517 | 193.70 241py | 204.40
2361 | 192.80 22Py | 200.62
2381 | 197.00 | 242mAm | 207.00

Tabelle 4.2: Wesentlich zur Spaltenergie-Freisetzung beitragende Nuklide
sowie E fiir diese Nuklide nach [NEA 95b].

Die pro Einfangsreaktion freigesetzte mittlere Energie QQ, héingt von der freiwerden-
den Bindungsenergie des eingefangenen Neutrons ab. Diese ist jedoch nuklidspezifisch,
so daf} eine detailierte Bestimmung von Q, eine Mittelung {iber die momentan zur
Neutronenabsorption beitragenden Nuklide erfordern wiirde.

Eine solche Berechnung kann jedoch im Rahmen dieser Arbeit nicht geleistet wer-
den, so daf} der Beitrag Efy, unabhéngig vom gespaltenen Nuklid 7, durch einen mittleren
Wert von 8 MeV pro Spaltung angenéhert wird (siehe hierzu auch [Fis 83], S. 41 und
[NEA 95D], S. 76).

4.3.3 Die Behandlung der Spaltprodukte

Fiir die Berechnung des Aktinideninventars spielen die entstehenden Spaltprodukte
eine wichtige Rolle, da sie als Neutronenabsorber insbesondere im thermischen Be-
reich den NeutronenfluB ¢(E) beeinflussen. Dies fiihrt zu einer Anderung der effekti-
ven Wirkungsquerschnitte der Aktiniden, wobei vom thermischen Spektrum dominier-
te Wirkungsquerschnitte stérker beeinflufit werden als durch Resonanzen bestimmte.
Hierdurch kommt es zur Verschiebung der Verhiltnisse der einzelnen Wirkungsquer-
schnitte, was zu einer verdnderten Isotopenzusammensetzung der Aktinide fiihrt.

Um diese Effekte zu beriicksichtigen, mufl der Einfluf} der Spaltprodukte auf den
Neutronenflu§ hinreichend genau ermittelt werden. Hierzu miissen nicht alle bei der
Spaltung produzierten Nuklide erfafit werden, da viele wegen kurzer Halbwertszeiten
und dadurch bedingter niedriger Konzentration sowie wegen eines geringen Wirkungs-
querschnitts fiir Neutroneneinfang keinen Beitrag zur Neutronenabsorption liefern.
Einen Uberblick iiber die wichtigsten Spaltprodukte in Hinblick auf die Absorption
von Neutronen und damit ihren Einfluff auf den Neutronenflufl ¢(E) gibt Tab. 4.3. Im
Rahmen dieser Arbeit werden ca. 70 Spaltprodukte explizit behandelt (siehe hierzu
auch Abb. 4.7 und [Eme 93], S. 297).%°

20Djese Zahl wird lediglich durch die erwiinschte Genauigkeit bei der Ermittlung der Spaltpro-
duktzusammensetzung festgelegt und kann im Prinzip fiir jede Abbrandrechnung individuell gew&hlt
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33 MWd/kg 50 MWd/kg

Nuklid p Y, || Nuklid p Y
[102* at/cm?] [em™!] [102* at/cm?] [em™!]
135Xe 1.547e—08 | 1.065e—03 135Xe 1.411e—08 | 1.039e—03
13Rh 3.683e—05 | 6.619e—04 13Rh 5.029e—05 | 9.389e—04
19Ag 1.741e—05 | 5.358e—04 19Ag 2.255e—05 | 6.996e—04
131Xe 1.962e—05 | 4.536e—04 133Cs 6.309e—05 | 5.998e—04
1498 m 1.964e—07 | 4.365e—04 131Xe 2.531e—05 | 5.938¢—04
133Cs 4.462e—05 | 4.204e—04 || '%°Sm 1.787e—07 | 4.226e—04
1528m 5.568e—06 | 3.254e—04 || '52Sm 7.016e—06 | 4.160e—04
Wipm 7.273e—06 | 3.242e—04 || *3Nd 4.055e—05 | 4.059e—04
151Sm 1.284e—06 | 2.830e—04 PTe 0.808e—05 | 3.913e—04
PTe 4.029¢—05 | 2.694e—04 || “"Pm 7.865e—06 | 3.549e—04

Tabelle 4.3: Die zehn wichtigsten Spaltprodukte in bezug auf Neutronenab-
sorption fiir MOX-Brennstoff (Typ B, siehe Kap. 5.1.2) bei einem Abbrand
von 33 und 50 MWd/kg geordnet nach ihrem makroskopischen Absorpti-
onsquerschnitt (MCNP-Berechnungen).

Zerfallsketten der Spaltprodukte

Die bei der Spaltung entstehenden Nuklide weisen in der Regel einen hohen Neu-
troneniiberschufl auf. Sie durchlaufen daher eine Reihe von 3~-Zerfillen in Richtung
der Stabilitétslinie, bis sie in stabile Isotope iibergehen. Zwischen diesen Isobaren-
Zerfallsketten kommt es durch Neutronenabsorption zu einem Ubergang zwischen be-
nachbarten Zerfallsketten. Fiir die im Rahmen dieser Arbeit behandelten Spaltprodukte
zeigt Abb. 4.7 die auf diese Weise entstehenden Reaktionsketten.?!

Fiir die Berechnung der Spaltproduktkonzentrationen gilt es, ein den Abbrandglei-
chungen (4.4) #hnliches Differentialgleichungssystem zu losen. Dieses enthilt neben
den Ubergéingen durch $~-Zerfille und Neutroneneinfangsreaktionen einen inhomoge-
nen Term (Yieldvektor Y (t)), welcher sich aus dem Zugewinn durch Spaltungen der

werden. So koénnen insbesondere einzelne Spaltprodukte, welche zwar keinen wesentlichen Einflufl auf
das Neutronenspektrum ausiiben, jedoch fiir die Bestimmung der Radiotoxizitéit des abgebrannten
Brennstoffs relevant sind, gegebenenfalls berticksichtigt werden.

2l Hierbei konnen Nuklide mit zu kurzen Halbwertszeiten, gemessen an typischen Bestrahlungszeiten
des Brennstoffs, iibersprungen und Zerfille mit zu langen Halbwertszeiten vernachlissigt werden.
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883Kr — - (n,7)
1 —
90sr
4
Bzr - Bzr —
PBMo — 9"Mo — 9¥Mo — Mo — %Mo —
MOre -

10lpy 5 102, 5 103y — 104, 4, 105, 5 106,

4 4 12
103Rh N 105Rh N 106Rh
12 12
105pg — 196pd - 197pd — 1%8Pd —» o
10%Ag—» o
4
10¢cd » Mled »
H3cd —
M5 —
127y N 129y N 131y N 1351
4 1
13lye y 132x, , 133x o 135y e —y 136x¢o
133CS — 134CS N 13SCS — 137CS
13784
139La —
14lce
141Pr — 143Pr
143 Nd 145Nd —
MTNd - 8Nd — °
MTpm - pPm - 1%9Pm— o Plpm
4 1 4 1 4
178m — 1488m — 1%98m - 1508m — 1%18m — 1528m -+ o

1
153y — 154Ry — 155Ky — 156Ey

1 1 4
154Gd —» 1%%Gd - %6 Gd — TGd —» %8Gd  —

Abbildung 4.7: Die verschiedenen Ubergiinge zwischen den explizit beriick-
sichtigten Spaltprodukten.

Aktiniden ergibt.?? Fiir die Konzentrationsinderung des Spaltprodukte gilt daher

—N({t)=M-N(t)+Y(¢) (4.7)

22Dieser Term taucht in den urspriinglichen Abbrandgleichungen (3.2) nicht explizit auf, da er
erst durch die entkoppelte Losung der Gleichungen fiir die Aktinide und die Spaltprodukte entsteht,
nachdem die Summe iiber j die Aktinide in diesem Fall nicht mehr umfafit und diese daher gesondert
berticksichtigt werden miissen.
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mit der Ubergangsmatrix
MY = — (oh ybr + ') 69 + 07 i f + N1Y.

Auf die Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte und des Yieldvektors ?(t)
wird im folgenden eingegangen.

Berechnung der effektiven Wirkungsquerschnitte

Das Programmpaket MCNP4A umfafit Standard-Querschnittsbibliotheken fiir eine
grofle Zahl verschiedener Nuklide. Fiir Inventarberechnungen werden jedoch eine An-
zahl weiterer Nuklide bendtigt, welche nicht in MCNP4A-Bibliotheken enthalten sind.?3
Um fiir diese dennoch die benétigten effektiven Wirkungsquerschnitte bestimmen zu
konnen, wurden die mikroskopischen Wirkungsquerschnitte der bendtigten Nuklide
mittels des Programms JEF-PC aus der Joint Evaluated File Library (JEF 2.2) der
OECD bereitgestellt [JEF 94].

Neben den effektiven Wirkungsquerschnitten der Aktinide wird mittels MCNP4A
auBerdem der Neutronenflul ¢(Ej) in Energieintervallen [Fy, Ej 1] bestimmt. Somit
lassen sich die effektiven mikroskopischen Wirkungsquerschnitte der bendtigten Nuk-
lide mittels

i = W dE o (E)A(E) 3k 04 (Er) (B (B — Bpi)

) o dE ¢(E) Yk 9(Ek) (B — Eg1)
berechnen. Bei diesem Verfahren werden natiirlich Einfliisse durch Resonanzselbstab-
schirmung nicht beriicksichtigt, so daf fiir Nuklide, deren Querschnitt durch Resonan-
zen bestimmt wird (z. B. '%Ag), eine groflere Ungenauigkeit in der Konzentrationsbe-
stimmung zu erwarten ist. Im Hinblick auf die Entwicklung der Aktinidenzusammenset-
zung sind diese Effekte jedoch zu vernachléssigen, da hierfiir in erster Naherung nur der
makroskopische Absorptionsquerschnitt der Spaltprodukte insgesamt ausschlaggebend
ist. Um z. B. fiir eine Untersuchung der radiotoxischen Eigenschaften des abgebrann-
ten Brennstoffs die Konzentrationen der Spaltprodukte mit einer hoheren Genauigkeit
zu bestimmen, miifite der Einflufl der Resonanzselbstabschirmung in geeigneter Weise
beriicksichtigt werden.

Bestimmen des Yieldvektors

In Gl. (4.7) geht als Inhomogenitit der Yieldvektor Y () ein. Wie bei der Bestimmung
der effektiven Wirkungsquerschnitte kann nun davon ausgegangen werden, daf} sich
wihrend eines Zeitintervalls die Aktiniden-Konzentrationen nur schwach veréndern, so
dafl man den momentanen Yieldvektor Y (¢) durch einen zeitlich gemittelten Yieldvek-

tor Y geméf

1 ot o 1 o
Y / Tt ol B NI(t) = ———— S VST (48)

Vie —— —
b1 — tr 55 t b1 — Bk 55

Z3Vergleiche hierzu [Bri 93], Appendix G.
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ersetzen kann. Die Summe iiber j umfafit alle Aktinide, welche zur Spaltung beitragen.
Das in den gemittelten Yieldvektor eingehende Integral der Spaltungen pro Zeitintervall
S7 ist durch Gl. (4.6) gegeben.

Die Y% sind spaltnuklidabhiingige Yieldfaktoren, welche die Wahrscheinlichkeit an-
geben, daf bei einer Spaltung des Nuklids j das Spaltprodukt i gebildet wird. Fiir die
Nuklide 233U, 24U, 235U, 26U, 238U, 9Py, 40Py, ?*'Pu, ?*2Pu und ?**"Am werden
Yieldfaktoren Y% aus der Datenbank fiir Spaltprodukte der JEF-2.2 verwendet. Ande-
re Nuklide tragen selbst bei einem Brennstoff mit einem hohen Anteil solcher Nuklide
(MOX-Brennstoff, Typ A, sieche Kap. 5.1.2, bei einem Abbrand von 50 MWd/kg) nur
zu weniger als einem Prozent der Spaltungen bei.?! Fiir diese Nuklide kann daher die
gleiche Spaltproduktverteilung wie fiir °Pu angenommen werden.

Direkter und kumulativer Yield

Die grofite Zahl der bei einer Spaltung entstehenden Nuklide zerfillt mit — gemessen
an der Zeitskala der Inventarberechnungen — kurzen Halbwertszeiten. In den Yield
des ersten Isobars einer 3~ -Zerfallskette, welches explizit berechnet werden soll, gehen
daher auch die Ausbeuten aller Vorldaufernuklide ein, welche aufgrund ihrer kurzen
Halbwertszeiten nicht beriicksichtigt werden (kumulativer Yield).?

Daneben mufl noch beachtet werden, daf fiir eine Anzahl von Spaltprodukten neben
dem Isotop im Grundzustand auch Isomere dieses Nuklids durch Spaltungen entstehen
kénnen. Deren Yieldfaktor mufl zu demjenigen des Grundzustandes summiert werden
(dies ist beim kumulativen Yield bereits der Fall).

Losung der Abbrandgleichungen fiir die Spaltprodukte

In die zu losenden Differentialgleichungen (4.7) gehen neben den durch Gl. (4.8) be-
stimmten Yieldvektor und den berechneten effektiven Wirkungsquerschnitten auch die
jeweiligen Zerfallskonstanten der Spaltprodukte ein. Diese stehen in hierfiir erstell-
ten Dateien zur Verfiigung. Mit dem somit vollstdndig bestimmten Gleichungen (4.7)
konnen nun die Konzentrationen der Spaltprodukte fiir einen Iterationsschritt berech-
net werden.

Bei der Behandlung der Spaltprodukte mittels der Ketten aus Abb. 4.7 kommt es
nicht zu einer Riickwirkung eines spéter in der Kette auftauchenden Tochternuklids auf
ein Vorldufernuklid (im Gegensatz hierzu taucht diese Situation bei der Behandlung
der Aktinide aufgrund von (n,2n)- und (n,3n)-Reaktionen sowie a- und [F7-Zerfillen
auf, siche Abb. 4.6). Lost man daher zunichst die Differentialgleichung fiir ein friiher
in der Kette stehendes Nuklid, so kann man diese Losung unmittelbar in die Diffe-
rentialgleichung eines Tochternuklids einsetzen. Die einzelnen Differentialgleichungen
sind daher entkoppelt, so dal} nur noch einfache lineare Differentialgleichungen mit

24Hierzu zdhlen neben den spezifizierten Nukliden hauptséichlich Curium, aber auch z. B. 23" Np.
%5In der verwendeten JEF-Datenbank sind sowohl der direkte als auch der kumulative Yield ange-
geben.



4.3. DIE BEHANDLUNG VON AKTINIDEN UND SPALTPRODUKTEN 53

konstanten Koeffizienten und einer Inhomogenitét gelost werden miissen (siehe hierzu
auch Anhang A). Hierfiir kann die Mathematica-Funktion DSolve verwendet werden.

Reprisentatives Spaltprodukt

Fiir die Berechnung der effektiven Wirkungsquerschnitte und des Neutronenflusses
im néchsten Zeitintervall mittels MCNP4A mufl nun der Einflu8 der Spaltprodukte
in geeigneter Weise beriicksichtigt werden. Da fiir viele wichtige Spaltprodukte keine
MCNP4A-Bibliotheken vorhanden sind, wird ein repréisentatives Pseudonuklid verwen-
det, dessen (n,y)-Querschnitt als Funktion der Neutronen-Geschwindigkeit fiir ther-
mische Neutronen einen 1/v-Verlauf aufweist. Dessen Konzentration NP¢%4(¢,) wird
so gewahlt, dafl der makroskopische Wirkungsquerschnitt des Pseudonuklids dem der
Summe der Spaltprodukte entspricht:

V(i) = (5N (0ot

Die Summe umfafit alle beriicksichtigten Spaltprodukte bis auf unten aufgefiihrte Aus-
nahmen.

Explizit in MCNP4A erfafite Spaltprodukte

Fiir einige der wichtigen Spaltprodukte sind Wirkungsquerschnitts-Bibliotheken vor-
handen, so daf} diese explizit in MCNP4A beriicksichtigt werden kénnen. Hierzu zihlen
die Nuklide '*Xe und *°Sm, welche daher standardméifig von der Abbrandroutine an
MCNP4A iibergeben werden.?® Dies kann auch fiir weitere Nuklide geschehen, wobei sie
dann aus obiger Summe entfallen. was insbesondere dann relevant ist, wenn Brennstoff
mit einem anfinglichen Anteil an (brennbaren) Neutronengiften untersucht wird. Sind
diese in relativ grolen Konzentrationen vorhanden, so konnen Selbstabschirmungsef-
fekte eine Rolle bei der Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte spielen. Neu-
tronengifte werden entweder zur Kompensation anfinglicher Uberreaktivitit frischen
Brennstoffs oder als Resonanzabsorber zur Beeinflussung der Temperaturkoeffizienten
des Brennstoffs verwendet (siehe [Gla 98]).

26Djese stellen starke Neutronenabsorber dar und erreichen bereits nach kurzer Zeit ihre Gleichge-
wichtskonzentrationen.
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Kapitel 5

Validierung des Programmsystems

So I began this memoir, which became grinding labor, especially when it fell
short of absolute truth. The lack is not through deceit, but because truth is
difficult. Fools think truth is a simple thing, but I've found that it is hard.
The facts 've written are real, but facts and truth are cousins, not brothers.

