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1 Einleitung

Während der Bestrahlung von Kernbrennstoff entstehen neben Spaltprodukten auch schwerere Nuklide.

Relevante Ausgangspunkte sind dabei sowohl 238U (Brutpfad über 239Pu) als auch Neutroneneinfangs-

pfade aus 235U bzw. bereits gebildeten Plutonium-Isotopen. Die in dieser Arbeit betrachtete Curium-

bildung wird im Wesentlichen über wiederholte Neutroneneinfänge und Beta-Zerfälle entlang der

Aktinidenkette beschrieben.

Curium zählt zu den sogenannten Transuranen (TRU). Dazu zählen insbesondere auch Neptunium

(Np), Plutonium (Pu) und Americium (Am). Sie tragen durch ihre meist lange Halbwertszeit und ihre

hohe Radiotoxizität maßgeblich zur Langzeitgefährdung und zum technischen Aufwand bei Zwischen-

und Endlagerung abgebrannter Brennelemente bei.1,2

CANada Deuterium Uranium (CANDU)-Reaktoren weisen im Vergleich zum konventionellen Leicht-

wasserreaktor (LWR) aufgrund ihrer Konstruktion und des verwendeten Natururans eine abweichende

Isotopenzusammensetzung im abgebrannten Brennstoff auf.3 Um dies bewerten zu können, benötigt es

eine quantitative Beschreibung der Entstehung und des Inventars dieser Transurane. Diese Bachelor-

arbeit geht dieser Fragestellung mithilfe einer Monte-Carlo-Simulation nach, wobei der Fokus im

Wesentlichen auf dem Transuran Curium liegt.

Für die Motivation dieser Arbeit dient als Grundlage eine wissenschaftlichen Arbeit von Marcus Christl

et al. mit ihrer neuartigen Chronometrie-Methode. Während bisherige Reaktormodelle den Trend der

von Christl et al. präsentierten Messwerte zwar stützen, konnten sie diese nicht vollständig bestätigen.

Den existierenden Ansätzen fehlt es jedoch an einem expliziten Modell für CANDU-Reaktoren.4

Deren Neutronenspektrum und das daraus resultierende Isotopeninventar, weisen aufgrund der Schwer-

wasser-Moderation und des Einsatzes von Natururan signifikant andere Parameter auf. Da gerade diese

initialen Faktoren wie Moderation und Anreicherung den stärksten Einfluss auf die finale Isotopen-

verteilung ausüben, wird in dieser Arbeit ein solches spezifisches Modell untersucht.5

Nach Festlegung der theoretischen Grundlagen [2 , 3] wird die Curium-Produktion 2.3 und die

Entwicklung relevanter Curium-Verhältnisse anhand eines beispielhaften CANDU-Reaktors Nuclear

Power Demonstration Reactor-1 (NPD-1) 4.2 modelliert. Dieser soll im Anschluss als Benchmark die-

nen, um das Modell zu bewerten. Der Neutronentransport und die Abbrandrechnung werden simuliert

5.1.1 und die Ergebnisse mithilfe experimenteller Daten gebenchmarkt 5.3. Darüber hinaus wird

eine physikalische Interpretation der Trends erarbeitet. Hierfür werden spektral gewichtete effektive

Wirkungsquerschnitte (σeff) berechnet, die als Indikatoren dienen, um die Produktions- und Verlustterme

entlang der dominanten Reaktionspfade auszuwerten [6 , 7].

Es sei insbesondere erwähnt, dass es sich hier um eine rein theoretische Arbeit handelt.
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2 Kernphysikalische Grundlagen

In diesem Kapitel werden die kernphysikalischen Grundlagen eingeführt, die für das Verständnis der

Neutronenwechselwirkungen im Reaktor und der daraus resultierenden Transuran- und Curiumbildung

erforderlich sind.

2.1 Kernspaltung und Kernreaktionen

Zum Verständnis der physikalischen Prozesse ist zunächst eine klare Definition der verschiedenen

Neutronenenergien erforderlich. Das in einem Reaktor relevante Energiespektrum erstreckt sich von

thermischen Energien mit einem Peak im Bereich von E ≈ 0,025 eV bis weit in den schnellen Bereich

im Megaelektronenvolt-Bereich (MeV). Es ist zu beachten, dass die Grenzen zwischen den thermischen,

epithermischen (oder Resonanz-) und schnellen Bereichen in der Literatur nicht scharf definiert sind

und je nach Kontext variieren.6,7

Im Rahmen dieser Arbeit wird der epithermische- bzw. Resonanzbereich als der Energiebereich

unmittelbar oberhalb der thermischen Schwelle definiert, welcher sich von etwa einigen eV bis in den

keV-Bereich erstreckt.

Die Spaltung eines schweren Kerns ist ein stochastisches Ereignis, bei dem unter gleichen Ausgangs-

bedingungen viele verschiedene Spaltprodukte entstehen können. Solch ein Verfahren demonstriert die

Abbildung 1 mit 235U als Ausgangspunkt.

Abbildung 1: Neutroneninduzierte Kernspaltung ausgehend von 235U.8
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Trifft ein thermisches Neutron auf 235U, entsteht zunächst der angeregte Compound-Kern 236U. Die-

ser kann seine Anregungsenergie über verschiedene Kanäle abbauen. Einerseits kann 236U über

neutroneninduzierte Spaltung die Energie abführen, oder alternativ durch Photonen- bzw. γ-Emission.

Im Spaltungsfall entstehen meist zwei (seltener auch drei) Spaltfragmente. Die aus dem Massendefekt

errechenbare Energie von etwa 200 MeV bei 235U verteilt sich im Mittel wie in Tabelle 1 dargestellt.

Bevorzugt wird bei der Spaltung eine asymmetrische Teilung in einen leichten und einen schweren Kern.

Dabei ist die Häufigkeitsverteilung, wie in Abbildung 2 zu erkennen, abhängig von der Massenzahl (A).

Bei diesem Prozess werden zwei bis drei schnelle Neutronen (mit im Schnitt zwei Megaelektronenvolt

(MeV)) ausgesendet, welche wiederum weitere Kerne spalten können, sofern sie zuvor durch einen

Moderator auf thermische Energien abgebremst wurden.9 Auf den Moderator wird in Kapitel 3.2

erneut eingegangen.

Dieser fortschreitende Prozess wird als Kettenreaktion bezeichnet, welcher sich in einem Kernreaktor

zu Nutze gemacht wird.8,10

Abbildung 2: Spaltproduktausbeute [%] in Abhängigkeit von der Massenzahl A. Thermische Neutronen
induzierte Spaltung von U-235 und Pu-239 mit 0.0253eV Energie. Geplottet in Python mit den Werten aus der
Datenbank vom Nuclear Data Center.11

Die Verteilung zeigt die für Spaltungen typische Doppelhöckerstruktur der Massenausbeute mit einem

leichten Fragment-Peak (ca. A ≈ 90–100) und einem schweren Fragment-Peak (ca. A ≈ 135–145).