Edward Bunker, No Beast So Fierce.

Ein notwendiger Schritt vor der Anwendung des entwickelten Programmsystems
stellt die Verifizierung mittels vorhandener Daten dar, welche eine Aussage iiber die er-
reichte Genauigkeit der Ergebnisse und eventuelle systematische Abweichungen méglich
machen soll.

Das hier gewihlte Validierungsverfahren — ein Vergleich des entwickelten Pro-
grammsystems mit anderen existierenden Computer-Codes zur Bestimmung des nu-
klearen Abbrandes — stellt naturgemif kein ,richtiges® Ergebnis im Sinne einer ex-
perimentell bestimmten Nuklidzusammensetzung eines abgebrannten Brennstoffs zur
Verfiigung, mit welchem die Ergebnisse der Abbrandrechnungen verglichen werden
konnten.! Dies ist jedoch aufgrund der Tatsache gerechtfertigt, daf gerade fiir die
im Rahmen dieser Arbeit besonders interessierenden Brennstoffe mit hohem (anfingli-
chem) Plutoniumgehalt nur wenige Analysen bestrahlten Brennstoffs existieren, welche
zum Vergleich herangezogen werden kénnten.? Dariiber hinaus sind natiirlich auch die
zur Validierung herangezogenen Computer-Codes ihrerseits durch den Vergleich mit
Bestrahlungsproben validiert worden.

Im folgenden werden Ergebnisse einer Studie der NEA [NEA 95b] zur Rezyklierung
von Plutonium in LWR’s verwendet, um einen Benchmark des entwickelten Programm-

1 Zur Unterscheidung zwischen Validierung anhand von theoretischen Referenzlosungen und Refe-
renzmefergebnissen siehe auch [DIN 78].

2 Aufgabe von Simulationsrechnungen fiir neuartige Brennstoffe ist schlieBlich gerade die Untersu-
chung des Verhaltens von Brennstoffen, bevor diese in einem Reaktor zum Einsatz kommen, um damit
Bestrahlungsexperimente fiir eine bestimmte Brennstoffzusammensetzung vorzubereiten.

25
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systems durchzufiihren, da im Kontext dieser Arbeit insbesondere Brennstoffe mit ei-
nem hohem Plutonium-Anteil von besonderem Interesse sind.

5.1 NEA Benchmark:
Physics of Plutonium Recycling

Der von der NEA durchgefithrte Benchmark Plutonium Recycling in Pressurized Water
Reactors [NEA 95b] diente der Untersuchung und Klidrung von Unterschieden zwischen
verschiedenen Programmsystemen bei der Berechnung des Abbrandes von Brennstoffen
mit einem hohen Plutonium-Anteil. Hierzu wurden zwei Einheitszellrechnungen mit
gleicher Geometrie jedoch unterschiedlicher Anfangszusammensetzung des Brennstoffs
vorgegeben.

5.1.1 Zielsetzung und Teilnehmer

Aufgabe war die Untersuchung des Verhaltens von Brennstoffen, wie sie bei mehrfacher
Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente in einem (hypothetischen) geschlos-
senen Brennstoffkreislauf auftreten konnten. Besondere Bedeutung gewinnen dabei die
Isotope 2*°Pu und ?*?Pu, welche aufgrund der hohen Konzentrationen starke Reso-
nanzselbstabschirmung aufweisen (siehe Kap. 3.3), wie dies in Uranbrennstoffen nur
in wesentlich geringerem Mafle auftritt. Untersucht wurde neben den abbrandabhéngi-
gen effektiven Wirkungsquerschnitten und den Anderungen der Nuklidkonzentrationen
auch das Verhalten des Multiplikationsfaktor k., des totalen Neutronenflusses und des
Neutronenspektrums ¢(E) im Verlaufe des Abbrandes von 0 MWd/kg (Begin Of Life,
BOL) bis 50 MWd/kg (End Of Life, EOL).

Zur Auswertung standen 14 verschiedene Ergebnisse von 12 Institutionen aus 9
Landern zur Verfiigung. Neben verschiedenen Computer-Codes lagen den Berechnun-
gen auch verschiedene Wirkungsquerschnitts-Datenbanken zu Grunde, welche wesent-
lich in die Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte eingehen.

5.1.2 Benchmark Spezifikationen

Geometrie: Die Einheitszelle besteht aus Brennstoff, Brennstoffhiille und Moderator.
Die Kantenlénge der Zelle betrégt 1.3133cm, der Auflenradius der Brennstofthiille
0.4750cm und der Radius des Brennstoffs 0.4095cm (siehe Abb. 4.1). Zellrechnun-
gen sollen unter der Annahme verschwindender Neutronenleckage durchgefiihrt
werden.

Die Modellierung der Einheitszelle in MCNP4A wurde mittels periodischer
Flidchen realisiert (siehe [Bri 93], S. 2-14 ff.). Ein auf einer Seite aus der Zelle
austretendes Neutron tritt hierbei auf der entgegengesetzten Seite mit gleicher
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Richtung und Energie wieder in die Zelle ein. In Richtung der Symmetrieachse
des Brennstoffzylinders ist die Zelle unbeschrénkt (siche auch Kap. 4.1.1).

Temperaturen und Leistungsdichte: Die Temperatur des Brennstoffs ist vorgege-
ben und soll 660 °C betragen, diejenige der Brennstofthiille und des Moderators
306.3 °C. Fiir die Berechnung des Abbrandes soll eine iiber den Abbrand gemit-
telte und konstant gehaltene Leistungsdichte von 38.3 W /g angenommen werden.

Bei der Berechnung der effektiven Wirkungsquerschnitte mittels MCNP4A
miissen mehrere durch die Temperatur von Moderator und Brennstoff beding-
te Effekte beriicksichtigt werden (siehe Kap. 3.3.3). Eine Korrektur der elasti-
schen Wirkungsquerschnitte sowie die Bestimmung der mittleren Geschwindigkeit
der Streuatome werden von MCNP4A vorgenommen. Die hierbei zugrundegeleg-
ten Temperaturen entsprechen den im Benchmark vorgegebenen Werten. Der
Temperaturabhéngigkeit der nuklearen Wirkungsquerschnitte (iiber die Doppler-
Verbreiterung der Resonanzen) mufl hingegen durch Verwendung einer speziellen
Wirkungsquerschnitts-Bibliothek Rechnung getragen werden. Die fiir MCNP4A
zur Verfiigung stehenden Wirkungsquerschnitts-Dateien sowie die zugehorigen
Temperaturen sind fiir die wichtigsten Nuklide in Tab. 5.1 angegeben. Dabei

| Nuklid || Bibliothek | T [K] |

'H EPRIXS 600

108 EPRIXS 600
85y EPRIXS 900
B8y EPRIXS 900
28pu ENDF5P 300
BIpy RMCCS | 300
20py RMCCS 300
241py ENDF5P 300
242py ENDF5P 300

Tabelle 5.1: Die gew#hlten Wirkungsquerschnitts-Dateien (siehe [Bri 93],
Appendix G) und die zugehorigen Temperaturen fiir die wichtigsten Nukli-
de.

stimmen insbesondere fiir die verschiedenen Plutoniumisotope die bei der Erstel-
lung der Bibliotheken zugrundegelegten Temperaturen nicht mit den spezifizier-
ten Werten iiberein, so dafl insbesondere fiir die Nuklide ?*°Pu und 2*?Pu ein
systematischer Fehler bei der Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte
erwartet werden muf (sieche Kap. 5.3).

Fiir die korrekte Behandlung der Neutronenthermalisierung werden von
MCNP4A auflerdem spezielle Querschnittsdateien fiir die Streuung von Neutro-
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nen an Wasserstoff (unter Beriicksichtigung der chemischen Bindung in Wasser)
verwendet. Hier liegt eine Bibliothek fiir eine Temperatur von 600 K vor, welche
nahezu mit der vorgegebenen Temperatur des Benchmarks iibereinstimmt.

Materialzusammensetzung: Benchmark A untersucht einen Brennstoff mit Pluto-
nium von ungiinstiger Isotopenzusammensetzung, d.h. einem hohen Anteil an Iso-
topen von gerader Massenzahl, welche beim Einfang von thermischen Neutronen
nicht gespalten werden. Der gewéhlte Isotopenvektor (siehe Tab. 5.2 entspricht
etwa der Plutoniumzusammensetzung nach dem fiinften Wiederaufarbeitungs-
Schritt (MOX-A). Der Plutoniumanteil am Brennstoff betrdgt 12.5 wt%, dies

| | MOX A || MOX B |
1y 0.00119
2y | 0711 [ 0.25000
280 | 99.289 || 99.74881

238Pu 4.0 1.8
239Py 36.0 59.0
240py 28.0 23.0
241py 12.0 12.2
2Py 20.0 4.0

Tabelle 5.2: Isotopenzusammensetzung des Brennstoffs fiir Benchmark A
und B in wt%.

entspricht einem Anteil an thermisch spaltbaren Plutoniumisotopen von 6 wt%.
Die Isotopenzusammensetzung des Urans entspricht etwa derjenigen von Natur-
Uran (siehe Tab. 5.2).Die Dichte des Brennstoffs betriigt 9.07g/cm?® Schwermetall.
Die sich daraus ergebenden Nuklidkonzentrationen sind in Anhang D aufgefiihrt.

Als Brennstoffhiillmaterial wird natiirliches Zirkonium angenommen.

Als Moderator ist Wasser bei einer Dichte von 0.713 g/cm? (entsprechend Druck
und Temperatur des Kiihlwassers) vorgegeben. Dieses enthilt 500 ppm Bor
(18.3 wt% B, 81.7 wt% ''B), welches als Neutronengift zum Ausgleich des ab-
brandabhéngigen Reaktivitdtsverlustes des Brennstoffs dem Moderator zugefiigt
wird.

In Benchmark B wird bei ansonsten gleichen Materialzusammensetzungen ein
Brennstoff mit Plutonium aus der ersten Wiederaufarbeitungsgeneration (MOX-
B, Isotopenzusammensetzung siehe Tab. 5.2) verwendet. Der Gehalt an thermisch
spaltbaren Plutoniumisotopen soll 4.0 wt% betragen. Die Isotopenzusammenset-
zung des Urans entspricht abgereichertem Uran (Tab. 5.2). Die Dichte des Brenn-
stoffs betriigt 8.52 g/cm?® Schwermetall. Die sich daraus ergebenden Nuklidkon-
zentrationen sind in Anhang D aufgefiihrt.
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Spaltenergiefreisetzung: Fiir die Nuklide #°U, 233U, 2Py, 21 Pu und 2™ Am sind
explizite Werte fiir die Energiefreisetzung pro Spaltung angegeben. Diese wurden
bei den Abbrandrechnungen im Rahmen dieser Arbeit verwendeten (siehe auch
Tab. 4.2).

5.2 Zusammenstellung der Ergebnisse

In diesem Abschnitt sollen zunéchst die im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Ergebnis-
se der Abbrandrechnungen vergleichend zu den Ergebnissen der Benchmark-Teilnehmer
vorgestellt werden. Fiir die Ergebnisse dieser Arbeit wurde hierbei die Abkiirzung IK-
DA (Institut fiir Kernphysik Darmstadt), fiir Mittelwerte der Benchmark-Teilnehmer
die Abkiirzung NEA verwendet. Eine Diskussion der hierbei deutlich werdenden Un-
terschiede erfolgt in Kap. 5.3.

5.2.1 Multiplikationsfaktor k.

Die Abbildungen 5.1 und 5.2 zeigen den Verlauf des Multiplikationsfaktors k., fiir
Benchmark A bzw. B in Abhéingigkeit vom Abbrand. Die mit MCNP bestimmten Werte
sind als Punkte gekennzeichnet und zur besseren Ubersicht zu einer Linie verbunden.
Fiir einen Abbrand von 0, 10, 33, 42 und 50 MWd/kg ist auerdem der Mittelwert
der Benchmark-Teilnehmer als Punkt eingetragen. Die zugehérigen Fehlerbalken erge-
ben sich aus dem jeweiligen Maximal- und Minimalwert der Benchmark-Teilnehmer.
Die Abweichung der mit MCNP berechneten Werte des k., vom Mittelwert der
Benchmark-Teilnehmer betrigt fiir Benchmark A zu Beginn des Abbrandes 0.9 % und
fillt bis auf 0.5% am Ende des Abbrandes. Fiir Benchmark B betragen die Abweichun-
gen zu Beginn des Abbrandes 0.3 % und steigt bis auf 1.1 % am Ende des Abbrandes.

5.2.2 Totaler Neutronenfluf

Werte fiir den totalen Neutronenflufl in Abhéngigkeit vom Abbrand zeigt Tab. 5.3. Im
Vergleich zu den Werten, welche im Rahmen dieser Arbeit bestimmt wurden (IKDA) ist
wiederum der Mittelwert der Benchmark-Teilnehmer (NEA) angegeben. Wéhrend fiir
Benchmark A die Abweichungen von Mittelwert weniger als 0.3 % betragen, nimmt die
Abweichung bei Benchmark B von anfénglich 2.2 % bis zu 4.3 % zu. Die Abweichungen
zwischen den Benchmark-Teilnehmern lagen im Mittel fiir Benchmark A bei 7 %, fiir
Benchmark B bei 4 %.

5.2.3 Effektive Wirkungsquerschnitte

Die Tabellen 5.4 bis 5.7 geben die berechneten effektiven Wirkungsquerschnitte der
wichtigsten Nuklide fiir Neutronenabsorption und Spaltung zu Beginn und am Ende des
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Abbrandes an. Zum Vergleich ist der Mittelwert der Benchmark-Teilnehmer aufgefiihrt
(fiir eine detailliertere Aufstellung sieche Anhang C).

5.2.4 Nuklidkonzentrationen

Die Abbildungen 5.3 bis 5.10 zeigen die mit dem im Rahmen dieser Arbeit entwickel-
ten Programmsystem bestimmten Nuklidkonzentration einiger wesentlicher Nuklide fiir
Benchmark A im Verlauf des Abbrandes, in den Abbildungen 5.13 bis 5.20 sind die
entsprechenden Nuklidkonzentrationen fiir Benchmark B wiedergegeben. Neben den
wichtigsten Uran- und Plutonium-Isotopen sind hierbei auch die Nuklide 23"Np, ?42Cm
sowie 24*Cm dargestellt, da diese eine wichtige Rolle fiir die Radiotoxizitit und Wirme-
entwicklung des abgebrannten Brennstoffs spielen (siehe hierzu beispielsweise [Wan 82]
und [Kir 85]).

Die Werte bei einem Abbrand von 0, 2.5, 7.5, 12.5, 17.5, 22.5, 27.5, 32.5, 37.5, 42.5,
47.5 und 50 MWd/kg, welche den Intervallgrenzen der Abbrandrechnung entsprechen,
sind durch Punkte hervorgehoben.