Das Minimum im Bereich um A ≈ 115–125 entspricht der geringeren Wahrscheinlichkeit beinahe

symmetrischer Spaltung.
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Tabelle 1: Energieaufteilung nach der Spaltung von 235U.9

Reaktionsprodukte Energie in [MeV]

Spaltprodukte 167±5

Neutronen 5±0.2

β -Teilchen 6±1

Elektron-Antineutrinos 12±2.5

Prompte γ-Strahlung 8±1.5

γ-Strahlung aus Spaltkernen 6±1

Summe 204

Neben der Spaltung soll der Hauptfokus auf Neutroneneinfangreaktionen (insbesondere (n,γ)-Re-

aktionen) liegen, da diese entscheidend für die Produktion schwererer Nuklide sind. Sie sorgen für

einen schrittweisen Aufbau und ermöglichen damit die Bildung von Transuranen.

Für die hier durchgeführte Untersuchung sind primär folgende neutroneninduzierte Reaktionen von

Bedeutung (siehe Abbildung 4):

• Neutroneninduzierte Absorptionsreaktion mit Abgabe von Gammastrahlung (n,γ), wobei γ ein

Photon darstellt

• Neutroneninduzierte Spaltungsreaktion (n,f)

Ebenso ist für die TRU-Produktion der folgende radioaktive Zerfall von Relevanz:

• Beta-Minus-Zerfall (β−): Umwandlung eines Neutrons in ein Elektron (e−), ein Proton und ein

Elektron-Antineutrino (ν̄e) [n → p + e− + ν̄e]

Darüber hinaus existiert eine Vielzahl weiterer neutroneninduzierter Prozesse wie z. B. (n,2n)- und

(n,3n)-Reaktionen. Solche Prozesse sind typischerweise Schwellenreaktionen und werden daher erst bei

höheren Neutronenenergien von mehreren MeV relevant. Im thermisch dominierten Spektrum (des hier

betrachteten Systems) sind sie im Vergleich zu (n,γ), β−-Zerfällen und (n,f) meist von untergeordneter

Bedeutung.12

Während die Spaltung ein einzelnes Ereignis darstellt, das den schweren Kern in Spaltprodukte aufteilt,

basiert die Entstehung von Transuranen und Curium auf einem kontinuierlichen neutroneninduzierten

Aufbauprozess. Entscheidend ist dabei die Wiederholung von Einfängen und Zerfällen. Ein Neutronen-

einfang erhöht die Massenzahl um eins (A → A + 1). Ein anschließender β−-Zerfall erhöht bei gleicher

Massenzahl die Kernladungszahl um eins (Z → Z + 1).

Durch die wiederholte Abfolge dieser Schritte kann sich der Isotopenvektor entlang der Aktinidenkette

von Uran über Neptunium/Plutonium und Americium bis in den Curium-Bereich verschieben. Welche

Pfade dominieren, entscheidet sich an zentralen Knotenpunkten der Isotopenkette durch die Konkurrenz

zwischen Spaltung (n,f), weiterem Neutroneneinfang (n,γ) und radioaktivem Zerfall (λ ).
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Das reaktorspezifische Neutronenspektrum bestimmt dabei maßgeblich die Raten der neutronen-

induzierten Prozesse (siehe hierzu Kapitel 2.3).13

Der Wirkungsquerschnitt (σ ) ist damit eng verknüpft. Er ist ein geometrisches Maß für die Reaktions-

wahrscheinlichkeit und beschreibt, wie häufig eine bestimmte Reaktion stattfindet. Bei einem großen σ

interagiert der Kern (z.B. durch Einfang und anschließende Spaltung oder reinem Einfang) relativ leicht

mit Neutronen, während solche Reaktionen bei einem kleinen Wirkungsquerschnitt seltener passieren.

Er kann als ’effektive Trefferfläche’ verstanden werden und wird in barn (b) angegeben, wobei

1 b = 10−24 cm2 entspricht.14

Die Rolle der Neutronenenergie, und damit die Bedeutung thermischer bzw. epithermischer Neutronen,

ist im Kontext mit σ von großer Bedeutung. Je nach Energie der Neutronen kann der Wirkungs-

querschnitt stark variieren.15 Neutronenbedingte Reaktionen sind demnach stark geprägt vom reaktor-

spezifischen Neutronenspektrum.

Im Gegensatz zu konventionellen thermischen Kernreaktoren (wie herkömmlichen LWR) weist ein

CANDU-Reaktor unter anderem aufgrund der Moderatoreigenschaften (eingeführt in Tabelle 2)

typischerweise ein relativ ’härteres’ bzw. stärker epithermisch geprägtes Spektrum auf.16 Das bedeutet

ein größerer Anteil der Neutronen verbleibt im Energiebereich oberhalb des thermischen Bereichs

(visualisiert in Abbildung 11). Vor allem in diesem Bereich treten für viele schwere Kerne ausgeprägte

Resonanzen im Einfangquerschnitt auf (vgl. Abbildung 5). Damit gewinnt der Resonanzeinfang in

einem epithermischeren Spektrum an Bedeutung.17

Die Einflüsse wie die Erzeugung schneller Spaltneutronen, Abbremsung durch Moderation sowie

Verluste durch Absorption und Leckage bestimmen nicht nur die Form des Neutronenspektrums, son-

dern auch, ob sich die Kettenreaktion im Mittel selbst erhält. Dafür wird der effektive Multiplikations-

faktor (keff) eingeführt 2.2.

Obwohl der Schwerpunkt dieser Bachelorarbeit auf der Inventarentwicklung und damit auf Einfang-

und Zerfallsprozessen liegt, ist die Sechs-Faktoren-Formel als theoretischer Rahmen hilfreich. Denn sie

macht transparent, wie Spektrum, Moderation sowie Absorptions- und Leckageverluste den stationären

Neutronenfluss Φ(E) bestimmen. Da dieser Neutronenfluss die Transuran- und Curiumbildung antreibt,

liefert die Zerlegung im nächsten Kapitel von keff eine physikalische Einordnung der Bedingungen,

unter denen die nachfolgenden Abbrand- und Pfadanalysen stattfinden.
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2.2 Sechs-Faktoren-Formel

Das zentrale Ziel der Sechs-Faktoren-Formel ist die Beschreibung des Neutronenverhaltens über

aufeinanderfolgende Generationen hinweg und damit die Frage, ob ein Reaktorzustand langfristig

selbsterhaltend ist. Grundlage hierfür ist der effektive Multiplikationsfaktor (keff), der angibt, wie

sich die Neutronenpopulation im Mittel von einer Generation zur nächsten verändert. Mathematisch

ausgedrückt kann keff als

keff =
Anzahl Neutronen in Generation (n+1)

Anzahl Neutronen in Generation (n)
(1)

geschrieben werden. Die Sechs-Faktoren-Formel zerlegt keff dabei in physikalisch interpretierbare

Beiträge, sodass sich die Auswirkungen von Spektrum, Moderation sowie Einfang- und Leckage-

verlusten gezielt analysieren lassen. Für reale thermische Reaktoren mit endlicher Ausdehnung ist sie

gegeben als:

keff = f ·η · ε · p ·ΛS ·ΛTh. (2)

Die Faktoren lassen sich anschaulich entlang des Lebenszyklus einer Neutronengeneration interpretieren

(vgl. Abbildung 3).