Fiir einen Abbrand von 10, 33, 42 und 50 MWd/kg ist aulerdem der Mittelwert der
Benchmark-Teilnehmer als Punkt eingetragen. Die zugehorigen Fehlerbalken ergeben
sich aus dem jeweiligen Maximal- und Minimalwert der Benchmark-Teilnehmer.

| 0MWd/kg | 10 MWd/kg | 33 MWd/kg | 42 MWd/kg | 50 MWd/kg |

MOX A IKDA 3.0137 3.1705 3.4146 3.5189 3.5958
NEA 3.0065 3.1654 3.4053 3.4980 3.5844
MOX B IKDA 2.9201 3.1388 3.5561 3.7210 3.8763
NEA 2.8559 3.0794 3.4282 3.5778 3.7159

Tabelle 5.3: Totaler Neutronenfluf§ [10'*/cm?s] in Abhéngigkeit vom Ab-
brand.
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Nuklid

0 MWd/kg

50 MWd/kg

NEA

IKDA

NEA

IKDA

235U

1.61E401

1.62E4-01

1.72E4-01

1.69E+01

238U

9.31E-01

9.26E—-01

9.36E—01

9.38E—01

238Pu

9.09E+00

9.26E+00

9.73E+00

9.64E-+00

239Pu

3.16E4-01

3.13E4-01

3.66E+401

3.57TE401

240Pu

1.99E+01

2.01E+01

2.10E+401

2.18E+01

241Pu

3.49E4-01

3.54E+01

3.78E+401

3.80E4-01

242Pu

8.23E4-00

6.63E4-00

8.67TE+00

6.62E4-00

241 Am

3.49E+01

3.52E+01

3.52E+01

3.57TE+01

243 Am

3.52E+01

3.53E+01

2.74E+01

2.86E+01

243 Cm

5.15E+01

2.98E+01

5.03E+01

3.04E+01

244Cm

1.33E+01

1.38E+01

1.17E+01

1.09E+01

Tabelle 5.4: Absorptionsquerschnitt der
mark A bei BOL und EOL.

wichtigsten

Nuklide fiir Bench-

Nuklid

0 MWd/kg

50 MWd/kg

NEA

| IKDA

NEA

| IKDA

235U

1.19E+01

1.19E+01

1.27E+01

1.24E+401

238U

1.22E—-01

1.17E—-01

1.22E-01

1.17E—-01

239Pu

2.02E+01

2.00E+01

2.33E+401

2.26E+01

240Pu

6.50E—01

6.46E—01

6.48E—01

6.45E—01

241Pu

2.66E+01

2.64E+01

2.87TE+01

2.83E+01

242m Am

1.11E+4-02

1.18E+02

1.23E+02

1.27E+02

245 Cm

3.14E+01

3.18E+01

3.26E+01

3.29E+01

Tabelle 5.5: Spaltquerschnitt der wichtigsten Nuklide fiir Benchmark A bei

BOL und EOL.
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Nuklid

0 MWd/kg

50 MWd/kg

NEA

IKDA

NEA

IKDA

235U

2.36E+01

2.32E+01

2.94E+01

2.74E+01

238U

9.69E—-01

9.59E-01

9.88E—-01

9.80E—-01

238Pu

1.41E4-01

1.42E4-01

1.80E+01

1.70E+01

239Pu

5.41E+01

5.32E+01

7.73E401

7.28E401

240Pu

4.11E+01

4.03E4-01

4.37TE401

4.43E+401

241Pu

5.09E+01

5.65E+01

7.41E+01

7.15E401

242Pu

2.21E+01

2.13E+01

1.79E+01

1.64E4-01

241 Am

5.37TE+01

5.27E+01

6.22E+01

6.07E+01

243 Am

4.58E+01

4.55E+01

3.91E+01

4.10E+01

243 Cm

6.71E+01

4.28E+01

7.01E+01

4.91E+01

244 Cm

1.47E+01

1.54E4-01

1.42E4-01

1.42E4-01

Tabelle 5.6: Absorptionsquerschnitt der
mark B bei BOL und EOL.

wichtigsten Nuklide fiir Bench-

Nuklid

0 MWd/kg

50 MWd/kg

NEA

| IKDA

NEA

| IKDA

235U

1.81E4-01

1.77E+01

2.30E+401

2.12E+01

238U

1.17E—-01

1.13E—-01

1.15E—-01

1.11E-01

239 Pu

3.47TE+401

3.41E+01

4.95E+01

4.63E+401

240 Pu

6.36E—01

6.27E-01

6.24E-01

6.16E—01

241P11

4.22E+01

4.17TE+01

5.56E+01

5.26E+01

242m Am

2.12E+02

2.14E+02

2.95E+02

2.75E+02

245 Cm

5.04E+01

4.99E+01

6.30E+01

5.95E+01

Tabelle 5.7: Spaltquerschnitt der wichtigsten Nuklide fiir Benchmark B bei

BOL und EOL.
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Abbildung 5.3: Nuklidkonzentration von #*°U, Benchmark A.
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Abbildung 5.4: Nuklidkonzentration von #*8U, Benchmark A.
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Abbildung 5.7: Nuklidkonzentration von 2°Pu, Benchmark A.
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Abbildung 5.8: Nuklidkonzentration von 24°Pu, Benchmark A.
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Abbildung 5.9: Nuklidkonzentration von 2*'Pu, Benchmark A.
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Abbildung 5.10: Nuklidkonzentration von 242Pu, Benchmark A.
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Abbildung 5.11: Nuklidkonzentration von 2*2Cm, Benchmark A.
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Abbildung 5.13: Nuklidkonzentration von 23°U, Benchmark B.
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Abbildung 5.14: Nuklidkonzentration von 233U, Benchmark B.
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Abbildung 5.15: Nuklidkonzentration von 23"Np, Benchmark B.
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Abbildung 5.16: Nuklidkonzentration von 2¥Pu, Benchmark B.
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Abbildung 5.17: Nuklidkonzentration von 23°Pu, Benchmark B.
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Abbildung 5.18: Nuklidkonzentration von 2*°Pu, Benchmark B.
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Abbildung 5.19: Nuklidkonzentration von 2*'Pu, Benchmark B.
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Abbildung 5.20: Nuklidkonzentration von 2*?Pu, Benchmark B.
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Abbildung 5.22: Nuklidkonzentration von 2*Cm, Benchmark B.
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5.3 Diskussion

Wie bereits in der Einleitung zu diesem Kapitel festgestellt, steht bei dem hier gewihl-
ten Validierungsverfahren — einem Vergleich des entwickelten Programmsystems mit
anderen existierenden Computer-Codes zur Bestimmung des nuklearen Abbrandes —
naturgemifl kein ,richtiges* Ergebnis im Sinne einer experimentell bestimmten Nuk-
lidzusammensetzung eines abgebrannten Brennstoffs zur Verfiigung, mit welchem die
Ergebnisse der Abbrandrechnungen verglichen werden konnten. Als Referenzwert fiir
einen Vergleich der hier berechneten Ergebnisse soll daher der Mittelwert der Ergebnis-
se der Benchmark-Teilnehmer herangezogen werden, wobei die zugehorige Genauigkeit
dieses Wertes durch die Abweichungen der einzelnen Benchmark-Teilnehmer von die-
sem abgeschétzt werden soll.

Aufgrund der Unterschiede in den zugrundeliegenden Rechenverfahren der
Benchmark-Teilnehmer (insbesondere bei der Bestimmung der effektiven Wirkungs-
querschnitte) kann es zu systematischen Abweichungen der Ergebnisse kommen. Auf
derartige Effekte wird bei der folgenden Diskussion im einzelnen eingegangen werden.

5.3.1 Multiplikationsfaktoren k.,

Generell liegen alle im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Werte fiir k., innerhalb des
durch den Maximal- und Minimalwert der Benchmark-Teilnehmer definierten Inter-
valls. In beiden Benchmarks ist jedoch der Reaktivitdtsverlust im Laufe des Abbrandes
hoher als fiir die Mittelwerte der Benchmark-Teilnehmer.

Zu besonders groflen Abweichungen zwischen den Werten der Benchmark-
Teilnehmer kommt es bei Benchmark A. Durch die hohe Plutonium-Konzentration
spielt bei diesem Benchmark insbesondere der Effekt der Resonanzselbstabschirmung
bei der Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte fiir die Nuklide ?*°Pu und
242Py eine wichtige Rolle. Da dieser von zwei Benchmark-Teilnehmern nicht beriicksich-
tigt wird, liegen deren Ergebnisse systematisch ca. 2.5 % unter den Werten der iibrigen
Benchmark-Teilnehmer (eine Vernachlédssigung der Resonanzselbstabschirmung fiihrt
zu hoheren Einfangsquerschnitten der beiden Plutonium-Isotope, so dafl der Wert
von ko sinkt). Nimmt man statt der von diesen Teilnehmern berechneten Werte um
2.5 % erhohte Werte an, um den Effekt der Resonanzselbstabschirmung angemessen zu
beriicksichtigen, so weichen die Ergebnisse der Benchmark-Teilnehmer voneinander zu
Beginn des Abbrandes noch um 0.9 % und am Ende noch um 1.5 % ab. Die Abwei-
chung der im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Werte vom Mittelwert der Benchmark-
Teilnehmer betrigt dann noch 0.5 % zu Beginn und 0.3 % am Ende des Abbrandes.

Als zu erzielende Genauigkeit fiir die Bestimmung von k., werden in [NEA 95b]
Abweichungen von 0.2 % mit gelegentlichen Ausreifiern von bis zu 0.5 % genannt. Diese
Genauigkeit wird von den Teilnehmern in beiden Benchmarks nicht erreicht.

In [NEA 95b] wird aufgrund der mangelnden Ubereinstimmung der Ergebnisse der
Benchmark-Teilnehmer die Situation als unzureichend fiir den Prozefl der Entwicklung
und Lizensierung von Brennstoffen eingestuft und eine gemeinsame Anstrengung zur
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Beseitigung der Unstimmigkeiten, u.a. auch durch experimentelle Validierung gefordert.

Die im Rahmen dieser Arbeit angestrebten prinzipiellen Aussagen iiber die Entwick-
lung des Plutonium-Gehalts bei Bestrahlung im Reaktor hingen jedoch erst in zweiter
Linie von einer hohen Genauigkeit bei der Bestimmung von k., ab (da hierdurch ledig-
lich der erreichbare Abbrand festgelegt wird), so dafi die erzielte Genauigkeit als fiir
diese Aufgabe hinreichend angesehen werden kann.

5.3.2 Totaler Neutronenfluf

Zwischen den verschiedenen Teilnehmern kommt es bei Benchmark A zu Unterschieden
von bis zu 7%, bei Benchmark B von bis zu 4% zwischen den Werten des totalen Neutro-
nenflusses abhéingig vom Abbrand. Da fiir die Abbrandrechnungen die gleiche mittlere
Leistungsdichte von 38.3W /g zugrundegelegt werden sollte, welche iiber Gleichung (3.5)
den totalen Neutronenfluf§ festlegt, sind systematische Abweichungen auf zwei Faktoren
zuriickzufiihren. Einerseits wurden nicht von allen Benchmark-Teilnehmern die vorge-
gebenen Werte fiir die nuklidspezifische Energiefreisetzung pro Spaltung verwendet.
Zum anderen fiihren Unterschiede in den berechneten effektiven Spaltquerschnitten zu
Abweichungen im totalen Neutronenfluf3.

Fiir die im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Werte des totalen Neutronenflusses
ergibt sich im Fall von Benchmark A eine Abweichung von weniger als 0.5 % zum
Mittelwert der Benchmark-Teilnehmer. Fiir Benchmark B steigt die Abweichung vom
Mittelwert von anfiinglich 2.2% auf 4.2% bei 50 MWd/kg. Dies ist auf eine Abweichung
der effektiven Spaltquerschnitte von 2°U und #*Pu zuriickzufiihren, welche um ca. 8 %
bzw. 6% unter dem Mittelwert der Benchmark-Teilnehmer liegen, da diese bei konstant
vorgegebener Leistungsdichte wesentlich den totalen Neutronenflufl bestimmen.

5.3.3 Effektive Wirkungsquerschnitte

Die im Rahmen dieser Arbeit bestimmten abbrandabhéngigen effektiven Wirkungs-
querschnitte sowie die Ergebnisse der einzelnen Benchmark-Teilnehmer weisen zum Teil
bedeutende Abweichungen voneinander auf. Hierfiir sind neben relevanten Unterschie-
den in den zugrundeliegenden mikroskopischen Wirkungsquerschnitts-Bibliotheken
auch systematische Unterschiede im verwendeten Rechenverfahren sowie Abweichun-
gen von den spezifizierten Problemparametern (Temperaturen von Brennstoff und Mo-
derator) verantwortlich. Dabei sind die Abweichungen der im Rahmen dieser Arbeit
bestimmten effektiven Querschnitte vom Mittelwert der Benchmark-Teilnehmer ver-
gleichbar mit der Streuung der einzelnen Ergebnisse der Teilnehmer. Eine detailierte
Diskussion der Abweichungen bei einzelnen Nukliden kann an dieser Stelle nicht erfol-
gen (eine Auflistung der Mittelwerte der Benchmark-Teilnehmer im Vergleich zu den
im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Werten ist in Anhang C aufgefiihrt). Bei der
anschliefenden Diskussion der berechneten Nuklidkonzentrationen wird jedoch noch
auf einige wichtige Abweichungen einzugehen sein.
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5.3.4 Nuklidkonzentrationen

Fiir alle Aktinidenkonzentrationen it sich festhalten, das am Ende des Abbrandes
(50 MWd/kg) die im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Werte innerhalb des Intervalls
der Ergebnisse der Benchmark-Teilnehmer liegen, d. h. das hier entwickelte Programm-
system mit anderen existierenden Programmen zur Bestimmung des nuklearen Abbran-
des vergleichbar ist. Die einzigen Ausnahmen stellen 2*3Cm im Fall von Benchmark A
(ohne Abb.) und ?**Cm im Fall von Benchmark B (Abb. 5.22) dar.

Bevor daher im einzelnen auf die Genauigkeit der Ergebnisse der Plutonium-Isotope
eingegangen wird, welche aufgrund der Fragestellung dieser Arbeit von besonderem
Interesse sind, sollen nun zunéchst die Abweichungen bei der Berechnung der Curium-
Konzentrationen untersucht werden.

Dies ist insbesondere auch dadurch gerechtfertigt, dafl die Curiumisotope, trotz
ihrer im Vergleich zu anderen Nukliden relativ geringen Konzentration durch ihren o-
Zerfall erheblich zur Warmeentwicklung des abgebrannten Brennstoffs beitragen. Wei-
terhin dominieren die Isotope ?**Cm (T /> = 163 Tage) und ?**Cm (T, = 18 Jahre) in
den ersten Jahrzehnten durch Spontanspaltung den Neutronenhintergrund abgebrann-
ter Brennelemente [Wan 82].

23Cm: Im Falle des ?*3Cm ist die Abweichung der Nuklidkonzentration vom Mit-
telwert der Benchmark-Teilnehmer auf eine Abweichung in den effektiven Wirkungs-
querschnitten zuriickzufithren. Diese betriigt unabhéingig vom Abbrand ca. 40 % und
beruht vermutlich auf Unterschieden in den zugrundeliegenden Wirkungsquerschnitts-
Bibliotheken. Fiir Benchmark B liegt die Abweichung der effektiven Wirkungsquer-
schnitte in derselben Gréflenordnung. Sowohl wegen der geringeren anfinglichen Kon-
zentration des Mutternuklids 4! Pu als auch des geringeren totalen Plutonium-Inventars
kommt es jedoch zu einem deutlich reduzierten Aufbau an ?*3Cm. Damit spielt auch der
Neutroneneinfang im ?*3Cm eine geringere Rolle fiir die sich am Ende des Abbrandes er-
gebende Konzentration, so daf§ die fiir Benchmark B bestimmte 243Cm-Konzentration
mit 10 % Abweichung vom Mittelwert noch im Intervall der Benchmark-Teilnehmer
liegt.

24Cm: Der Aufbau des 2**Cm findet vorwiegend iiber die Reaktionskette

242p,, m 2143p, BT, 2435 m 24400 BT 20,

statt (siche auch Abb. 4.6). Zu Abweichungen in der ?**Cm-Konzentration tragen da-
her hauptsichlich Ungenauigkeiten der (n,y)-Querschnitte fiir ?*?Pu und ?**Am bei.
Hierbei weichen die im Rahmen dieser Arbeit bestimmten effektiven Wirkungsquer-
schnitte sowohl fiir *?Pu als auch ?*Am im Laufe des Abbrandes um bis zu 5 %
vom Mittelwert der Benchmark-Teilnehmer ab, wobei der ?*2Pu-Querschnitt iiber, der
243 Am-Querschnitt unter dem Mittelwert liegt. Dies fiihrt im Ergebnis fiir Benchmark B
zu einer hoheren ?**Cm-Konzentration.

Das im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Programmsystem soll in einer weiteren
Arbeit [Gla 98] dazu verwendet werden, das Potential eines speziell zur Eliminierung
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von Plutonium eingesetzten Reaktors abzuschétzen. Um hierfiir eine Aussage iiber die
erreichte Genauigkeit bei der Bestimmung der Plutonium-Konzentrationen zu ermogli-
chen, sind in Tab. 5.8 die prozentualen Abweichungen der verschiedenen im Rahmen
dieser Arbeit berechneten Plutonium-Konzentrationen vom Mittelwert der Benchmark-
Teilnehmer am Ende des Abbrandes (50 MWd/kg) angegeben. Unter Beriicksichtigung

H 238Pu‘ 239Pu‘ 240Pu‘ 241Pu‘ 242Pu‘

Benchmark A || +422% | +1.3% | =1.7% | +40.6 % | +7.0%
Benchmark B || +4.9% | +22% | +1.4% | +1.3% | +7.3%

Tabelle 5.8: Prozentuale Abweichung der berechneten Plutonium-

Konzentrationen von den Mittelwerten der Benchmark-Teilnehmer am Ende
des Abbrandes (50 MWd/kg).

der systematischen Ungenauigkeiten bei der Bestimmung der effektiven Wirkungsquer-
schnitte (siehe Kap. 3.3) und der Niherungen bei der iterativen Losung der Abbrand-
gleichungen (Kap. 4.2) muf} eine Abweichung der berechneten Nuklidkonzentrationen
von tatséchlichen Werten in der Groflenordnung von 2-3 % toleriert werden. Ledig-
lich fiir 2?Pu (in beiden Benchmarks) sowie ?**Pu bei Benchmark B tritt eine groBere
Abweichung (>3%) zum Mittelwert der Benchmark-Teilnehmer auf, welcher in Erman-
gelung eines exakten Wertes als Referenz dienen muf. In allen {ibrigen Féllen kann die
erzielte Genauigkeit somit als zufriedenstellend angesehen werden. Die auftretenden
Abweichungen sollen im folgenden diskutiert werden.

238Pu: Bei einem Vergleich der einzelnen Ergebnisse der Benchmark-Teilnehmer
148t sich feststellen, dafl fiir einen Teilnehmer (British Nuclear Fuels, BNFL) im Falle
von Benchmark B bzw. zwei Teilnehmer (BNFL und Belgonucléaire, BEN) fiir Bench-
mark A eine auflergew6hnlich hohe Abweichung (> 30 % fiir Benchmark B bzw. >10%
fiir Benchmark A) auftritt. Dies ist auf eine Vernachléssigung der Resonanzselbstab-
schirmung bei der Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte von diesen Teil-
nehmern zuriickzufithren. Werden deren Werte daher bei der Bildung des Mittelwerts
der Benchmark-Teilnehmer nicht beriicksichtigt, so reduzieren sich die Abweichungen
der im Rahmen dieser Arbeit bestimmten Werte zu den Benchmark-Mittelwerten auf
< 0.1% fiir Benchmark A und 1.1 % fiir Benchmark B, d. h. es liegt ebenfalls eine sehr
gute Ubereinstimmung vor.