Abbildung 3: Lebenszyklus einer Neutronengeneration.18
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Der Zyklus beginnt mit den bei der Kernspaltung freigesetzten schnellen Neutronen. Bevor diese durch

den Moderator abgebremst werden, kann ein Teil von ihnen in Nukliden wie 238U zusätzliche schnelle

Spaltungen induzieren, was durch den Schnellspaltfaktor (ε) berücksichtigt wird.

Beim anschließenden Abbremsen durch Moderation durchlaufen die Neutronen den Resonanzbereich,

in dem Resonanzeinfänge auftreten. Der Anteil, der diesen Einfängen entgeht, wird durch die Resonanz-

entkommwahrscheinlichkeit (p) beschrieben.

Da reale Reaktorkerne eine endliche Ausdehnung besitzen, können Neutronen sowohl im schnellen

als auch im thermischen Energiebereich durch Diffusion aus dem System entweichen, was durch

die Verbleibwahrscheinlichkeiten für schnelle (Fast Non-Leakage Probability (ΛS)) und thermische

Neutronen (Thermal Non-Leakage Probability (ΛTh)) erfasst wird.

Von den Neutronen, die den thermischen Bereich erreichen, wird zudem nur ein Teil tatsächlich im

Brennstoff absorbiert, da auch Moderator, Kühlmittel und Strukturmaterial zur Absorption beitragen

(thermischer Nutzungsfaktor ( f )).

Schließlich fasst der Regenerationsfaktor (η) zusammen, wie viele Neutronen im Mittel pro Absorption

im Brennstoff neu erzeugt werden, wobei insbesondere die Konkurrenz zwischen Spaltung und Einfang

im Spaltmaterial eingeht.

Bei einem Wert von keff < 1 nimmt die Neutronenzahl ab (unterkritischer Zustand), während sie bei

keff > 1 anwächst (überkritischer Zustand). Im Leistungsbetrieb wird ein Reaktor näherungsweise

kritisch gehalten. Dann gilt keff ≈ 1, sodass sich ein quasi-stationärer Neutronenfluss einstellt.9,18

Dieser Neutronenfluss ist wiederum die zentrale Triebkraft für Neutroneneinfänge und damit für die

Bildung von Transuranen .
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2.3 Definition der Transurane und die Bedeutung des Neutronenflusses

Als Transurane werden alle Elemente mit einer Ordnungszahl größer als die des Urans definiert, d.h.

Z > 92.2 Die zugehörigen Hauptpfade und Zwischenstationen in der ’Prozesskette’ bishin zu Curium

sind in Abbildung 4 schematisch dargestellt.

Ausgehend von 238U, welches aufgrund seines dominierenden Anteils im Natururan den primären

Startpunkt bildet, während 235U für den Massenaufbau hier vernachlässigt werden kann, führt ein

Neutroneneinfang zunächst zu 239U, das über zwei aufeinanderfolgende β−-Zerfälle in 239Pu übergeht.

Ab dort wird durch weitere Neutroneneinfänge eine Plutoniumkette aufgebaut. Obwohl viele dieser

schweren Isotope primär über Alpha-Zerfälle zerfallen,19 sind die vergleichsweise seltenen β−-Zerfälle

hier von entscheidender Bedeutung, da sie die Kernladungszahl erhöhen und so den Übergang zum

nächsten Element ermöglichen. Ein wesentlicher Reaktionspfad, der sich in der späteren Analyse als

dominant herausstellen wird, verläuft über 243Pu. Dieses geht durch β−-Zerfall in 243Am über. Nach

einem weiteren Neutroneneinfang zu 244Am zerfällt dieses über einen erneuten β−-Zerfall schließlich

zu 244Cm. Ein alternativer, jedoch schwächerer Zweig verläuft über den β−-Zerfall von 241Pu zu 241Am,

welches über Einfänge und den Zerfall von 242Am zur Bildung von 242Cm beiträgt.

Für das Verständnis der Curiumproduktion sind vor allem die in Kapitel 2.1 erwähnten Konkurrenz-

reaktionen entscheidend. Viele Zwischenisotope können auf dieser Grundlage entweder ein weiteres

Neutron einfangen und so die Kette zu schwereren Nukliden fortsetzen, durch Zerfall in ein anderes

Element übergehen, oder durch neutroneninduzierte Spaltung wieder abgebaut werden. An diesen

Verzweigungsstellen bzw. Knotenpunkten entscheidet sich, mit welcher Ausbeute schwere Curium-

isotope gebildet oder abgeschwächt werden. Besonders wichtige Knotenpunkte liegen dort, wo ein

Isotop eine kurze Halbwertszeit besitzt (der Neutronenflussunabhängige radioaktive Zerfall konkurriert

hierbei mit weiterem Neutroneneinfang), die Wirkungsquerschnitte für (n,γ) und (n,f) in ähnlicher

Größenordnung liegen, oder metastabile Zustände (Isomere) zu abweichendem Reaktionsverhalten

führen können.20
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Abbildung 4: Synthese von Curium mit den relevanten Kettenreaktionen. Programmiert in Python.
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Da der Wirkungsquerschnitt stark energieabhängig ist (siehe Abbildung 5), ist für die Bewertung der

dominierenden Reaktionen die Reaktionsrate entscheidend. Diese ergibt sich aus dem Zusammenspiel

des spektralen Neutronenflusses Φ(E) und des energieabhängigen Wirkungsquerschnitts σ (E).

Abbildung 5: Die Wirkungsquerschnitte (n,γ) und (n,f) von 244Cm in Abhängigkeit von Energie E.

Da der Wirkungsquerschnitt und das Neutronenspektrum physikalisch kontinuierliche Größen sind

(siehe Abbildung 5), ergibt sich die Reaktionsrate streng genommen aus einem Integral. Da dies

für Computer jedoch zu rechenaufwendig ist, wird üblicherweise der sogenannte Energiegruppen-

Ansatz verwendet. Hierbei wird die Neutronenenergie in diskrete Gruppen unterteilt und die Wirkungs-

querschnitte auf diese Gruppen abgebildet.5 Die Reaktionsrate Rj lässt sich dann als Summe über diese

Gruppen darstellen:

Rj ∝ ∑
k

σ j(Ek) ·Φ(Ek).

Zur kompakten Charakterisierung einer Reaktion in einem gegebenen Spektrum wird daher ein fluss-

gewichteter effektiver Wirkungsquerschnitt definiert als

σeff =
∑k σ j(Ek) ·Φ(Ek)

∑k Φn(Ek)
. (3)

Damit lassen sich Reaktionen verschiedener Nuklide in demselben Spektrum direkt vergleichen.21
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Auch wenn viele Reaktionen in thermischen Reaktoren durch den thermischen Spektrumsanteil

dominiert werden, können epithermische- bzw. Resonanzbereiche, abhängig von Φ(E) und σ (E),

ebenfalls messbare Beiträge zur Reaktionsrate liefern.22 Daher wird in dieser Arbeit die Reaktionsrate

grundsätzlich über das gesamte Neutronenenergiespektrum hinweg ausgewertet. Die Einführung des

flussgewichteten effektiven Wirkungsquerschnitts σeff ist damit allgemein eine geeignete Kenngröße,

um Reaktionswirksamkeiten für das jeweils vorliegende konkrete Spektrum konsistent zu vergleichen.

Besonders anschaulich wird dies jedoch bei Reaktoren mit vergleichsweise ’härterem’ bzw. epi-

thermischerem Spektrum, da dort Resonanzbeiträge stärker ins Gewicht fallen können. Dies gilt

beispielsweise für CANDU-Reaktoren (vgl. Abbildung 11). Damit kann sich über die flussgewichteten

Reaktionsraten die relative Bedeutung von (n,γ)- gegenüber (n,f)-Prozessen verändern. Dies beeinflusst

somit direkt die Synthese der Transurane und insbesondere die Curiumproduktion.

Die Bildung der Isotopenanteile im Brennstoff lässt sich als zeitabhängiges Nuklidinventarproblem

formulieren. Produktions- und Verlustterme durch Neutroneneinfänge, Spaltungen und radioaktive

Zerfälle koppeln die beteiligten Nuklide zu einem linearen Differentialgleichungssystem. Die zeitliche

Entwicklung des Isotopenvektors wird in Kapitel 6 numerisch gelöst mit der sogenannten Bateman-

Gleichung. Für die Teilchendichte Ni(t) eines Nuklids i ergibt sich allgemein

dNi

dt
= ∑

j ̸=i

(
λj→i +σj→i Φ

)
Nj − (λi +σi,abs Φ)Ni, (4)

wobei:

• Zerfallskonstante (λ ),

• Reaktorspezifischer Neutronenfluss Φ und

• Wirkungsquerschnitte σ

die Terme der Gleichung beschreiben. Im Allgemeinen gibt es noch einen weiteren Term. Den so-

genannten Quellterm S für Nuklide, die aus einer weiteren externen Quelle stammen.5 Dieser wird in

der vorliegenden Arbeit jedoch nicht behandelt.

Der erste Term gibt dabei die Produktion von i aus Vorläufern j durch Zerfall und Neutronenreaktionen

wieder. Der zweite Term definiert den Verlust von i durch Zerfalls- und Absorptionseffekte ((n,γ), (n,f)).

Die treibende Kraft hinter diesen Produktions- und Verlusttermen ist der reaktorspezifische Neutronen-

fluss Φ.23 Um diesen Fluss und damit die Reaktionsraten über längere Zeiträume aufrechtzuerhalten,

muss die Neutronenpopulation im System stabil bleiben. In diesem Zusammenhang wird die Relevanz

des effektiven Multiplikationsfaktors keff (vgl. Kapitel 2.2) wieder deutlich. Nur wenn im betrachteten

Betriebszustand keff ≈ 1 ist, bleibt die Neutronenpopulation im Mittel von Generation zu Generation

erhalten und damit auch der Neutronenfluss.
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3 CANDU-Reaktor

Für die in dieser Arbeit betrachteten Inventar- und Transuranbildungsrechnungen wird im Folgenden der

CANDU-Reaktor vorgestellt. Die CANDU-Bauart ist ein druckröhrenbasierter, moderierter Leistungs-

reaktor, der sich insbesondere durch die Verwendung von Schwerwasser und die Möglichkeit der

Natururannutzung von gängigen Leichtwasserreaktoren LWR unterscheidet.

3.1 Aufbau und Funktionsweise

Ein CANDU-Reaktor ist ein thermischer Reaktor, dessen Kern aus einem großvolumigen Moderator-

behälter (Calandria) besteht, der mit Schwerwasser (D2O) gefüllt ist. Durch den Moderator verlaufen

horizontale Druckröhren, in denen sich die Brennelementbündel befinden (typischerweise bestehend

aus Uranoxid UO2), die von Kühlmittel umströmt werden. Die im Brennstoff freigesetzte Wärme

wird über den Primärkreislauf zu Dampferzeugern transportiert und dort an einen Sekundärkreislauf

abgegeben, indem schließlich die Turbine und der Generator zur Stromerzeugung angetrieben wird.

Zusätzliche Steuer- bzw. Absorberstäbe enthalten Neutronenabsorber (z.B. Bor- oder Cadmium) und

dienen dazu, durch Absorption die Reaktivität bzw. keff zu regeln (vgl. Abbildung 6).

Im Unterschied zu vielen LWR sind beim CANDU-Reaktor Moderator und Kühlmittel räumlich

getrennt und in unterschiedlichen Kreisläufen geführt. Je nach Auslegung kann dabei sowohl der

Moderator als auch das Kühlmittel auf Schwerwasserbasis betrieben werden. Entscheidend ist jedoch

die funktionale Trennung. Der Moderator steht unter niedrigerem Druck/Temperatur während sich

das Kühlmittel im Hochdruckkreislauf befindet, um die Wärme im Leistungsbetrieb effizient abzu-

führen.9,24

Abbildung 6: Schematischer Aufbau eines CANDU-Reaktors.25

12



3.2 Neutronenphysik, Moderation und Thermalisierung

Für die Abbremsung schneller Neutronen stellt H2O im LWR einen sehr effizienten Moderator dar.

Bei einem optimalen Moderator muss der durchschnittliche Energieverlust eines Neutrons pro Stoß

maximal sein. Dies wird durch eine möglichst neutronennahe Masse der Moderatoratome erzielt, da

der Impulsübertrag bei Kernen ähnlicher Masse am größten ist.26 Dieses erfüllt H2O sehr gut, was das

mittlere logarithmische Energie-Dekrement pro Streustoß (ξ ) mit einem Wert von 0,93 verrät, sowie die

Moderationsleistung pro Weglänge (ξ Σs) mit 1,5 cm−1. Allerdings absorbieren die Wasserstoffatome

einen erheblichen Anteil der bei der Spaltung erzeugten schnellen Neutronen, denn die Moderatorgüte

(ξ Σs/Σa), also die Moderationsleistung pro Weglänge relativ zum makroskopischen Absorptions-

wirkungsquerschnitt Σa, liegt nur bei einem Wert von 70. Daher ist die Anreicherung des Brennstoffs

in gewöhnlichen LWR unumgänglich, damit die Spaltkettenreaktion aufrecht erhalten werden kann.