22Pu: Im Falle hoher Konzentrationen von ?*2Pu (Benchmark A und hoher Ab-
brand bei Benchmark B) werden dessen effektive Wirkungsquerschnitte wesentlich
durch Resonanzselbstabschirmung der dominanten Resonanz bei 2.65 ¢V beeinflufit.
Daher lassen sich die von den verschiedenen Benchmark-Teilnehmern bestimmten ef-
fektiven Querschnitte in zwei Gruppen mit und ohne Beriicksichtigung der Selbstab-
schirmung einteilen. Die Werte der zweiten Gruppe (BNFL und BEN) liegen dabei
etwa 50 % iiber denjenigen der ersten Gruppe. Dies fiihrt entsprechend bei einem Ab-
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brand von 50 MWd/kg zu einer Abweichung der von diesen Teilnehmern berechneten
22py-Konzentration von iiber 20 % zum Mittelwert der {ibrigen Teilnehmer.

Die im Rahmen dieser Arbeit bestimmten effektiven Wirkungsquerschnitte des
242Py liegen ca. 20 % unter dem Mittelwert aller Benchmark-Teilnehmer. Werden zur
Mittelwertbildung jedoch nur noch die Werte der Gruppe mit Beriicksichtigung der
Resonanzselbstabschirmung herangezogen, so reduziert sich diese Abweichung auf et-
wa 9 %. Diese nach wie vor hohe Abweichung 1d8t sich dadurch erkléren, dafl zur Be-
stimmung des effektiven Wirkungsquerschnitts in MCNP eine Wirkungsquerschnitts-
Bibliothek Verwendung findet, welche fiir eine Temperatur von 300 K erstellt wurde.
Aufgrund des Doppler-Effekts fiihrt eine hohere Temperatur zu einer Abnahme des
Flufleinbruchs an der Stelle der Resonanz und somit zu einem hoheren effektiven Wir-
kungsquerschnitt (siehe auch die Diskussion in Kap. 3.3.1). So werden in [NEA 95b] die
berechneten effektiven Wirkungsquerschnitte fiir Neutronenabsorption des ?*2Pu bei
300K und 900 K zu 6.75 barn bzw. 7.21 barn fiir Benchmark A zu Beginn des Abbran-
des angegeben (dies entspricht einem Unterschied von etwa 7%, der im Rahmen dieser
Arbeit bestimmte Wert betrégt 6.63 barn). Die hohe Abweichung bei der Bestimmung
der ?*?Pu-Konzentration im Rahmen dieser Arbeit ist also auf einen systematischen
Fehler aufgrund der verwendeten Wirkungsquerschnitts-Bibliothek zuriickzufiihren.

5.3.5 Zusammenfassung

Somit 14t sich schliefllich festhalten, dafl sich — im Rahmen der zu erwarten-
den systematischen Abweichungen aufgrund der vorgegebenen Wirkungsquerschnitts-
Bibliotheken — die Ergebnisse der Zellabbrandrechnungen in zufriedenstellender Uber-
einstimmung mit denjenigen anderer existierender Zellabbrandprogramme befinden.
Daher kann das aus MCNP und Mathematica gebildete Programmsystem als validiert
angesehen werden.

Fiir einzelne Nuklide muf} bei der Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte
mit MCNP ein relativ hoher systematischer Fehler in Kauf genommen werden, welcher
auf die Tatsache zuriickzufiihren ist, daf§ nur fiir bestimmte vorgegebene Temperaturen
Wirkungsquerschnitts-Bibliotheken vorliegen, wobei diese i. A. nicht mit den Tempe-
raturen in einem Reaktor {ibereinstimmen. Sollte dieser systematische Fehler vermie-
den werden, so miisste entweder auf existierende kommerzielle Wirkungsquerschnitts-
Bibliotheken zuriickgegriffen werden, oder es miissten selbststindig Bibliotheken im
MCNP-Format erzeugt werden. Der hierfiir erforderliche Finanz- bzw. Arbeitsaufwand
kann jedoch im Rahmen dieser Arbeit nicht erbracht werden.



Kapitel 6

Mischoxidbrennstoff mit
Waflenplutonium

I am in blood

Stepped in so far that, should I wade no more,

Returning were as tedious as go o’er.

Strange things I have in head that will to hand,
Which must be acted ere they may be scanned.

William Shakespeare, Macbeth.

Eine der diskutierten Entsorgungsoptionen fiir waffengridiges Plutonium besteht
in der Verwendung des Plutoniums in MOX-Brennstoff (siehe Kap. 2). In diesem
Kapitel soll daher MOX-Brennstoff auf WPu-Basis untersucht und dessen wesentli-
che Eigenschaften im Vergleich zu Uran-Brennstoff und den beiden im letzten Ka-
pitel eingefithrten MOX-Brennstofftypen diskutiert werden. Dabei soll die Diskus-
sion nicht auf die Anderung der Konzentration einzelner Nuklide, sondern auf die
Entwicklung relevanter Parameter wie derjenigen des Multiplikationsfaktors k.., des
Plutonium-Isotopenvektors oder der totalen Umsatzrate von Transuranen gerichtet
sein. In [Gla 98] wird ein Szenario zur Plutoniumeliminierung untersucht, welches auf
dem Einsatz von WPu in inerten Brennstoffen basiert. Die wesentlichen in diesem Ka-
pitel zusammengestellten Ergebnisse kénnen dann zu einem Vergleich herangezogen
werden.

79



80 KAPITEL 6. MISCHOXIDBRENNSTOFF MIT WAFFENPLUTONIUM

6.1 Parameter einer WPu-MOX Strategie

Als Basis fiir die Berechnungen dieses Kapitels dient eine MOX Strategie unter Ver-
wendung von waffengridigem Plutonium [DoE 96]." Untersucht wird hier ein LWR-
Brennstoff, welcher zu Beginn des Abbrandes (Begin Of Life, BOL) 4.2 wt% Plutoni-
um in abgereichertem Uran enthilt (siehe Tab. 6.1), was einem Anteil an thermisch
spaltbarem Plutonium von 4.0 wt% entspricht. Alle weiteren Parameter (Dichte des

| | WPu-MOX | LEU |

BiY 0.00119
85U 0.25000 | 4.00
88U 99.74881 | 96.00
B8Py 0.01
BIpy 93.82
20py 5.80
2lpy 0.13
242py 0.02
241 A ? 0.22

Tabelle 6.1: Isotopenzusammensetzung des Brennstoffs fiir WPu-MOX und
LEU in wt% (siehe auch Tab. 2.1).

Brennstoffs, Geometrie der Brennstoft-Einheitszelle, Temperaturen von Moderator und
Brennstoff sowie Leistungsdichte) entsprechen den in Kap. 5 definierten Werten fiir
MOX-A und B. Als Zielabbrand (End Of Life, EOL) werden fiir eine Strategie mit
Nutzung existierender LWR’s 45 MWd/kg angestrebt.?

Zusitzlich zu MOX-Brennstoff auf WPu-Basis wird ein Uran-Brennstoff mit einer
4.0 wt% ?¥U Anreicherung (LEU) untersucht, um einen direkten Vergleich verschie-
dener Brennstoffe bei gleicher Anfangsanreicherung thermisch spaltbarer Materialien
und gleichem Zielabbrand zu ermdglichen.

!Fiir den Umsatz von WPu in Reaktoren mit dem Ziel, dieses in den Spent Fuel Standard zu
iiberfithren, konnen verschiedenste Reaktortypen, Brennstoffe und Plutonium-Konzentrationen sowie
ein unterschiedlicher Zielabbrand gewihlt werden. Als Referenz soll an dieser Stelle eine Strategie
zugrundegelegt werden, welche sich moglichst direkt mit den im letzten Kapitel untersuchten MOX-
Brennstoffen vergleichen 148t. Diese stellt zugleich eine der wahrscheinlichsten Varianten fiir die Um-
setzung von WPu in MOX dar.

’Der Gehalt von ?*'Am im Plutonium kommt durch den 3~ -Zerfall des ?*!Pu zustande und ist
daher vom Alter des WPu’s abhingig. Die Angaben gelten fiir ein Alter von ca. 20 Jahren [NAS 95].
Im Falle einer zu hohen Americium-Konzentration im Waffenplutonium, miifite dieses vor der Verar-
beitung des Plutoniums zu Brennstoff abgetrennt werden.

3|DoE 96], S. 2-12, Tab. 2-2.
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6.2 Ergebnisse

6.2.1 Multiplikationsfaktor k.,

Die Entwicklung des Multiplikationsfaktor k., spielt im Hinblick auf den Umsatz des
Plutoniums eine Rolle, da zum einen der Reaktivitdtsverlust Ap makroskopische Be-
triebsparameter des verwendeten Reaktors beeinflult, zum anderen der maximal er-
reichbare Abbrand durch den Grad der Unterkritikalitdt des Brennstoffs mitbestimmt
wird.*5

In Abb. 6.1 ist der Verlauf des Multiplikationsfaktors k., fiir die verschiedenen
untersuchten Brennstoffe in Abhéingigkeit vom Abbrand dargestellt. Sowohl fiir WPu-
MOX als auch fiir Uran-Brennstoff ist der Reaktivitédtsverlust im Laufe des Abbran-
des hoher als fiir MOX-A und B. Eine Ursache fiir den ausgepréigteren Reaktivitéts-

1.2
5 .
- NN
G .\._‘_7\
1
0.9

6 10 20 30 40 5IO
Abbrand [MWd/kg]

Abbildung 6.1: k., in Abhéingigkeit vom Abbrand fir WPu-MOX (—), im
Vergleich der Verlauf fiir MOX-A (---), MOX-B (- -) und LEU (- - -).

verlust von LEU und WPu-MOX ist der vergleichsweise schnelle Aufbau von 24°Pu,
welches mit seinem hohen (n,y)-Wirkungsquerschnitt stark zur Neutronenabsorption

4Ein hoher Reaktivitiitsverlust des Brennstoffs bedingt eine hohe anfingliche Uberreaktivitiit des
Reaktor-Kerns, welche durch eine entsprechend hohe Konzentration an Borsidure im Kiihlwasser aus-
geglichen werden muf.

Eine Abschétzung des Zusammenhangs zwischen dem erreichbaren Abbrand und der Reaktivitiit
des Brennstoffs wird in [Gla 98], Kapitel 7.1.1, mittels eines einfaches Models angegeben.
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beitragt. In den beiden MOX-Brennstoffen mit RPu ist hingegen bereits annéhernd
eine Gleichgewichtskonzentration des 24°Pu erreicht, es wird daher in etwa gleichem
MaBe aus *°Pu das thermisch spaltbare Isotop ?*!Pu aufgebaut. Der im Vergleich zu
WPu-MOX-Brennstoff bei LEU noch stérkere Abfall der Reaktivitdt ist neben der
Produktion des ?*°Pu auch auf die Tatsache zuriickzufiihren, daf es zu einer deutli-
chen Hértung des Neutronenspektrums aufgrund des Aufbaus der Plutoniumisotope
mit ihren hohen thermischen Wirkungsquerschnitten kommt. Dadurch sinkt der effek-
tive Wirkungsquerschnitt fiir Spaltung in 235U bei etwa konstant bleibendem effektiven
Wirkungsquerschnitt fiir Neutroneneinfang in 3*U, wodurch der Multiplikationsfaktor
ks abnimmt.

Insgesamt ist der Verlauf des Multiplikationsfaktor k., fiir WPu-MOX vergleich-
bar zu Uran-Brennstoff, so dafl sich hieraus keine relevanten Unterschiede fiir einen
Reaktoreinsatz ergeben sollten.

6.2.2 Isotopenvektor

Die Frage nach der Isotopenzusammensetzung des Plutoniums fiir einen gegebenen
Abbrand spielt neben den Auswirkungen auf die Reaktivitit und Radiotoxizitiat des
Brennstoffs eine Rolle fiir die Waffenfdhigkeit des Plutoniums im Falle einer Wieder-
gewinnung aus dem abgebrannten Brennstoff. Neben Unterschieden in der fiir eine
kritische Masse benotigten Plutonium-Menge aufgrund der gednderten Isotopenzusam-
mensetzung ist hierbei vor allem die Frage nach der Wéarmeentwicklung und nach dem
erhohten Neutronenhintergrund, verursacht durch den gréferen Anteil an #*®Pu sowie
240py, von besonderer Bedeutung (siehe auch Kap. 2.2.2 und [Gla 98], Anhang A).

In Tab. 6.2 sind die Isotopenvektoren fiir die untersuchten Brennstoffe bei
45MWd/kg Abbrand zusammengestellt. Fiir WPu-MOX ist der Anteil des ?3*Pu deut-
lich geringer als fiir die iibrigen Brennstoffe. Dies ist auf die Tatsache zuriickzufiihren,
daB ein wesentlicher Produktionspfad des 23¥Pu aus 2*°U durch sukzessiven Neutro-
neneinfang und §~-Zerfall hier praktisch nicht relevant ist (da abgreichertes Uran ver-
wendet wird) und der Anfangsgehalt des ***Pu duBerst gering ist. Die von ?**Pu do-
minierte Wéarmeentwicklung ist daher fiir Plutonium aus WPu-MOX mindestens um
einen Faktor drei geringer als fiir Plutonium aus anderen Brennstoffen. Demgegeniiber
ist der 2*°Pu-Anteil etwa gleich dem iiblichen MOX-B Anteil und liegt ca. 6 % iiber
dem von RPu. Der geringere Neutronenhintergrund von Plutonium aus abgebranntem
WPu-MOX Brennstoff im Vergleich zu RPu aufgrund des niedrigeren #®Pu-Anteils
wird daher durch den hoheren ?*°Pu Gehalt kompensiert (die Rate an Neutronen aus
Spontanspaltungen ist fiir 2°Pu um etwa einen Faktor drei niedriger als diejenige des
238Pu). Stellt also die Wirmeentwicklung des Plutoniums kein wesentliches Ausschluf-
kriterium fiir den Einsatz in einer Kernwaffe dar, so ist der Isotopenvektor des Plu-
toniums bei Erreichen des Zielabbrandes im Falle von WPu-MOX in bezug auf den
Neutronenhintergrund und damit die Problematik der Friihziindung etwa mit iibli-
chem RPu vergleichbar. Damit 148t sich festhalten, dal nach dem Einsatz von WPu in
MOX-Brennstoff dieses etwa dem Spent Fuel Standard geniigt, jedoch in keinem Fall
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Nuklid LEU MOX-A MOX-B WPu-MOX
BOL | EOL || BOL | EOL || BOL | EOL || BOL | EOL
238Pu — | 2.35 4.0 | 4.06 1.8 238 | 0.01| 0.72
239pPu — 1 52.88 || 36.0 | 29.45 || 59.0 | 38.24 || 93.82 | 46.38
240py — 12345 || 28.0|27.65 | 23.0|29.48 | 5.80 | 29.22
2lpy — | 14.63 || 12.0 | 14.88 || 12.2 | 18.62 | 0.13 | 17.54
22py — | 6.69 | 20.0 | 23.96 4.0 11.28 | 0.02 | 6.14
1 Am — — — — — — | 0.22

Tabelle 6.2: Isotopenvektor des Plutoniums bei 0 MWd/kg (BOL) und
45 MWd/kg (EOL) Abbrand fiir die verschiedenen Brennstoffe (Angaben
fir ' Am nur fiir BOL). Alle Angaben in at%.

schlechter als RPu fiir einen erneuten Einsatz in Kernwaffen geeignet ist.

6.2.3 Umsatzraten

Als Motivation fiir die Umsetzung von WPu in MOX dient das Erreichen des Spent-
Fuel-Standards, wobei durch die kommerzielle Nutzung des Plutoniums als Brennstoff
eine zumindest teilweise Kompensation der aufzuwendenden Kosten fiir die Entsorgung
angestrebt wird. Hierbei ist die Frage, ob eine Netto-Eliminierung von Plutonium durch
den Einsatz in Reaktoren erreicht wird, von untergeordneter Bedeutung.

Fiir einen Vergleich mit einer auf die Eliminierung von Plutonium abzielenden Re-
aktorstrategie ist jedoch insbesondere die tatsédchlich eliminierte Plutoniummenge so-
wie allgemeiner die Menge der gebildeten (bzw. abgebauten) Transurane von Interesse
(sieche Abb. 6.2). Dariiber hinaus ist fiir eine Beurteilung der Proliferationsgefahr, wel-
che vom abgebrannten Brennstoff ausgeht auch die Frage nach der noch vorliegenden
Konzentration von Plutonium im abgebrannten Brennstoff von Bedeutung.