Die Wahl von D2O als Moderator ist eine zentrale Eigenschaft der CANDU-Bauart. Dieser Moderator

mit einem hohen Anteil an Deuteriumatomen hingegen, absorbiert nur sehr wenige Neutronen während

des Abbremsens, bei gleichzeitig ausreichender Moderationswirkung. Der hohe Wert der Moderatorgüte

(ξ Σs/Σa) = 21 000 macht hier einen Natururanbetrieb möglich (vgl. Tabelle 2).24 Bei Natururan ist der

Anteil des spaltbaren 235U mit 0,72 % gering,19 sodass geringe Neutronenverluste im Moderatorsystem

entscheidend sind, um Kritikalität und Leistungsbetrieb zu ermöglichen. Dass D2O trotz dieser positiven

physikalischen Eigenschaften nicht in allen thermischen Reaktoren eingesetzt wird, liegt primär an

den hohen Kosten und dem großen technischen Aufwand für die Isotopenanreicherung zu dessen

Gewinnung.27

Tabelle 2: Vergleichsdarstellung der Moderatoreigenschaften von H2O und D2O.28

Moderator ξ ξ Σs in [cm−1] ξ Σs/Σa

H2O 0,93 1,5 70

D2O (99,75 %) 0,51 0,18 21 000

Da das im Schwerwasser enthaltene Deuterium gegenüber dem Protium (1H) im Leichtwasser ungefähr

die doppelte Masse besitzt,19 ist der mittlere Energieverlust eines Neutrons pro elastischem Stoß

(bzw. durch elastische Streuung) kleiner. Dies beeinflusst das Brut- und Abbrandverhalten, da Re-

aktionswahrscheinlichkeiten stark von der Neutronenenergie abhängen. Änderungen in der Moderations-

charakteristik wirken sich daher über die flussgewichteten Reaktionsraten Φ(E)σ(E) auf die Konkurrenz

zwischen (n,γ)- und (n,f)-Prozessen sowie auf das Verhältnis zwischen diesen Kernreaktionen und den

radioaktiven Zerfallsreaktionen in Aktiniden aus und bestimmen so die resultierenden Inventare. Für

die quantitative Beschreibung dieser Effekte ist es daher zweckmäßig, die Energieabhängigkeit von

Wirkungsquerschnitten über einen flussgewichteten Mittelwert zusammenzufassen 3, wie in Abschnitt

2.3 eingeführt. Damit lässt sich der Zusammenhang zwischen Neutronenenergien, dem Flussspektrum

und den resultierenden Reaktionsraten kompakt ausdrücken.
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4 Experimentelle Daten

Zur Bewertung und Einordnung der in dieser Arbeit durchgeführten Simulationsrechnungen werden

experimentelle Referenzdaten benötigt. So kann nachvollzogen werden, ob die berechneten Isotopen-

mengen im abgebrannten Brennstoff realistisch sind. Da für Curiumisotope häufig nur begrenzt

konsistente Messdaten existieren, wird für den Vergleich die etablierte Datenbank SFCOMPO heran-

gezogen, welche als Zusammentragung und Validierung dieser öffentlich zugänglichen Daten dient.

Die dort verfügbaren Messwerte und zugehörigen Reaktorbetriebs- und Geometriedaten bilden die

Basis für die Modellkonstruktion in Kapitel 5 sowie für das Benchmarking in Abschnitt 5.3.

4.1 SFCOMPO 2.0 (Spent Fuel Isotopic Composition)

Die Datenbank SFCOMPO 2.0 (Spent Fuel Isotopic Composition) ist eine von der OECD (Organisation

for Economic Co-operation and Development) und deren NEA (Nuclear Energy Agency) bereitge-

stellte Sammlung experimenteller Isotopenmessungen abgebrannter Brennelemente aus verschiede-

nen Reaktortypen. Die Datenbank wurde in Zusammenarbeit mit dem ORNL (Oak Ridge National

Laboratory) entwickelt und verfolgt das Ziel, verlässliche spent-fuel assays zusammen mit den dazu-

gehörigen Reaktorbetriebsinformationen strukturiert zugänglich zu machen. Sie enthält Messdaten

zu Isotopenzusammensetzungen sowie Angaben zum Brennstofftyp, Anreicherung, Bestrahlungsdau-

er, spezifische Leistung, Abbrandabschätzungen und weitere Informationen zur Brennelement- und

Reaktorgeometrie.29

4.2 Modellbeschreibung des ’Nuclear Power Demonstration Reactor-1’ (NPD-1)

Als Referenzfall wird ein beispielhafter CANDU-Reaktor aus der SFCOMPO-Datenbank herange-

zogen. Beim Nuclear Power Demonstration Reactor-1 (NPD-1) handelt es sich um einen frühen

kanadischen CANDU-Demonstrationsreaktor, dessen Betriebs- und Untersuchungsdaten in SFCOMPO

dokumentiert sind. Für diese Arbeit wird der Datensatz einer spezifischen Brennstoffbaugruppe

(Assembly Identifier 1016) verwendet. Die wesentlichen Daten dieses Demonstrationsreaktors sind in

Tabelle 3 dargestellt.
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Reactor / dataset
Reactor name Nuclear Power Demonstration Reactor-1 (NPD-1)

Reactor type CANDU

Assembly identifier 1016

Fuel type UO2

U-235 enrichment 0.711 wt%

Irradiation time (Cycle 1) 620.55 d

Estimated burnup (sample) 5.3 GWd/tU

Specific power 9.991 W/gUi

Fuel density (SFCompo) 10.47 g/cm3

Fuel temperature 683 K

Coolant density 0.863 g/cm3

Lattice / geometry
Number of fuel rods 19

Ring structure 1–6–12

Assembly pitch 26.035 cm

Ring 1 radius 0.0000 cm

Ring 2 radius 1.6560 cm

Ring 3 radius 3.1995 cm

Ring 3 angular offset 15◦

Fuel radius 0.7145 cm

Cladding outer radius 0.7625 cm

Pressure tube inner radius 4.1400 cm

Pressure tube outer radius 4.5720 cm

Calandria tube inner radius 5.0800 cm

Calandria tube outer radius 5.2080 cm

Outer boundary half-pitch 13.0175 cm

Depletion / Serpent settings
Burnup solver CRAM (set bumode 2)

Predictor-corrector on (set pcc 1)

Power density setting 0.010004 kW/gUi

Depletion steps (daystep) 1,1,1,2,2,3,5,10,30,30,30,30,30,30,90,90,180,55.55

Neutron population (pop) 20 000 / 300 active / 50 inactive

Boundary condition periodic (set bc 3)
Tabelle 3: Wichtige Eingabeparameter für das Serpent-Modell und die entsprechenden Betriebsverlaufswerte
von SFCompo (Assembly 1016).
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Die in SFCOMPO angegebenen isotopischen Messwerte dienen anschließend als Referenz für die

Modellvalidierung.

Für die vorliegende Modellierung wird die in SFCOMPO angegebene spezifische Leistung von regulär

0,009991 kW/gUi grundsätzlich übernommen. Eine geringfügige Anpassung der in Serpent angesetzten

Leistungsdichte war jedoch erforderlich, um die Konsistenz zwischen dokumentierten Messdaten

und simuliertem Abbrandverhalten zu verbessern, um im Nachhinein aussagekräftigere Ergebnisse

für die Curiumisotope zu erlangen. Diese Korrektur wird in Abschnitt 5.3 noch einmal genauer

diskutiert. Neben den Betriebsdaten sind die wichtigsten Geometrieparameter des Brennstoffbündels

und der umgebenden Kanalstruktur dokumentiert. Dazu zählen insbesondere die Anzahl der Brennstäbe,

die Ringstruktur, charakteristische Radien (Brennstoff, Hüllrohr, Druckrohr, Calandriarohr) sowie

Anordnungen. Diese Größen bilden die Grundlage für die geometrische Modellierung in Serpent.

(a) Geometrie des modellierten Brennelements/Bundles im
Kanalquerschnitt (eigene Darstellung mit Serpent2.2X).

(b) Deklarierung der Fuelzonen Fuel 1 bis Fuel 3.

Abbildung 7: Geometrie und Fuelzonendeklarierung.

Die Geometrie ist in 7a in Form eines Querschnitts dargestellt. Zur Auswertung werden unterschiedliche

Brennstoffzonen definiert, die mit Fuel 1 bis Fuel 3 betitelt werden. Diese Zonenunterteilung, ersichtlich

in 7b, erlaubt es radiale Spektrums- und Inventarunterschiede innerhalb des Bündels zu erfassen.
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5 Methodik und Modellierung

Ziel dieser Modellierungen soll es sein, die zeitliche Entwicklung der Curiumisotope im NPD-1 dar-

zustellen und über Neutronenflussspektrum, Wirkungsquerschnitte sowie Produktions- und Verlustterme

entlang der relevanten Reaktionspfade physikalisch zu erklären. Damit werden die beobachteten

Isotopenanteile und Verhältnisse (z.B. Abbildung 10) nachvollziehbar abgeleitet.

Die Software Serpent2.2.X, sowie die Programmiersprache Python sollen als Grundlage dieser Analysen

dienen.

5.1 Serpent2.2.X

Serpent ist ein Monte-Carlo-Transportcode für Neutronen und Photonen, der mit kontinuierlicher

Energie arbeitet und eine integrierte Abbrand-/Depletionsroutine besitzt. Entwickelt wird der Code am

VTT Technical Research Centre of Finland (ursprünglich durch J. Leppänen und Mitarbeitende).30

Die Software wurde in der Vergangenheit umfänglich für verschiedene Reaktortypen untersucht und

ihre Anwendbarkeit mehrfach bestätigt.31

Serpent ist für ein breites Spektrum an reaktorphysikalischen Anwendungen ausgelegt, darunter

klassische reaktorphysikalische Aufgaben wie Kritikalitätsrechnungen und Reaktormodellierung. Die

Transportrechnung basiert auf dem kontinuierlichen Monte-Carlo-Verfahren.

Für die Inventarentwicklung steht ein integrierter Depletionsolver auf Basis des CRAM (Chebyshev Ra-

tional Approximation Method) zur Verfügung. Für die benötigten Kern- und Zerfallsdaten nutzt Serpent

Wirkungsquerschnittsbibliotheken im ACE-Format. Entsprechende Bibliotheken (unter anderem auf

Basis von JEFF und ENDF/B) sind beispielsweise über die NEA Data Bank verfügbar.30

5.1.1 Kritikalitätsrechnung und Monte-Carlo-Simulation in Serpent

In einer Kritikalitätsrechnung ist das Ziel zu bestimmen, ob sich eine Kettenreaktion in einem ge-

gebenen System selbst erhält. Der stationäre Neutronentransport kann dafür als Eigenwertproblem der

Transportgleichung formuliert werden. In vereinfachter Form kann dies geschrieben werden als

Ω̂ ·∇ψ0 +Σψ0 = S+
1

keff
F, (5)

wobei:

• ψ0: Stationäre Winkel-Flussdichte,

• Ω̂: Bewegungsrichtung,

• Σ: Operator für Wechselwirkungen (z.B. Totalquerschnitt),

• S: Externe Quelle (falls vorhanden → in dieser Arbeit nicht) und
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• F : Der durch Spaltungen erzeugte Quellterm

ist. Der Faktor keff skaliert den Spaltquellterm so, dass ein stationärer Zustand beschrieben werden kann.

Das Monte-Carlo-Verfahren bildet den Transport von Neutronen über viele einzelne ’Neutronen-

geschichten’ ab. Zuerst wird die Strecke bis zur nächsten Wechselwirkung bestimmt. Die Wahr-

scheinlichkeitsverteilung dafür hängt vom Material ab. Sobald diese Wechselwirkung erreicht ist, wird

zufällig aus der Wahrscheinlichkeitsverteilung der möglichen Reaktionen (z. B. Streuung, Einfang

oder Spaltung) ausgewählt,32 wobei die relativen Wahrscheinlichkeiten durch die energieabhängigen

Wirkungsquerschnitte festgelegt sind.

Unter Streuung versteht man Neutronenwechselwirkungen, bei denen Neutronen ihre Richtung und/oder

Energie ändern, ohne aus dem System entfernt zu werden. In Moderatoren ist insbesondere die

elastische Streuung für die Abbremsung entscheidend.26

Wenn eine Spaltung auftritt, werden neue Sekundärneutronen erzeugt, die wiederum weitertransportiert

werden. Durch die Auswertung mehrerer solcher Historien können mittlere Größen wie Flussver-

teilungen, Reaktionsraten und keff bestimmt werden. Da es sich um ein Stichprobenverfahren handelt,

besitzen die Ergebnisse eine statistische Unsicherheit, die mit steigender Anzahl simulierter Neutronen

abnimmt.