Fiir eine ausfiihrlichere Diskussion sind in Tab. 6.3 die Anteile der verschiede-
nen Schwermetalle am Brennstoff bezogen auf die Menge des Schwermetalls im fri-
schen Brennstoff, bei BOL und EOL fiir die verschiedenen Brennstofftypen angegeben.
Hieraus ergibt sich unmittelbar die Menge AN des umgesetzten Brennstoffs in absolu-
ten und relativen Zahlen.

Fiir ein Reaktorsystem mit vorgegebener thermischer Leistung P bestimmt sich
daraus die Umsatzrate R zu:

365  P[MW]
1000 A[MWd/kg]

Rlkg/y] = ANlg/kg].

Die insgesamt durch Spaltung umgesetzte Menge an Schwermetall ergibt sich unmit-
telbar aus der Leistung des Reaktors und der mittleren freigesetzten Spaltenergie und
betriigt etwa 370 kg/y bei 1000 MW thermischer Leistung.
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Abbildung 6.2: Transurankonzentration in Abhéngigkeit vom Abbrand fiir
WPu-MOX (- -), im Vergleich der Verlauf fir MOX-A (- - -), MOX-B (--)
und 4 wt% #°U (—).

Fiir Uran-Brennstoff betrdgt die Konzentration des Plutoniums im Schwermetall
am Ende des Abbrandes etwa 1 wt%, der Anteil anderer Elemente am Schwermetall
betrigt weniger als 0.1 wt%.% Fiir Plutonium ergibt sich eine Netto-Produktion von
94.09 kg/y (bezogen auf eine thermische Leistung von 1000 MW), dies entspricht etwa
einem Viertel der von einem solchen System gleichzeitig gespaltenen Schwermetall-
Menge.

Bei MOX-A ist die anfingliche Plutonium-Konzentration am hochsten (die dreifa-
che Konzentration im Vergleich zu WPu-MOX). Dies ist auf den schlechten Plutonium-
Vektor und die daraus folgende hohe Neutronenabsorption in thermisch nicht spaltba-
rem Plutonium zuriickzufiihren, die dazu fiihrt, daf fiir eine ausreichend hohen An-
fangsreaktivitit des Brennstoffs die Anfangskonzentration des Plutoniums erhéht wer-
den muf}. Entsprechend ist auch bei Erreichen des Zielabbrandes die Plutoniumkon-
zentration noch sehr hoch (> 10 wt%) und es kommt zudem zu einer besonders grofien
Produktion von Americium- und Curiumisotopen. Im Vergleich zu Uran-Brennstoff
ist die Konzentration sowohl des Americiums als auch des Curiums im abgebrannten
Brennstoff um einen Faktor 20 hoher, im Vergleich zu MOX-B immer noch um einen

6Bei einem Gesamtgewicht eines typischen LWR Brennelementes von ca. 500 kg ergibt sich somit
ein Plutoniumgehalt von etwa 5 kg pro Brennelement.
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LEU
Npor [8/kg] | Ngow [8/ks] | AN [g/kg] | AN [%] | R [kg/y]
U 1000.00 941.00 —59.00 | —5.90 || —478.56
Np 0.73 +0.73 +5.91
Pu 11.60 +11.60 +94.09
Am 0.24 +0.24 +1.98
Cm 0.11 +0.11 +0.868
MOX-A
Npor [g/ke] | Ngor [g/ke] | AN [g/kg] | AN [%] | R [kg/y]
U 875.00 846.30 —28.70 | —3.28 | —232.79
Np 0.29 +0.29 12.32
Pu 125.00 101.20 —23.77 | —19.02 | —192.80
Am 41.61 +4.61 +37.39
Cm 1.92 +1.93 +15.57
MOX-B
Npor [g/kg] | Ngow [g/ke] | AN [g/kg] | AN [%] | R [kg/y]
U 943.80 912.00 —31.80 | —3.37 | —257.93
Np 0.25 +0.25 +2.06
Pu 56.20 39.50 —16.70 | —29.73 || —135.46
Am 1.66 +1.66 +13.46
Cm 0.96 +0.96 +7.81
WPu-MOX
Npor, [g/ks] | Ngor [g/kg] | AN [g/kg] | AN [%] | R [kg/y]
U 958.00 925.40 —32.60 | —3.40 | —264.75
Np 0.25 +0.25 12.05
Pu 41.90 27.80 —14.10 | —33.69 | —114.53
Am 0.09 0.65 +0.56 +4.52
Cm 0.28 +0.28 1+2.23

Tabelle 6.3: Anteil der verschiedenen Elemente am Brennstoff zu Beginn
und am Ende des Abbrandes und die sich ergebende Differenz (total und
relativ), sowie die sich daraus ergebende Umsatzrate R fiir einen Reaktor

mit einer thermischen Leistung von 1000 MW.

Faktor 2-3.

85

Im Fall der Rezyklierung von RPu (MOX-B) kommt es zu einem Abbau des Pluto-
niums um etwa 30 %. Hierbei muf} jedoch beriicksichtigt werden, dafl dieser Zahl eine
vollstdndige Beladung eines Reaktors mit MOX-Brennstoff zugrundeliegt. Fiir géingige
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Reaktoren ist jedoch lediglich eine teilweise Beladung mit MOX iiblich.” Geht man
von einer 33 %igen MOX-Beladung aus, so ergibt sich eine Zunahme des Plutonium-
Gesamtinventars um ca. 10 %. Die im abgebrannten Brennstoff enthaltene Plutoni-
umkonzentration ist um etwa einen Faktor 3.4 hoher als in Uran-Brennstoff. Der
Plutonium-Gehalt eines einzelnen Brennelementes belduft sich somit auf etwa 20 kg,
dies entspricht 2.5 signifikanten Mengen nach Definition der IAEA. Wie im Falle von
MOX-A kommt es zu einer im Vergleich zu Uran-Brennstoff deutlich stérkeren Pro-
duktion an schwereren Elementen, die Americium-Konzentration ist um einen Faktor
sieben, die Curium-Konzentration um einen Faktor neun erhsht.®

Eine vergleichbare Situation wie fiir MOX-B ergibt sich fiir WPu-MOX. Aufgrund
der geringeren anféinglichen Plutonium-Konzentration (bei gleichem Anteil thermisch
spaltbaren Plutoniums) ist auch die Konzentration bei EOL entsprechend reduziert (es
verbleiben etwa 14 kg, dies entspricht 1.75 signifikanten Mengen pro Brennelement).
Sowohl der absolute wie der relative Umsatz sind jedoch vergleichbar (etwa ein Drittel
des urspriinglich enthaltenen Plutoniums). Der Unterschied in der absoluten Umsatz-
rate von ca. 20% resultiert zum einen aus einer geringeren Umwandlung von Plutonium
in schwerere Elemente (aufgrund des hohen ?**Pu-Anteils im WPu), zum anderen auf-
grund des niedrigeren totalen Neutronenflusses im Falle von WPu-MOX, was zu einem
geringeren Neutroneneinfang in 2*8U fiihrt.

6.2.4 Zusammenfassung

Ein Vergleich des abgebrannten Brennstoffs von WPu-MOX mit abgebranntem LEU-
Brennstoff verdeutlicht, dafl der Isotopenvektor des WPu’s etwa in denjenigen von
RPu tiberfiihrt wird. Zugleich verbleibt jedoch eine deutlich hohere Konzentration von
Plutonium sowie anderen Transuranen im abgebrannten Brennstoff des WPu-MOX als
im Falle von LEU.

Der absolute Plutoniumumsatz (bezogen auf eine 100 % MOX-Strategie) betréigt
weniger als ein Drittel der physikalisch vorgegebenen Obergrenze von 370 kg/y bei
1000MW thermischer Leistung, auch der relative Umsatz bezogen auf die anfianglich im
Brennstoff enthaltene Plutonium-Konzentration belduft sich nur auf etwa ein Drittel.

Im Hinblick auf eine langfristige Minimierung des Welt-Plutoniuminventares kann
daher ein Einsatz von Plutonium in der Form von Mischoxid-Brennstoff nur eine un-
tergeordnete Rolle spielen.’

"Dies ist auf die durch einen hoheren Plutoniumgehalt im Reaktor-Kern verursachten Anderungen
der neutronenphysikalischen Eigenschaften zuriickzufiihren. Durch den geringeren Anteil verzdgerter
Neutronen beeinflufit der Plutoniumanteil die Steuerbarkeit des Reaktors und aufgrund des hérteren
Neutronenspektrums ist die Wirksamkeit der zur Steuerung eingesetzten Neutronengifte reduziert.

8Bei einer ausfiihrlicheren Diskussion im Hinblick auf die Radiotoxizitéit des abgebrannten Brenn-
stoffs wiirde auch der Gehalt des **"Np eine wichtige Rolle spielen. Dieser ist in Uran-Brennstoff
aufgrund des Aufbaus aus 2**U um einen Faktor vier hoher als in MOX-Brennstoff. Berticksichtigt
man jedoch die Konzentration des 24! Am, welches mit einer Halbwertszeit von 432.6a in 23" Np zerfillt,
so ergibt sich kein wesentlicher Unterschied zwischen Uran- und MOX-Brennstoff.

9Hierbei ist auch davon auszugehen, daf eine kontinuierliche Wiederaufarbeitung des Brennstoffs
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mit dem Ziel einer Riickfithrung des Plutoniums in den Brennstoffkreislauf weder aufgrund von Uber-
legungen zur Proliferationsgefahr noch aufgrund des sich kontinuierlich verschlechternden Plutonium-
vektors in Frage kommen konnte.
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Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

So eine Arbeit wird eigentlich nie fertig, man muf sie fir fertig erkldren,
wenn man nach Zeit und Umstinden das mdgliche getan hat.

J. W. Goethe, ITtalienische Reise.

Um die Unumkehrbarkeit von Abriistungserfolgen im nuklearen Bereich sicherzu-
stellen, aber auch um eine dauerhaft kernwaffenfreie Welt zu ermdoglichen, ist es von
besonderem Interesse, die Verfiigbarkeit kernwaffenfdhiger Materialien weitgehendst
einzuschrinken. Hierzu miissen die bereits existierenden Bestidnde von waffenfihigem
Uran und Plutonium entweder in eine nicht-waffentaugliche Form iiberfiihrt oder das
Material moglichst vollstdndig eliminiert werden. Wéhrend dies fiir hochangereicher-
tes Uran durch Mischung mit 238U in verhiltnism#Big einfacher Weise erreicht werden
kann, existiert fiir Plutonium keine derartige Moglichkeit.

Um Plutonium dauerhaft dem menschlichen Zugriff zu entziehen, spielen aus heuti-
ger Sicht lediglich reaktorbasierte Eliminierungsszenarien eine Rolle. Wenn daher eine
Entscheidung getroffen werden soll, welche Strategie fiir die langfristige Entsorgung
iiberschiissigen Waffenplutoniums gewihlt wird, mufl das Potential von geeigneten Eli-
minierungsszenarien abgeschétzt werden. Nur so kann ein angemessener Vergleich der
verschiedensten Optionen erfolgen. So sollte insbesondere der durch die momentane zi-
vile Kernenergienutzung implizierte Spent Fuel Standard nicht ohne weiteres als langfri-
stig endgiiltiger Standard fiir die Entsorgung von waffenfihigem Material iibernommen
werden, da dann aufgrund der prinzipiellen Riickholbarkeit des Plutoniums ein dauer-
haftes Proliferationsrisiko bestehen bleiben wiirde.

Die Randbedingungen fiir ein konkretes Szenario zur Eliminierung von Plutoni-
um diskutiert eine weitere Diplomarbeit [Gla 98]. Dort werden insbesondere inerte
Brennstoffe fiir den Einsatz in existierenden Leichtwasserreaktoren untersucht. Hierzu
wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Programmsystem fiir die Bestimmung der abbrand-
abhingigen Nuklidzusammensetzung neuartiger Brennstoffe entwickelt.
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Von zentraler Bedeutung fiir die Bestimmung des nuklearen Abbrandes ist die Be-
rechnung von effektiven Wirkungsquerschnitten der zu beriicksichtigenden Nuklide.
Dies setzt die Kenntnis der Energieverteilung der Neutronen im Reaktor voraus. Fiir
die Ermittlung des Neutronenspektrums und der sich daraus ergebenden effektiven
Wirkungsquerschnitte wurde im Rahmen dieser Arbeit das Monte-Carlo Programm
MCNP4A genutzt. Die Verwendung eines dreidimensionalen Neutronentransportpro-
gramms kontinuierlicher Energie gestattet eine auflerordentliche Genauigkeit bei der
Ermittlung der effektiven Wirkungsquerschnitte. Insbesondere lassen sich durch die
Moglichkeit der vollsténdigen Simulation einzelner Brennelemente bzw. Brennelement-
gruppen Heterogenitétseffekte berticksichtigen, welche durch unterschiedliche Anrei-
cherungen oder verschiedenen Abbrand verursacht werden. Diese kénnen die Energie-
verteilung der Neutronen in einem gegebenen Brennelement wesentlich beeinflussen.

Ein Nachteil bei der Verwendung von Monte-Carlo Programmen zu Simulation des
Neutronentransports ist durch den verhiltnisméflig hohen Rechenzeitaufwand bei der
Bestimmung der effektiven Wirkungsquerschnitte gegeben. Durch die stindig steigende
Rechengeschwindigkeit moderner Personalcomputer verliert dieser Aspekt jedoch zu-
nehmend an Bedeutung. Eine weitere Einschrankung der Moglichkeiten von MCNP4A
ist durch die zur Verfiigung stehenden Bibliotheken der energieabhingigen Wirkungs-
querschnitte gegeben. Diese umfassen nicht alle fiir Abbrandrechnungen relevanten Nu-
klide (insbesondere nicht alle Spaltprodukte). Weiterhin ist fiir die exakte Bestimmung
der effektiven Wirkungsquerschnitte die bei der Erstellung der Bibliotheken zugrunde-
gelegte Temperatur (aufgrund des Einflusses der Dopplerverbreiterung der Resonanzen)
von Bedeutung. Fiir eine genauere Untersuchung einzelner Brennstoffe miissten daher
die benotigten Wirkungsquerschnittsbiliotheken fiir alle beriicksichtigten Nuklide und
verschiedenen Temperaturen im MCNP Format erstellt oder von kommerziellen An-
bietern erworben werden. Dies konnte im Rahmen dieser Arbeit aus zeitlichen und
finanziellen Griinden nicht geleistet werden.

Fiir die Losung der Abbrandgleichungen auf Grundlage der mittels MCNP bestimm-
ten effektiven Wirkungsquerschnitte wurden Routinen in Mathematica entwickelt. Diese
erlauben eine analytische Losung der Abbrandgleichungen innerhalb vorgegebener Zei-
tintervalle, in welchen die effektiven Wirkungsquerschnitte konstant gehalten werden.
Mit den verdnderten Nuklidzusammensetzungen miissen dann erneut effektive Wir-
kungsquerschnitte bestimmt werden, so dafl in einem iterativen Verfahren die Nuklid-
zusammensetzungen fiir den gesamten Abbrand ermittelt werden konnen. Die hierbei
beriicksichtigten Nuklide umfassen neben den in relevanten Konzentrationen auftre-
tenden Aktiniden auch die im Hinblick auf die Beeinflussung des Neutronenspektrums
bedeutenden Spaltprodukte. Die Ergénzung weiterer interessierender Nuklide ist mit
geringem Aufwand jederzeit moglich.

Neben der Losung der Abbrandgleichungen wird Mathematica zudem dazu ver-
wendet, die erzielten Ergebnisse auszuwerten und graphisch darzustellen. Mathemati-
ca stellt hierbei ein umfassendes und flexibles Werkzeug fiir Datenmanagement und
-prisentation dar.

Einen wesentlichen Aspekt bei der Entwicklung eines Programmsystem bildet die
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Validierung der damit berechneten Ergebnisse. Daher wurde ein ausfiihrlicher Bench-
mark auf der Grundlage einer Untersuchung der Nuclear Energy Agency zum Ab-
brandverhalten von Plutonium-Uran Mischoxid-Brennstoffen durchgefiihrt [NEA 95b].
Dies ermoglichte den Vergleich mit Ergebnissen (Multiplikationsfaktoren, totalem Neu-
tronenflufl, effektiven Wirkungsquerschnitten und Nuklidzusammensetzungen) anderer
Abbrandprogramme. Dabei ergab sich eine ausgezeichnete Ubereinstimmung mit den
Berechnungen anderer Programmsysteme. Fiir die im Rahmen der Fragestellung be-
sonders interessierenden Plutoniumisotope sind relative Fehler in der Konzentrations-
bestimmung von weniger als 2 % zu erwarten. Eine Ausnahme bildet lediglich 242Pu.
Die hierfiir auftretenden grofleren Abweichungen sind auf einen systematischen Feh-
ler bei der Berechnung der effektiven Wirkungsquerschnitte aufgrund der verwendeten
Wirkungsquerschnittsbiliothek zuriickzufiihren und kénnten durch Verwendung einer
besser geeigneten Bibliothek reduziert werden.

Neben Brennstoffen auf der Basis von Reaktorplutonium wurde zusétzlich ein
Mischoxid-Brennstoff mit Waffenplutonium untersucht. Dies erlaubt einen Vergleich
von Eliminierungsszenarien mit einer der vorgeschlagenen Optionen zur Erreichung
des Spent Fuel Standards. Hierbei sind insbesondere Aussagen zur Plutonium-
Eliminierungsrate, aber auch zur verbleibenden Plutoniummenge und der Isotopen-
zusammensetzung des Plutoniums im abgebrannten Brennstoff von besonderer Bedeu-
tung.

So ist eine physikalische Obergrenze fiir die durch Spaltung eliminierbare Plutoni-
ummenge durch einem Wert von 370kg/y bei 1000 MW thermischer Leistung gegeben.
Wihrend diese sich im Rahmen einer Eliminierungsoption mittels inerter Brennstoffe
realisieren 148t, ergibt sich fiir den untersuchten Mischoxid-Brennstoff lediglich eine
Plutoniumdifferenz von etwa 115 kg/y, basierend auf einer vollstindigen Beladung ei-
nes Reaktors mit Mischoxid-Brennelementen. Fiir die bei diesem Szenario vorgegebe-
nen Parameter wie Anfangskonzentration des Plutoniums im Brennstoff und erreich-
barer Abbrand ist weiterhin die bei maximalem Abbrand noch im Brennstoff verblei-
bende Plutoniumkonzentration mehr als doppelt so hoch wie in einem vergleichbaren
Uranbrennstoff. Schliellich ist auch der Isotopenvektor des Plutoniums im Falle des
Mischoxid-Brennstoffs nicht wesentlich von der Zusammensetzung von Reaktorpluto-
nium verschieden, so daf jedenfalls die prinzipielle Waffentauglichkeit nicht in Frage
steht.

Ein Vergleich mit einem gezielt auf die Eliminierung von Plutonium ausgerichteten
Szenario, wie es in einer weiteren Diplomarbeit im Rahmen dieses Projekts untersucht
wurde [Gla 98], ergibt daher, daf§ ein Einsatz von Waffenplutonium in der Form von
Mischoxid-Brennstoff in kommerziellen Reaktoren im Hinblick auf langfristige Prolife-
rationssicherheit keine Vorteile verspricht.

Mit dem im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Programmsystem steht ein flexibles
und anpassungsfihiges Werkzeug fiir die Untersuchung unterschiedlichster Brennstoff-
typen auch im Hinblick auf neuartige Reaktorsysteme zur Verfiigung. So sind neben
inerten Brennstoffen fiir den Einsatz in herkémmlichen Leichtwasserreaktoren auch
Brennstoffe auf Thoriumbasis fiir die Eliminierung von Plutonium vorgeschlagen wor-
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den. Diese konnten beispielsweise auch in neuartigen, beschleunigergestiitzten Reak-
torsystemen zum Einsatz kommen (fiir eine Einfiihrung in diese Problematik siehe
auch [Lie 97]). Fiir detaillierte Untersuchungen zur Frage der Proliferationssicherheit
solcher neuartiger Brennstoffe und Reaktorsysteme, aber auch zur Radiotoxizitéit des
abgebrannten Brennstoffs, kann dieses Programmsystem daher einen Beitrag leisten.

Ich habe fertig.

Giovanni Trappatoni.
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Anhang A

Spaltprodukte

Die GI. (4.7) stellen zunéchst ein gekoppeltes lineares Differentialgleichungssystem dar.
Unter Beriicksichtigung der Tatsache, dafl es sich hierbei jedoch um Zerfallsketten
handelt, zwischen denen es lediglich Ubergiinge durch Neutroneneinfangsprozesse gibt
(siche Abb. 4.7), kénnen die Gleichungen entkoppelt werden, indem jeweils zunéchst
die Gleichung fiir das erste Nuklid einer Kette gelost und diese Losung in die Gleichung
fiir den jeweiligen Nachfolger eingesetzt wird.

Fiir ein Nuklid am Anfang einer Kette ergibt sich die Differentialgleichung

%Nl(t) = —k'N'(t) + Y,

wobei k' durch (J;,kqgk + )\1) gegeben ist. Die Losung dieser Gleichung mit der An-
fangsbedingung N'(0) = N'(¢;) ist durch

N = (Nl(tk)—:> exp(—kit) + L

= ojexp(—k't) + ay

gegeben. Fiir ein Tochternuklid nimmt die Differentialgleichung dann die Form
d _
%NQ(t) = —E°N?(t) + I*'K'N(t) + V?

= —K*N2(t) + 1*'K! (a1 exp(—k't) + Oéz) +Y?

an, wobei [?! durch (aékd_)k) /k' bzw. \'/Ek' gegeben ist. Die Losung dieser Gleichung
ist durch
N?(t) = B exp(—k*t) + By exp(—k't) + (s

wird wiederum durch gegeben, wobei die Konstanten sich zu

Bio= N*(t) = B2 — s, (A1)
lZlk,l

S ﬁ, (A.2)
lZlk,l

By = — (4.3)
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mit N?(0) = N?(t;,) bestimmen. Entsprechend ergeben sich die Funktionen fiir die
spater in einer Kette auftauchenden Nuklide.



Anhang B

Multiplikationsfaktoren ko

| Brennstoff | 0 MWd/kg | 10 MWd/kg | 30 MWd/kg | 40 MWd/kg | 50 MWd/kg |

3.0 wt% #°U 1.23134 1.08338 0.92755 0.86755 0.82210
4.0 wt% #°U 1.33195 1.17749 1.01300 0.94545 0.88456
MOX-A 1.13744 1.07097 1.00554 0.97681 0.95256
MOX-B 1.18728 1.09481 0.99514 0.95342 0.91337
MOX-WPu 1.29611 1.16245 1.02000 0.95956 0.90923

Tabelle B.1: k., fiir verschiedene Brennstoffe in Abhéngigkeit vom Abbrand.
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Anhang C

Effektive Wirkungsquerschnitte

| [ 0MWd/kg [ 10 MWd/kg | 33MWd/kg | 42 MWd/kg | 50 MWd/kg

U-234 2.058E+01 | 2.051E+01 | 2.066E+401 | 2.078E+01 | 2.060E401
U-235 2.612E4+01 | 2.652E+01 | 2.981E+01 | 3.133E+01 | 3.268E+01
U-236 9.598E+00 | 9.677E+400 | 9.377E+400 | 9.224E+00 | 9.404E4-00
U-238 9.626E—-01 | 9.663E—01 | 9.824E—01 | 9.882E—-01 | 9.903E—-01

Np-237 2.742E+01 | 2.736E+01 | 2.844E+401 | 2.879E+01 | 2.932E401
Pu-238 1.609E+401 | 1.645E+01 | 1.868E+01 | 1.977E+401 | 2.072E+01
Pu-239 6.004E+01 | 6.379E+01 | 7.869E+01 | 8.501E+01 | 9.067E+01
Pu-240 9.062E+01 | 6.616E+01 | 5.505E+401 | 5.512E+01 | 5.615E401
Pu-241 6.454E+01 | 6.678E+01 | 7.845E+01 | 8.363E+01 | 8.826E+01
Pu-242 3.613E4+01 | 3.562E401 | 2.741E401 | 2.489E+01 | 2.236E+01
Am-241 6.043E4+01 | 6.087E+01 | 6.640E+01 | 6.878E+01 | 7.109E+01
Am-242m || 3.035E4+02 | 3.115E+02 | 3.704E+02 | 3.981E+02 | 4.221E+402
Am-243 5.172E4+01 | 5.008E+01 | 4.792E+01 | 4.688E+01 | 4.647E+01
Cm-242 9.383E+00 | 5.410E400 | 5.563E+400 | 5.614E+00 | 5.627E4-00
Cm-243 4.828E+01 | 4.877E401 | 5.364E401 | 5.606E4+01 | 5.813E401
Cm-244 1.512E401 | 1.577E+01 | 1.590E+01 | 1.604E+401 | 1.581E+01
Cm-245 6.849E4+01 | 6.946E+01 | 7.882E+01 | 8.336E+01 | 8.736E+01

Tabelle C.1: Effektive Absorptionsquerschnitte, [107?*cm?], MOX mit waf-
fengradigem Plutonium.
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| || 0 MWd/kg | 10 MWd/kg | 33 MWd/kg | 42 MWd/kg | 50 MWd/kg |
U-234 NEA 1.615E+401 | 1.561E+01 | 1.447E+401 | 1.422E+401 | 1.405E+01

IKDA || 1.741E401 | 1.712E401 | 1.718E+401 | 1.667E+01 | 1.638E+01
U-235 NEA 1.614E+01 | 1.607E+01 | 1.657E+401 | 1.687E+401 | 1.715E401
IKDA || 1.618E+401 | 1.600E+401 | 1.644E+4+01 | 1.662E+01 | 1.685E+01
U-236 NEA 8.132E400 | 7.893E+400 | 7.299E+400 | 7.179E+00 | 7.103E+00
IKDA || 8.755E4+00 | 8.702E4+00 | 8.370E+00 | 8.205E+400 | 8.086E+00
U-238 NEA 9.314E-01 | 9.315E-01 | 9.331E-01 | 9.346E—-01 | 9.361E—-01
IKDA || 9.257E—01 | 9.280E—01 | 9.322E—01 | 9.346E—01 | 9.378E—01
Np-237 NEA 1.919E+01 | 1.887E+01 | 1.852E+401 | 1.856E+401 | 1.872E+401
IKDA || 1.981E+01 | 1.941E+401 | 1.960E+01 | 1.960E+01 | 1.981E+01
Pu-238 NEA 9.086E+00 | 8.990E+400 | 9.358E+400 | 9.549E+00 | 9.728E+00
IKDA || 9.263E4+00 | 9.146E+400 | 9.430E+00 | 9.505E+400 | 9.641E+00
Pu-239 NEA 3.163E+01 | 3.188E+01 | 3.430E+01 | 3.550E+01 | 3.659E401
IKDA || 3.131E+01 | 3.134E+401 | 3.371E+01 | 3.461E+4+01 | 3.567E+01
Pu-240 NEA 1.992E401 | 1.964E+01 | 2.013E401 | 2.054E+401 | 2.096E+01
IKDA || 2.012E+01 | 2.001E4+01 | 2.083E+01 | 2.133E+401 | 2.178E+01
Pu-241 NEA 3487E+4+01 | 3.451E401 | 3.613E4+01 | 3.697TE+01 | 3.782E+01
IKDA || 3.535E+01 | 3.505E+01 | 3.662E+01 | 3.725E+401 | 3.798E+01
Pu-242 NEA 8.231E400 | 8.394E+400 | 8.518E+400 | 8.601E+00 | 8.666E+00
IKDA || 6.633E4+00 | 6.601E4+00 | 6.621E+00 | 6.537E4+00 | 6.622E+00
Am-241 NEA 3.487E+01 | 3.395E+401 | 3.410E+01 | 3.457E+01 | 3.516E401
IKDA || 3.515E+01 | 3.450E+01 | 3.500E+01 | 3.537E+01 | 3.573E+01
Am-242m | NEA 1.325E+02 | 1.302E+02 | 1.374E+4+02 | 1.425E402 | 1.482E402
IKDA || 1.398E+402 | 1.369E+402 | 1.445E+402 | 1.478E+02 | 1.515E+02
Am-243 NEA 3.5156E4+01 | 3.194E401 | 2.846E+4+01 | 2.778E+01 | 2.743E+01
IKDA || 3.528E+01 | 3.202E4+01 | 2.960E+01 | 2.883E+01 | 2.863E+01
Cm-242 NEA 4.700E+00 | 4.663E+400 | 4.659E+00 | 4.668E+00 | 4.678E400
IKDA || 4.879E4+00 | 4.850E+00 | 4.944E+00 | 4.949E+00 | 4.964E+00
Cm-243 NEA 5.1564E+01 | 5.068E+01 | 5.020E401 | 5.023E+01 | 5.033E+01
IKDA || 2.980E+01 | 2.929E+401 | 2.988E+01 | 3.009E+01 | 3.044E+01
Cm-244 NEA 1.325E+01 | 1.338E+01 | 1.233E401 | 1.200E401 | 1.172E401
IKDA || 1.382E+401 | 1.369E+401 | 1.235E+4+01 | 1.145E+01 | 1.091E+01
Cm-245 NEA 3.606E+01 | 3.414E401 | 3.616E4+01 | 3.683E+01 | 3.749E+01
IKDA || 3.729E4+01 | 3.657E+4+01 | 3.764E+01 | 3.809E+401 | 3.870E+01

Tabelle C.2: Effektive Absorptionsquerschnitte, [107**cm?], Benchmark A.
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[ 0MWd/kg | 10 MWd/kg | 33 MWd/kg [ 42 MWd/kg | 50 MWd/kg

U-234 NEA 1.882E+4+01 | 1.810E+01 | 1.747E+01 | 1.742E+401 | 1.741E+01
IKDA | 1.970E+01 | 1.919E+401 | 1.979E+01 | 1.998E+401 | 1.980E+01
U-235 NEA 2.357TE+01 | 2402E+01 | 2.681E+01 | 2.820E+01 | 2.942E+01
IKDA | 2.320E+01 | 2.330E4+01 | 2.555E+01 | 2.653E+01 | 2.735E+01
U-236 NEA 8.970E+00 | 8.782E400 | 8.164E400 | 8.032E+00 | 7.975E400
IKDA || 9.530E4+00 | 9.425E400 | 9.209E+400 | 9.328E+400 | 9.276E+00
U-238 NEA 9.693E-01 | 9.708E—01 | 9.792E—01 | 9.834E—-01 | 9.876E—01
IKDA | 9.590E—01 | 9.609E—01 | 9.718E—01 | 9.743E—01 | 9.804E—-01
Np-237 NEA 2478E+01 | 2470E+01 | 2.502E+01 | 2.536E+01 | 2.582E+01
IKDA || 2.517E4+01 | 2.527E+401 | 2.606E+01 | 2.647E+4+01 | 2.664E+01
Pu-238 NEA 1.411E4+01 | 1.430E+01 | 1.622E401 | 1.712E401 | 1.798E401
IKDA || 1.416E+01 | 1.425E+01 | 1.571E+01 | 1.639E+01 | 1.697E+01
Pu-239 NEA 9.406E+01 | 5.687E+401 | 6.782E401 | 7.279E+01 | 7.726E401
IKDA || 5.322E4+01 | 5.550E+01 | 6.528E+01 | 6.935E+401 | 7.284E+01
Pu-240 NEA 4.108E+01 | 3.992E+401 | 4.103E+01 | 4.229E401 | 4.373E401
IKDA || 4.026E+01 | 3.988E+01 | 4.144E+01 | 4.282E+01 | 4.431E+01
Pu-241 NEA 5.590E+01 | 5.693E+01 | 6.598E+01 | 7.011E+01 | 7.410E+01
IKDA || 5.653E+01 | 5.749E+01 | 6.526E+01 | 6.870E4+01 | 7.152E+01
Pu-242 NEA 2.207TE4+01 | 2.108E+01 | 1.905E+01 | 1.835E+01 | 1.785E+01
IKDA | 2.129E4+01 | 2.009E4+01 | 1.767E+01 | 1.685E+401 | 1.638E+01
Am-241 NEA 9.370E+01 | 5.364E401 | 5.756E+401 | 5.988E+01 | 6.224E4-01
IKDA || 5.268E+01 | 5.323E+401 | 5.713E+01 | 5.912E+4+01 | 6.066E+01
Am-242m | NEA 2.548E+02 | 2.605E+02 | 3.066E+02 | 3.310E+02 | 3.557TE+02
IKDA || 2.558E402 | 2.577E+02 | 2.978E+02 | 3.148E+02 | 3.293E+02
Am-243 NEA 4.582E+01 | 4.338E+401 | 4.011E+01 | 3.943E+401 | 3.912E401
IKDA || 4.553E+01 | 4.396E+01 | 4.182E+01 | 4.143E+01 | 4.099E+01
Cm-242 NEA 5.295E4+00 | 5.245E400 | 5.331E400 | 5.379E400 | 5.424E+00
IKDA || 5.327E4+00 | 5.377E+00 | 5.363E400 | 5.416E+00 | 5.480E+00
Cm-243 NEA 6.707TE+01 | 6.656E+401 | 6.818E+401 | 6.914E+01 | 7.012E401
IKDA || 4.276E+01 | 4.279E+01 | 4.627E+01 | 4.784E+01 | 4.914E+01
Cm-244 NEA 1.471E4+01 | 1.536E+01 | 1.462E+01 | 1.441E+401 | 1.421E+01
IKDA || 1.541E4+01 | 1.516E4+01 | 1.481E+01 | 1.480E+01 | 1.418E+01
Cm-245 NEA 5.800E+01 | 5.678E+401 | 6.541E+401 | 6.902E+01 | 7.253E4-01
IKDA | 5.909E4+01 | 5.908E+01 | 6.560E+01 | 6.841E+401 | 7.085E+01

Tabelle C.3: Effektive Absorptionsquerschnitte, [10~**cm?], Benchmark B.