In der Kritikalitätsrechnung wird die Simulation üblicherweise in Zyklen durchgeführt. Jeder Zyklus

beginnt mit einer Menge an Quellneutronen (hier 20 000), die im Reaktorsystem gestartet werden und

standardmäßig gleichmäßig über alle spaltbaren Materialien verteilt sind. Diese Neutronen werden

durch das System transportiert und wechselwirken. Aus den in diesem Zyklus erzeugten Spaltneutronen

wird anschließend die Quellverteilung für den nächsten Zyklus aufgebaut. Anschaulich entspricht

dies einer schrittweisen Näherung an die stationäre Spaltquelle. Zu Beginn ist die Quellverteilung

häufig noch nicht repräsentativ für den stationären Zustand des Systems. Deshalb werden zunächst

einige inaktive Zyklen gerechnet (hier 50), die nur dem Einschwingen der Quelle dienen und nicht

zur Auswertung herangezogen werden. Erst die nachfolgenden aktiven Zyklen (hier 300) werden zur

Berechnung von keff und weiterer Größen verwendet. Auf diese Weise wird sichergestellt, dass die aus-

gewerteten Ergebnisse den stationären Zustand des betrachteten Systems möglichst gut beschreiben.32

Für die Abbrandrechnung ist entscheidend, dass innerhalb eines Abbrandschritts die Materialzusammen-

setzung als konstant angenommen wird. Serpent berechnet für diesen Zustand den Neutronenfluss bzw.

das Neutronenspektrum und daraus Reaktionsraten. Diese Reaktionsraten gehen als Koeffizienten in

die Bateman-Gleichung (vgl. Gleichung 4) ein und bestimmen über den Zeitschritt ∆t die Änderung

des Nuklidinventars.32
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Das aktualisierte Nuklidinventar wird anschließend als Ausgangszusammensetzung für den nächsten

Transport-/Abbrandschritt verwendet.

Da sich mit fortschreitendem Abbrand sowohl die Konzentrationen spaltbarer Nuklide (z.B. Ab-

nahme von 235U, Aufbau von Plutoniumisotopen) als auch die Absorptions- und Streueigenschaften

des Materials ändern, ändern sich in jedem Schritt auch die effektiven Reaktionswahrscheinlich-

keiten und damit das berechnete Fluss- und Spektrumsfeld. Die daraus resultierenden Reaktions-

raten werdenwiederum zur Inventaraktualisierung genutzt. Dieses gekoppelte Vorgehen (Transport →
Reaktionsraten → Inventaraktualisierung) bildet die Grundlage für die zeitabhängige Simulation der

Curiumproduktion.32

5.2 Python

Neben der Reaktorsimulation in Serpent wird Python verwendet, um die von Serpent ausgegebenen

Rohdaten weiterzuverarbeiten und für die physikalische Interpretation aufzubereiten. Viele der für diese

Arbeit relevanten Aussagen zur Curiumproduktion lassen sich nicht direkt aus einzelnen tabellierten

Outputs ablesen, da dafür mehrere Ausgaben zusammengeführt und in geeigneten Größen dargestellt

werden müssen.

Konkret wird Python genutzt, um die ausgegebenen Rohdaten zu strukturieren und weiterzuverarbeiten.

Dies umfasst die Berechnung von Isotopenanteilen, deren zeitliche Entwicklung sowie die Bestimmung

des effektiven Wirkungsquerschnitts σeff. Darüber hinaus werden Ergebnisse grafisch dargestellt, um

Trends übersichtlich sichtbar zu machen.

Da Serpent den Neutronenfluss als Histogramm über diskrete Energieintervalle (Bins) ausgibt, werden

die Daten für die Auswertung in einer Lethargie-Darstellung aufbereitet.

Für ein Energiebin [Emin , Emax] berechnet sich die charakteristische Energie als geometrisches Mittel

Emid =
√

EminEmax.33,34 Die zugehörige Lethargiebreite des Bins ergibt sich zu:

∆u = ln
(

Emax

Emin

)
(6)

Der von Serpent ausgegebene integrierte Fluss im jeweiligen Energieintervall wird anschließend durch

∆u dividiert, um den sogenannten Fluss pro Lethargieintervall Φ/∆u zu erhalten. Für die spätere

spektrale Analyse wird dieser Spektrumsverlauf zusätzlich über die Summe aller Bins normiert.

Zur Berechnung flussgewichteter Größen werden zudem die energieabhängigen Wirkungsquerschnitte

σ (E) durch Interpolation auf das von Serpent verwendete Energiegitter abgebildet. Dadurch steht für

jedes Energieintervall ein konsistenter σ -Wert zur Verfügung, aus dem der flussgewichtete effektive

Wirkungsquerschnitt bestimmt werden kann. Da die kontinuierlichen Wirkungsquerschnittsverläufe für

die computergestützte Auswertung auf diskrete Energiegruppen abgebildet werden müssen, ist eine

mathematische Approximation unvermeidlich.
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Die Genauigkeit dieser Näherung hängt dabei maßgeblich von der gewählten Anzahl der Energie-

intervalle sowie der zugrundeliegenden Datenaufbereitung aus den Datenbanken ab.

Um systematische Fehlerquellen bei der Berechnung der flussgewichteten Größen auszuschließen,

wurde die Qualität dieser Diskretisierung überprüft. Wie der direkte Abgleich zeigt, durch Bilden der

Differenz voneinander (vgl. Abbildung 8), sind die verwendeten Approximationen in der Lage, die

realen, kontinuierlichen Originalverläufe der Wirkungsquerschnitte relativ realistisch zu reproduzieren.

Im Bereich ausgeprägter Resonanzen erweist sich die exakte Diskretisierung als anspruchsvoller,

was ein bekanntes Problem der Energiegruppen-Näherung darstellt.35 Da diese extremen Resonanz-

strukturen (z.B. Peaks im Bereich von 2 500 b) jedoch auf sehr schmale Energieintervalle begrenzt sind,

fällt die Fläche unter diesen Kurvenabschnitten sehr klein aus. Das bedeutet, dass in diesen schmalen

Bereichen insgesamt nur eine geringfügige Anzahl an Reaktionen stattfinden, wodurch ihr Einfluss

auf das Gesamtergebnis in diesem Aufbau vergleichsweise klein bleibt. Eine Erhöhung der Anzahl

der Energiebins kann die Abweichung in diesen schmalen Intervallen zwar weiter reduzieren, dies ist

jedoch mit einem unverhältnismäßig hohen Rechenaufwand verbunden.36

(a) Differenz zwischen Original- und Approximationskurve
für 244Cm (n,γ).

(b) Differenz zwischen Original- und Approximationskurve
für 244Cm (n,f).

Abbildung 8: Vergleiche der Approximationskurven mit dem Original.
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5.3 Benchmarking

Um die Qualität des Serpent-Modells einschätzen zu können, werden Simulationsergebnisse mit

experimentellen Messdaten aus SFCOMPO verglichen. Abbildung 9 zeigt die Gegenüberstellung

der berechneten Isotopenanteile mit den Messwerten am Ende der Bestrahlung (Tag 620,55). Dieser

Vergleich dient als Plausibilitätsprüfung des Modells. Eine realitätsnahe Modellierung der zentralen

Nuklide (insbesondere Uran und Plutonium) bildet die essenzielle Grundlage, um präzise und valide

Ergebnisse bezüglich der nachfolgenden Curiumproduktion zu erzielen.