104 ANHANG C. EFFEKTIVE WIRKUNGSQUERSCHNITTE

| [ 0MWd/kg [ 10 MWd/kg | 33 MWd/kg | 42 MWd/kg | 50 MWd/kg |

U-234 9.646E—-01 | 5.633E—01 | 5.575E—01 | 5.548E—-01 | 5.535E—-01
U-235 2.021E4+01 | 2.053E+01 | 2.331E+01 | 2460E+01 | 2.575E+01
U-236 3.441E-01 | 3.444E-01 | 3.367E—01 | 3.335E—01 | 3.349E—-01
U-238 1.119E-01 | 1.114E-01 | 1.091E-01 | 1.085E-01 | 1.078E-O01

Np-237 9.856E—-01 | 5.839E—-01 | 5.752E—01 | 5.713E—-01 | 5.693E—-01
Pu-238 1.934E4+00 | 1.946E+400 | 1.993E+400 | 2.018E400 | 2.043E400
Pu-239 3.867TE4+01 | 4.092E401 | 5.024E401 | 5.424E401 | 5.780E+01
Pu-240 6.284E—01 | 6.216E—01 | 6.106E—01 | 6.065E—01 | 6.043E—01
Pu-241 4.750E+01 | 4.914E401 | 5.763E+01 | 6.141E401 | 6.476E4-01
Pu-242 4.862E—01 | 4.846E—01 | 4.771E—01 | 4.738E—01 | 4.720E—01
Am-241 8.835E—-01 | 8.850E—-01 | 9.080E—01 | 9.182E—-01 | 9.293E—-01
Am-242m || 2.541E+02 | 2.606E4+02 | 3.094E+02 | 3.324E+02 | 3.522E402
Am-243 4.714E-01 | 4.696E—01 | 4.618E—01 | 4.589E—-01 | 4.567TE—-01
Cm-242 4.672E—01 | 4.670E—-01 | 4.746E—01 | 4.794E—-01 | 4.835E—01
Cm-243 3.749E+01 | 3.778E+01 | 4.096E+01 | 4.257E+01 | 4.393E+01
Cm-244 9.759E-01 | 9.851E-01 | 9.780E—-01 | 9.762E—01 | 9.709E—-01
Cm-245 5.770E+01 | 5.848E+401 | 6.614E401 | 6.986E+01 | 7.315E401

Tabelle C.4: Effektive Spaltquerschnitte, [10~24cm?], MOX mit waffengridi-
gem Plutonium.
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[ 0MWd/kg | 10 MWd/kg | 33 MWd/kg [ 42 MWd/kg | 50 MWd/kg

U-234 NEA 9.852E-01 | 5.801E-01 | 5.795E—01 | 5.790E—-01 | 5.786E—01
IKDA || 5.882E—01 | 5.891E—01 | 5.860E—01 | 5.863E—01 | 5.860E—01
U-235 NEA 1.186E4-01 1.178E401 | 1.221E+401 | 1.246E+01 | 1.268E401
IKDA || 1.186E+01 1.172E401 | 1.208E+01 | 1.223E+01 | 1.242E401
U-236 NEA 3.282E—-01 | 3.074E—-01 | 3.097E—01 | 3.083E—01 | 3.078E—-01
IKDA | 3.462E—01 | 3.462E—01 | 3.402E—01 | 3.388E—01 | 3.372E—-01
U-238 NEA 1.221E-01 1.223E-01 | 1.222E-01 | 1.221E-01 | 1.220E-01
IKDA || 1.173E-01 1.175E-01 | 1.165E-01 | 1.166E—01 | 1.168E—-01
Np-237 NEA 5.926E—01 | 5.629E—01 | 5.856E—01 | 5.852E—01 | 5.873E—01
IKDA || 6.176E—-01 | 6.189E—01 | 6.150E—01 | 6.154E—01 | 6.157TE—01
Pu-238 NEA 1.866E400 | 1.869E+00 | 1.881E+00 | 1.888E+400 | 1.891E+00
IKDA || 1.795E4+00 | 1.795E+400 | 1.801E+400 | 1.799E+400 | 1.806E+00
Pu-239 NEA 2.019E+4+01 | 2.030E+401 | 2.182E401 | 2.256E401 | 2.325E+01
IKDA || 2.000E+401 1.996E401 | 2.143E401 | 2.199E+01 | 2.262E401
Pu-240 NEA 6.502E-01 | 6.482E—01 | 6.487E—01 | 6.489E—-01 | 6.484E—-01
IKDA | 6.463E—01 | 6.479E—01 | 6.440E—01 | 6.447E—01 | 6.449E—01
Pu-241 NEA 2.657E+01 | 2.627TE+401 | 2.744E+401 | 2.806E+01 | 2.868E+01
IKDA || 2.639E+01 | 2.615E+4+01 | 2.727E+01 | 2.773E+01 | 2.826E+01
Pu-242 NEA 5.128E—01 | 5.145E—-01 | 5.142E-01 | 5.143E—-01 | 5.136E—01
IKDA | 5.112E-01 | 5.124E—-01 | 5.091E—01 | 5.092E—01 | 5.096E—01
Am-241 NEA 7.832E-01 | 7.510E-01 | 7.788E-01 | 7.826E—-01 | 7.870E—-01
IKDA | 7.905E—01 | 7.888E—01 | 7.874E—01 | 7.898E—01 | 7.923E-01
Am-242m | NEA 1.111E402 | 9.964E+401 | 1.145E402 | 1.187E+402 | 1.234E402
IKDA || 1.177E4+02 | 1.152E4+02 | 1.215E+02 | 1.242E+02 | 1.273E+02
Am-243 NEA 4.893E—01 | 4.817E—-01 | 4.941E-01 | 4.935E—01 | 4.942E-01
IKDA || 4.962E—01 | 4.975E—01 | 4.939E—01 | 4.942E—-01 | 4.946E—01
Cm-242 NEA 1.065E400 | 1.043E+00 | 1.043E+00 | 1.043E400 | 1.043E+00
IKDA || 4.424E—01 | 4.426E—01 | 4.413E—-01 | 4.423E—01 | 4.439E—-01
Cm-243 NEA 4.458E+01 | 4.381E+401 | 4.337E+01 | 4.338E+401 | 4.347E401
IKDA || 2.429E+01 | 2.390E+01 | 2.427E+01 | 2.440E+01 | 2.464E+01
Cm-244 NEA 9.623E—01 | 9.620E—01 | 9.499E—-01 | 9.463E—-01 | 9.430E—01
IKDA | 9.891E—01 | 9.888E—01 | 9.642E—01 | 9.525E—01 | 9.435E—-01
Cm-245 NEA 3.136E+01 | 2.974E+01 | 3.146E+01 | 3.204E+01 | 3.261E+01
IKDA || 3.178E+01 | 3.117TE+01 | 3.204E+01 | 3.241E+01 | 3.290E+01

Tabelle C.5: Effektive Spaltquerschnitte, [1072*cm?], Benchmark A.



ANHANG C. EFFEKTIVE WIRKUNGSQUERSCHNITTE

[ 0MWd/kg | 10 MWd/kg | 33 MWd/kg | 42 MWd/kg | 50 MWd/kg |

U-234 NEA 5.056E—01 5.066E—01 5.923E-01 5.018E-01 5.493E-01
IKDA || 5.705E-01 5.683E-01 5.652E—-01 5.636E—01 5.624E-01
U-235 NEA 1.806E+01 1.840E+01 2.079E+01 2.196E+01 2.301E+01
IKDA || 1.773E+01 1.781E+01 1.971E+01 2.053E+01 2.123E+01
U-236 NEA 3.446E—-01 3.142E—-01 3.148E-01 3.126E—01 3.114E-01
IKDA || 3.467E—01 3.443E—-01 3.394E—-01 3.402E-01 3.386E—01
U-238 NEA 1.172E—-01 1.172E-01 1.162E—-01 1.156E—01 1.152E—-01
IKDA || 1.132E-01 1.126E—01 1.113E-01 1.110E-01 1.105E—-01
Np-237 NEA 5.677E—01 5.354E—-01 5.554E—-01 5.535E—-01 5.536E—01
IKDA || 5.939E-01 5.916E-01 5.868E—01 5.845E-01 5.826E—-01
Pu-238 NEA 1.981E+00 1.994E+00 2.042E+00 2.067E+00 2.086E+00
IKDA || 1.900E+00 1.904E+00 1.935E+00 1.951E+00 1.962E+00
Pu-239 NEA 3.473E4+01 3.644E+01 4.340E+401 4.658E401 4.945E401
IKDA || 3.410E+01 3.543E+01 4.156E+01 4.412E+01 4.633E+01
Pu-240 NEA 6.355E—01 6.306E—01 6.276E—01 6.265E—01 6.244E—-01
IKDA || 6.268E—01 6.246E—01 6.199E—-01 6.177TE—01 6.160E—01
Pu-241 NEA 4.222E+01 4.293E+01 4.960E+01 5.265E+01 5.559E+01
IKDA || 4.174E+01 4.240E401 4.805E+01 5.051E+01 5.255E+01
Pu-242 NEA 4.970E-01 4.933E—-01 4.890E—01 4.864E—01 4.850E—01
IKDA || 4.929E—01 4.909E-01 4.867E—01 4.847TE—-01 4.829E—-01
Am-241 NEA 8.754E—-01 8.393E—-01 8.973E—-01 9.113E-01 9.256E—-01
IKDA || 8.542E—01 8.554E—-01 8.725E—-01 8.811E—-01 8.875E—-01
Am-242m | NEA 2.118E+02 1.959E+02 2.546E+02 2.747TE+02 2.951E+02
IKDA || 2.142E+02 2.158E+02 2.490E+02 2.631E+02 2.752E+02
Am-243 NEA 4.764E—-01 4.701E-01 4.818E—-01 4.794E—-01 4.788E—-01
IKDA || 4.777E—01 4.759E—-01 4.714E—-01 4.695E—01 4.677TE—01
Cm-242 NEA 1.109E+00 1.088E+00 1.102E+00 1.108E+00 1.115E+00
IKDA || 4.586E—01 4.570E-01 4.631E—01 4.664E—-01 4.685E—-01
Cm-243 NEA 5.804E+01 5.757E+01 5.890E+01 5.970E+01 6.053E+01
IKDA || 3.354E+01 3.355E4+01 3.587E401 3.694E+01 3.780E+401
Cm-244 NEA 9.587E—-01 9.647E—-01 9.521E-01 9.486E—01 9.450E—-01
IKDA || 9.895E—-01 9.827E—-01 9.729E—-01 9.715E—-01 9.604E—-01
Cm-245 NEA 5.044E+01 4.939E+01 5.681E+01 5.993E+01 6.296E+01
IKDA || 4.987TE+01 4.985E+01 5.520E+01 5.751E+01 5.951E+01
Tabelle C.6: Effektive Spaltquerschnitte, [107?*cm?|, Benchmark B.




Anhang D

Brennstoff-Zusammensetzungen

D.1 Aktinide

| [ 0MWd/kg | 10 MWd/kg [ 33 MWd/kg | 42 MWd/kg | 50 MWd/kg

U-234 2499E—-07 | 2.207E—-07 | 1.698E—07 | 1.599E—-07 | 1.574E—-07
U-235 9.228E-05 | 4.415E-05 | 2.721E-05 | 2.159E-05 | 1.722E—-05
U-236 0.000E4+00 | 1.806E—06 | 5.038E—06 | 5.890E—06 | 6.435E—06
U-238 2.060E-02 | 2.047TE—-02 | 2.012E-02 | 1.997E—-02 | 1.983E—-02

Np-237 0.000E4+00 | 7.763E—07 | 2.618E—06 | 3.259E—06 | 3.768E—06
Pu-238 9.052E-08 | 3.424E—-07 | 2.371E-06 | 3.773E—-06 | 5.253E—06
Pu-239 8.457E—-04 | 6.594E—-04 | 3.631E—04 | 2.941E-04 | 2.499E—-04
Pu-240 5.207TE—05 | 1.160E—04 | 1.757TE—04 | 1.756E—04 | 1.689E—04
Pu-241 1.162E—06 | 3.543E—05 | 9.525E—-05 | 1.034E—-04 | 1.042E-04
Pu-242 1.781E-07 | 2.147E—-06 | 2.099E—-05 | 3.242E—-05 | 4.345E—05
Am-241 1.967TE—06 | 1.873E—06 | 4.157E—-06 | 4.918E—-06 | 5.252E—-06
Am-242m || 0.000E4+00 | 3.038E—08 | 6.751E—08 | 8.058E—08 | 8.619E—08
Am-243 0.000E+00 | 1.877E—-07 | 4.117TE-06 | 7.322E—-06 | 1.060E—05
Cm-242 0.000E4+00 | 3.115E—07 | 1.032E—06 | 1.445E—06 | 1.787TE—06
Cm-243 0.000E+00 | 5.237E—09 | 4.099E—08 | 6.628E—-08 | 9.231E—-08
Cm-244 0.000E4+00 | 1.901E—-08 | 1.298E—06 | 3.007TE—06 | 5.394E—06
Cm-245 0.000E+00 | 4.280E—10 | 7.965E—08 | 2.281E—-07 | 4.619E—-07

Tabelle D.1: Nukliddichten, [10?* cm 3], MOX mit waffengridigem Pluto-
nium.
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ANHANG D. BRENNSTOFF-ZUSAMMENSETZUNGEN

[ 0MWd/kg | 10 MWd/kg | 33 MWd/kg | 42 MWd/kg | 50 MWd/kg |

U-234 NEA 0.000E+00 | 5.8153E—-07 | 1.600E—06 | 1.905E—-06 | 2.144E—06
IKDA || 0.000E4+00 | 5.927E—07 | 1.580E—06 | 1.860E—06 | 2.075E—06
U-235 NEA 1.446E—04 | 1.294E-04 | 9.841E-05 | 8.771E-05 | 7.886E—05
IKDA || 1.446E—04 | 1.293E—04 | 9.841E—-05 | 8.780E—05 | 7.906E—05
U-236 NEA 0.000E400 | 3.948E—-06 | 1.121E—-05 | 1.341E-05 | 1.508E—05
IKDA || 0.000E4+00 | 4.021E—-06 | 1.135E—05 | 1.353E—-05 | 1.518E—-05
U-238 NEA 1.994E-02 | 1.981E—-02 | 1.950E—-02 | 1.937TE—-02 | 1.926E—-02
IKDA || 1.994E—-02 | 1.981E—02 | 1.950E—02 | 1.937E—02 | 1.925E—02
Np-237 NEA 0.000E4+00 | 8.870E—07 | 3.291E—06 | 4.260E—06 | 5.104E—06
IKDA || 0.000E4+00 | 9.406E—07 | 3.558E—-06 | 4.600E—06 | 5.519E—06
Pu-238 NEA 1.147E—04 | 1.075E—04 | 9.560E—05 | 9.268E—05 | 9.073E—-05
IKDA || 1.147E-04 | 1.073E—04 | 9.614E—-05 | 9.393E—-05 | 9.275E—05
Pu-239 NEA 1.028E—03 | 9.311E—-04 | 7.483E—-04 | 6.890E—04 | 6.415E-04
IKDA || 1.028E—03 | 9.320E—04 | 7.526E—04 | 6.955E—04 | 6.499E—-04
Pu-240 NEA 7.966E—-04 | 7.661E—04 | 6.892E—04 | 6.570E—-04 | 6.276E—04
IKDA || 7.966E—04 | 7.651E—04 | 6.830E—04 | 6.482E—04 | 6.17T0E—04
Pu-241 NEA 3.400E—04 | 3.496E—04 | 3497TE—-04 | 3.434E-04 | 3.357TE—-04
IKDA | 3.400E—04 | 3.490E—04 | 3.501E—04 | 3.448E—04 | 3.378E-04
Pu-242 NEA 5.639E—04 | 5.520E—-04 | 5.290E—04 | 5.212E—-04 | 5.146E—04
IKDA || 5.639E—04 | 5.595E—04 | 5.531E—04 | 5.517E—04 | 5.506E—04
Am-241 NEA 0.000E+00 | 1.034E—-05 | 2.657E—05 | 3.033E—-05 | 3.262E—05
IKDA || 0.000E4+00 | 1.058E—05 | 2.682E—05 | 3.047E—05 | 3.266E—05
Am-242m | NEA 0.000E4+00 | 1.114E—-07 | 5.904E—07 | 7.310E—07 | 8.198E-07
IKDA | 0.000E+00 | 9.628E—08 | 4.990E—07 | 6.169E—07 | 6.903E—07
Am-243 NEA 0.000E4+00 | 2.660E—05 | 7.121E—05 | 8.404E—05 | 9.375E—05
IKDA || 0.000E400 | 2.135E—-05| 5.798E—-05 | 6.857E—05 | 7.674E—05
Cm-242 NEA 0.000E+00 | 6.691E—07 | 3.525E—06 | 4.499E—-06 | 5.230E—06
IKDA || 0.000E4+00 | 6.763E—07 | 3.541E—06 | 4.521E—-06 | 5.246E—06
Cm-243 NEA 0.000E+00 | 5.708E—09 | 9.747TE—-08 | 1.543E—-07 | 2.077E-07
IKDA | 0.000E+00 | 7.345E—09 | 1.386E—07 | 2.262E—07 | 3.124E—07
Cm-244 NEA 0.000E400 | 2.585E—06 | 2.148E—05 | 3.170E—-05 | 4.156E—05
IKDA || 0.000E4+00 | 2.405E—06 | 2.052E—05 | 3.057E—05 | 4.043E—05
Cm-245 NEA 0.000E400 | 7.208E—08 | 1.796E—06 | 3.221E—06 | 4.810E—06
IKDA || 0.000E4+00 | 6.984E—08 | 1.772E—06 | 3.082E—06 | 4.474E—06

Tabelle D.2: Nukliddichten, [10?* cm ™3], Benchmark A.




D.1. AKTINIDE

109

[ 0MWd/kg | 10 MWd/kg | 33 MWd/kg [ 42 MWd/kg | 50 MWd/kg

U-234 NEA 2.463E-07 | 3.131E-07 | 4.177E-07 | 4.484E—-07 | 4.735E-07
IKDA | 2.463E—07 | 3.267TE—07 | 4.440E—-07 | 4.751E—07 | 5.0056E—07
U-235 NEA 5.151E—05 | 4.404E—-05 | 2.888E—05 | 2.382E—-05| 1.977E—-05
IKDA || 5.152E—05 | 4.406E—05 | 2.896E—05 | 2.396E—05 | 1.998E—05
U-236 NEA 0.000E4+00 | 1.716E—06 | 4.742E—06 | 5.578E—06 | 6.163E—06
IKDA | 0.000E4+00 | 1.746E—06 | 4.798E—06 | 5.616E—06 | 6.170E—06
U-238 NEA 2.030E-02 | 2.016E—02 | 1.983E—-02 | 1.969E—-02 | 1.957TE—-02
IKDA || 2.030E—02 | 2.016E—02 | 1.982E—02 | 1.968E—02 | 1.955E—02
Np-237 NEA 0.000E4+00 | 7.744E—07 | 2.529E—06 | 3.136E—06 | 3.624E—06
IKDA || 0.000E+00 | 8.126E—07 | 2.729E—06 | 3.406E—06 | 3.948E—06
Pu-238 NEA 2.180E—05 | 1.996E—05 | 1.861E—05 | 1.906E—05| 1.970E—05
IKDA | 2.180E—05 | 1.993E—05 | 1.899E—05 | 1.974E—05| 2.067E—05
Pu-239 NEA 7.115E-04 | 5.907TE—04 | 3.886E—04 | 3.336E—04 | 2.943E—-04
IKDA || 7.115E-04 | 5.898E—04 | 3.906E—04 | 3.377TE—04 | 3.008E—04
Pu-240 NEA 2.762E—-04 | 2.845E—-04 | 2.711E-04 | 2.568E—-04 | 2.415E—-04
IKDA || 2.762E—04 | 2.854E—04 | 2.705E—04 | 2.548E—04 | 2.381E—04
Pu-241 NEA 1.459E—04 | 1.589E—-04 | 1.645E—04 | 1.586E—04 | 1.507E—04
IKDA || 1.459E—04 | 1.577E—04 | 1.642E-04 | 1.594E—04 | 1.526E—04
Pu-242 NEA 4.764E—-05 | 5.451E-05 | 7.611E—-05 | 8.576E—05 | 9.430E—05
IKDA || 4.764E—05 | 5.589E—05 | 8.064E—05 | 9.157E—05 | 1.012E—04
Am-241 NEA 0.000E+00 | 4.279E—-06 | 9.849E—06 | 1.051E—-05 | 1.051E—-05
IKDA || 0.000E4+00 | 4.414E—06 | 9.941E—06 | 1.055E—05 | 1.052E—05
Am-242m | NEA 0.000E4+00 | 5.624E—-08 | 2.023E—07 | 2.192E-07 | 2.184E-07
IKDA | 0.000E+00 | 4.930E—08 | 1.760E—07 | 1.918E—-07 | 1.923E-07
Am-243 NEA 0.000E4+00 | 6.224E—06 | 1.867E—05 | 2.313E—-05| 2.693E—05
IKDA | 0.000E400 | 6.156E—06 | 1.853E—05 | 2.287E—05| 2.661E—05
Cm-242 NEA 0.000E+00 | 4.241E-07 | 2.245E-06 | 2.811E—-06 | 3.174E—06
IKDA || 0.000E4+00 | 4.290E—07 | 2.254E—-06 | 2.820E—06 | 3.182E—06
Cm-243 NEA 0.000E+00 | 3.932E—09 | 6.587E—08 | 1.016E—-07 | 1.322E-07
IKDA | 0.000E4+00 | 4.895E—09 | 8.908E—-08 | 1.404E—07 | 1.868E—07
Cm-244 NEA 0.000E+00 | 8.565E—07 | 8.026E—06 | 1.238E—05| 1.687E—05
IKDA || 0.000E4+00 | 9.049E—07 | 8.750E—06 | 1.356E—05 | 1.854E—05
Cm-245 NEA 0.000E4+00 | 2.514E—08 | 6.648E—07 | 1.195E—06 | 1.780E—06
IKDA | 0.000E4+00 | 2.736E—08 | 7.455E—07 | 1.371E—06 | 2.036E—06

Tabelle D.3: Nukliddichten, [10** cm ™3], Benchmark B.



110 ANHANG D. BRENNSTOFF-ZUSAMMENSETZUNGEN

D.2 Spaltprodukte

| || 10 MWd/kg | 33 MWd/kg | 42 MWd /kg | 50 MWd/kg |
Mo-95 1.094E—-05 | 3.496E—05 | 4.392E—-05 | 5.167E—05
Tc-99 1.360E—05 | 4.309E—-05 | 5.375E—-05 | 6.281E—-05
Ru-101 1.413E-05 | 4.548E—-05 | 5.729E—-05 | 6.756E—05
Rh-103 1.175E-05 | 4.196E—-05 | 5.218E—-05 | 6.053E—-05
Pd-105 1.235E—-05 | 4.026E—-05 | 5.087TE—05 | 6.015E—-05
Pd-107 8.002E—-06 | 2.609E—05 | 3.300E—05 | 3.905E—05
Pd-108 9.593E-06 | 1.886E—05 | 2417E—-05 | 2.894E—-05
Ag-109 7.185E—-06 | 1.992E—05 | 2.369E—-05 | 2.658E—05
Xe-131 7414E-06 | 2.132E—-05 | 2.543E-05 | 2.855E—-05
Xe-135 2.568E—-08 | 2447E—-08 | 2426E—-08 | 2.377E—08
Cs-133 1.533E—05 | 4.803E—05 | 5.945E—-05 | 6.898E—-05
Cs-135 1.223E-05 | 3.917E-05 | 4.920E-05 | 5.786E—05
Nd-143 9.597E—-06 | 3.195E—-05 | 4.006E—05 | 4.696E—05
Nd-145 7.269E—-06 | 2.292E—-05 | 2.863E—-05| 3.351E—05
Pm-147 3.827TE—-06 | 8.281E—-06 | 8.987E—06 | 9.362E—06
Sm-149 5.490E—-07 | 5.163E—07 | 5.025E—07 | 4.816E—07
Sm-150 2.524E-06 | 9.558E—06 | 1.220E—05 | 1.448E-05
Sm-151 1.278E—06 | 2.347E—06 | 2.500E—06 | 2.592E—06
Sm-152 1.744E—06 | 5.736E—06 | 6.920E—06 | 7.776E—06
Eu-153 1.142E—06 | 5.059E—06 | 6.844E—06 | 8.439E—-06
Eu-154 1.077TE-07 | 1.237E—-06 | 1.992E—-06 | 2.774E—06
Eu-155 4.068E—07 | 8.764E—07 | 1.079E—06 | 1.292E—06

Tabelle D.4: Nukliddichten, [10?* cm™3], MOX mit waffengridigem Pluto-
nium.



D.2. SPALTPRODUKTE

[ 10 MWd/kg | 33 MWd/kg | 42 MWd/kg | 50 MWd/kg

Mo-95 NEA 7.606E—06 | 3.206E—05 | 4.133E—05 | 4.934E-05
IKDA 1.094E—-05 | 3.496E-05 | 4.392E—-05 | 5.167TE—05
Tc-99 NEA 1.353E-05 | 4.272E-05 | 5.330E-05 | 6.232E—-05
IKDA 1.360E—05 | 4.309E—-05 | 5.375E—05 | 6.281E—05
Ru-101 | NEA 1.379E—-05 | 4.446E—-05 | 5.605E—-05 | 6.614E—-05
IKDA 1.413E-05 | 4.548E—-05 | 5.729E—-05 | 6.756E—05
Rh-103 | NEA 1.170E—-05 | 4.042E—05 | 5.008E—05 | 5.793E—-05
IKDA 1.175E—-05 | 4.196E-05 | 5.218E—05 | 6.053E—05
Pd-105 | NEA 1.193E-05 | 3.884E—-05 | 4.905E—-05 | 5.796E—05
IKDA 1.235E—05 | 4.026E—05 | 5.087E—05 | 6.015E—05
Pd-107 | NEA 8.132E—-06 | 2.646E—05 | 3.344E—-05 | 3.955E—-05
IKDA 8.002E—06 | 2.609E—05 | 3.300E—05 | 3.905E—05
Pd-108 | NEA 9.651E-06 | 1.865E—05 | 2.373E—05 | 2.823E—-05
IKDA 9.593E-06 | 1.886E—05 | 2417TE—-05 | 2.894E-05
Ag-109 | NEA 3.367TE—06 | 9.532E—06 | 1.149E—05 | 1.306E—05
IKDA 7.185E-06 | 1.992E—-05 | 2.369E—05 | 2.658E—-05
Xe-131 | NEA 7.358E—-06 | 2.105E—05 | 2.519E-05 | 2.838E—-05
IKDA 7414E—-06 | 2.132E—-05 | 2.543E—-05| 2.855E—-05
Xe-135 | NEA 2.635E-08 | 2.462E—-08 | 2.388E-08 | 2.327E—-08
IKDA 2.568E—08 | 2.447E—-08 | 2.426E-08 | 2.377E—-08
Cs-133 | NEA 1.490E—-05 | 4.633E—05 | 5.733E—-05 | 6.650E—05
IKDA 1.533E—05 | 4.803E—05 | 5.945E—-05 | 6.898E—-05
Cs-135 | NEA 1.231E-05 | 3.932E-05 | 4.931E-05 | 5.790E—05
IKDA 1.223E-05 | 3.917E-05 | 4.920E-05 | 5.786E—05
Nd-143 | NEA 1.048E—-05 | 3.445E—-05 | 4.314E-05 | 5.052E-05
IKDA 9.597TE—06 | 3.195E—05 | 4.006E—05 | 4.696E—05
Nd-145 | NEA 7.449E-06 | 2.349E—-05 | 2.933E-05 | 3.432E-05
IKDA 7.269E-06 | 2.292E—-05 | 2.863E—05 | 3.351E—-05
Pm-147 | NEA 3.396E—06 | 7.201E—-06 | 7.817TE—06 | 8.149E—06
IKDA 3.827TE—-06 | 8.281E—-06 | 8.987E—06 | 9.362E—06
Sm-149 | NEA 6.006E—-07 | 6.025E—07 | 5.816E—07 | 5.590E—07
IKDA 5.490E—-07 | 5.163E—07 | 5.025E—07 | 4.816E—07
Sm-150 | NEA 2.540E-06 | 1.030E—-05 | 1.334E—-05 | 1.599E—-05
IKDA 2.524E-06 | 9.558E—-06 | 1.220E—05 | 1.448E-05
Sm-151 | NEA 1.288E—06 | 2.436E—06 | 2.626E—06 | 2.744E—06
IKDA 1.278E—-06 | 2.347E—06 | 2.500E—06 | 2.592E—-06
Sm-152 | NEA 1.633E—06 | 5.363E—06 | 6.521E—06 | 7.410E—06
IKDA 1.744E-06 | 5.736E—06 | 6.920E—06 | 7.776E—06
Eu-153 | NEA 1.090E—06 | 4.782E—06 | 6.398E—06 | 7.808E—06
IKDA 1.142E—06 | 5.059E—06 | 6.844E—06 | 8.439E—-06
Eu-154 | NEA 1.121E-07 | 1.299E—-06 | 2.083E—06 | 2.886E—06
IKDA 1.077E-07 | 1.237E—06 | 1.992E—-06 | 2.774E—06
Eu-155 | NEA 2.610E-07 | 4.651E-07 | 7.077E—07 | 8.702E—-07
IKDA 4.068E—-07 | 8.764E—07 | 1.079E—-06 | 1.292E—06

Tabelle D.5: Nukliddichten, [10%* cm ™3], Benchmark A.
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112 ANHANG D. BRENNSTOFF-ZUSAMMENSETZUNGEN

| [ 10 MWd/kg | 33 MWd/kg | 42 MWd/kg | 50 MWd/kg
Mo-95 | NEA | 6.556E—06 | 2.934E—05 | 3.792E—05 | 4.530E—05
TKDA || 1.037E—05 | 3.201E—05 | 4.120E—05 | 4.831E—05
Tc-99 | NEA | 1.273E—05 | 3.980E—05 | 4.941E-05 | 5.748E—05
IKDA || 1.284E—05 | 4.027E—05 | 4.996E—05 | 5.809E—05
Ru-101 | NEA | 1.292E—05 | 4.155E—05 | 5.228E—05 | 6.158E—05
TKDA || 1.334E—05 | 4.281E—05 | 5.384E—05 | 6.339E—05
Rh-103 | NEA || 1.115E—05 | 3.573E—05 | 4.281E—05 | 4.796E—05
IKDA | 1.095E—05 | 3.679E—05 | 4.448E—05 | 5.019E—05
Pd-105 | NEA | 1.116E—05 | 3.620E—05 | 4.558E—05 | 5.369E—05
IKDA | 1.166E—05 | 3.778E—05 | 4.759E—05 | 5.608E—05
Pd-107 | NEA | 7.459E—06 | 2.439E—05 | 3.087E—05 | 3.651E—05
IKDA | 7.300E—06 | 2.397E—05 | 3.038E—05 | 3.599E—05
Pd-108 | NEA | 5.077E—06 | 1.716E—05 | 2.201E—05 | 2.636E—05
IKDA | 4.989E—06 | 1.705E—05 | 2.195E—05 | 2.636E—05
Ag-109 | NEA | 3.131E—06 | 8.560E—06 | 1.016E—05 | 1.139E—05
IKDA | 6.403E—06 | 1.737E—05 | 2.037E—05 | 2.257E—05
Xe-131 | NEA || 7.010E—06 | 1.940E—05 | 2.283E—05 | 2.530E—05
IKDA || 7.071E—06 | 1.959E—05 | 2.2904E—05 | 2.528E—05
Xe-135 | NEA || 1.884E—08 | 1.565E—08 | 1.443E—08 | 1.346E—08
TKDA || 1.824E—08 | 1.536E—08 | 1.497E—08 | 1.409E—08
Cs-133 | NEA || 1.400E—05 | 4.302E—05 | 5.280E—05 | 6.097E—05
TKDA || 1.443E—05 | 4.458E—05 | 5.477E—05 | 6.309E—05
Cs-135 | NEA || 8.737E—06 | 2.665E—05 | 3.280E—05 | 3.789E—05
IKDA | 8.782E—06 | 2.679E—05 | 3.304E—05 | 3.827E-05
Nd-143 | NEA | 9.468E—06 | 3.023E—05 | 3.715E—05 | 4.262E—05
IKDA | 8871E—06 | 2.851E—05 | 3.510E—05 | 4.038E—05
Nd-145 | NEA | 6.855E—06 | 2.140E—05 | 2.674E—05 | 3.116E—05
TKDA || 6.754E—06 | 2.113E—05 | 2.627E—05 | 3.060E—05
Pm-147 | NEA || 3.265E—06 | 6.690E—06 | 7.140E—06 | 7.324E—06
IKDA | 3.499E—06 | 7.245E—06 | 7.693E—06 | 7.872E—06
Sm-149 | NEA | 2.623E—07 | 2.366E—07 | 2.193E—07 | 2.038E—07
IKDA || 2.441E—07 | 2.005E—07 | 1.924E—07 | 1.785E—07
Sm-150 | NEA || 2.685E—06 | 1.024E—05 | 1.320E—05 | 1.575E—05
TKDA || 2.618E—06 | 9.250E—06 | 1.172E—05 | 1.383E—05
Sm-151 | NEA || 9.177E—07 | 1.212E—06 | 1.216E—06 | 1.212E—06
TKDA || 9.435E—07 | 1.248E—06 | 1.255E—06 | 1.252E—06
Sm-152 | NEA | 1.759E—06 | 5.331E—06 | 6.237E—06 | 6.881E—06
IKDA | 1.820E-06 | 5.575E—06 | 6.455E—06 | 7.037E—06
Eu-153 | NEA | 1.065E—06 | 4.905E—06 | 6.479E—06 | 7.769E—06
IKDA | 1.105E-06 | 5.138E-06 | 6.875E—06 | 8.317E—06
Eu-154 | NEA | 1.238E—07 | 1.405E—06 | 2.172E—06 | 2.888E—06
TKDA || 1.175E—07 | 1.387E—06 | 2.201E—06 | 2.994E—06
Eu-155 | NEA | 1.903E—07 | 4.275E—07 | 5.704E—07 | 7.054E—07
TKDA || 2.941E—07 | 5.880E—07 | 7.546E—07 | 9.232E—07

Tabelle D.6: Nukliddichten, [10?* cm ™3], Benchmark B.
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