Abbildung 9: Vergleich der Messdaten mit den Serpent2.2.X erstellten Simulationsdaten.

Als Benchmark-Isotope werden 235U, 238U sowie Plutoniumisotope von 239Pu bis hin zu 242Pu ver-

wendet, da SFCOMPO für den betrachteten Datensatz nur diese experimentellen Messdaten bereitstellt.

Ein direkter Vergleich für Curium ist im Datensatz nicht in der gleichen Form möglich. Deshalb wird

über das Benchmarking der wichtigen Vorläuferisotope geprüft, ob das Modell die Umwandlungsketten

grundsätzlich plausibel abbildet.

In Abschnitt 4.2 wurde bereits angedeutet, dass die in SFCOMPO dokumentierte spezifische Leistung

als Eingangsgröße für die Abbrandrechnung eine zentrale Rolle spielt. Bei gegebener Bestrahlungsdauer

bestimmt sie maßgeblich, welcher Abbrandzustand am Endzeitpunkt erreicht wird. Da der betrachtete

Datensatz nur Messwerte für eine begrenzte Anzahl von Benchmark-Isotopen bereitstellt, wird die

Leistungsdichte hier als Kalibrierparameter genutzt, um den simulierten Endzustand am Messzeitpunkt

konsistent an die experimentellen Messdaten anzunähern.

Die Eingabeparameter in SERPENT basieren auf der Leistungsdichte, welche experimentell bestimmt

in SFCOMPO vorliegt (p0). Um die Unterschiede zwischen dem experimentell gemessenen und dem

berechneten 235U-Inventar bei Anwendung der angegebenen Leistungsdichte weiter zu verkleinern,

kann dieses Modell mathematisch angepasst werden.
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Aus der Spaltreaktionsrate von 235U lässt sich die erzeugte Energiedichte bestimmen. Über die

Bestrahlungszeit hinweg berechnet sich so, wie viel 235U insgesamt gespalten sein muss. Die Ab-

nahme von 235U über die Bestrahlungszeit ist somit ein robuster Indikator für die integrierte Spalt-

und Umwandlungswirkung und damit näherungsweise für die im Modell erreichte Neutronenfluenz

bzw. den ’Bestrahlungsumfang’. Wird in der Simulation am Messzeitpunkt zu viel bzw. zu wenig
235U verbraucht, deutet dies darauf hin, dass der im Modell erreichte Abbrandzustand relativ zu

den Messdaten verschoben ist. Die folgende Korrektur ist daher als mathematische Näherung zur

Endzustands-Anpassung zu verstehen. Dafür wird wie folgt herangegangen:

Die Reduktion (R) von 235U ergibt sich jeweils aus der Differenz zwischen dem initialen 235U-Gehalt

und dem verbleibenden 235U-Gehalt zum Messzeitpunkt t = 620,55 Tagen. Die Gleichung ist also

gegeben durch:

R = X235,0- X235(t). (7)

Für die Messung berechnet sich der Wert 7 entsprechend mit

Rmess= X235,0- M235(t)

und für die Simulation mit

Rsim= X235,0- S235(t).

Hierbei ist M235(t) der experimentell bestimmte Wert und S235(t) der simulierte Wert von 235U zum

Messzeitpunkt. Zunächst wird ein Korrekturfaktor 8 für die Leistungsdichte eingeführt, welcher über

a =
Rmess

Rsim
(8)

bestimmt wird. Die korrigierte Leistungsdichte ergibt sich dann zu

pneu= a ·p0 ,

wobei p0 dem in SFCOMPO gegebenen Originalwert entspricht.

In Abbildung 9 ist zu erkennen, dass 238U sehr gut übereinstimmt und 235U insgesamt ebenfalls

akzeptabel getroffen wird. Mit der Anpassung wurde eine Verbesserung von etwa 2,2 % beim ab-

weichensten Nuklid vom Messwert 242Pu erzielt. Bei den Plutoniumisotopen nimmt die Abweichung

jedoch mit steigender Massenzahl zu. Dieses Verhalten deutet darauf hin, dass im Modell die effektiven

Einfangraten entlang der Plutonium-Kette tendenziell überschätzt werden. Das folgt daraus, dass die

Simulation 239Pu unterschätzt, alle nachfolgenden Plutonium-Isotope jedoch überschätzt. Dies deutet

darauf hin, dass im Modell ein zu großer Anteil des 239Pu in schwerere Isotope umgewandelt wird.
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Wenn der Neutronenfluss Φ oder die effektiven Wirkungsquerschnitte σeff zu hoch angesetzt werden,

produziert das Modell tendenziell mehr schwere Isotope (z.B. 240Pu/242Pu und später auch Americium,

sowie Curium) und verbraucht die Vorläufer stärker. Schon ein kleiner Fehler in den Vorläuferisotopen

kann sich entlang der Umwandlungskette kumulativ verstärken. Bei schweren (spät gebildeten) Isotopen

tritt dies besonders deutlich zutage, da deren absolute Stoffmengen typischerweise sehr klein (vgl.

Abbildung 15) sind und sich daher bereits kleine Abweichungen als große Unterschiede zeigen, was

in Kapitel 4 bereits angedeutet und in Kapitel 6 noch einmal detailierter aufgeschlüsselt wird. Diese

Beobachtung ist eine wichtige Erkenntnis für die nachfolgende Curiumanalyse in Abschnitt 6.

Ein weiterer Punkt ist die räumliche Spektrumsvariation innerhalb des Brennstoffbündels. Die Brenn-

stäbe in den äußeren Ringen sind weniger von Brennstoff umgeben und liegen näher am Schwerwasser-

Moderator. Neutronen werden im Brennstoff durch Spaltungen erzeugt. In den äußeren Brennstäben ist

die Wahrscheinlichkeit größer, dass Neutronen zwischen zwei Wechselwirkungen in den umgebenden

Moderator gelangen und dort Streuungen erfahren, bevor sie erneut in den Brennstoff eintreten (die mitt-

lere freie Weglänge liegt in D2O größenordnungsmäßig im Zentimeterbereich).37 Das lokale Spektrum

in äußeren Bereichen ist daher tendenziell ’weicher’ als in stärker abgeschirmten inneren Zonen, was

auch in Abbildung 11 sichtbar ist.38 Aus diesem Grund wird das Bündel in mehrere Brennstoffzonen

(Fuel1 bis Fuel3) unterteilt (vgl. 7b). Diese Unterteilung ermöglicht es, Spektrum und Inventar in

unterschiedlichen Bereichen getrennt auszuwerten.

Im folgenden Ergebnisteil (Kapitel 6) wird untersucht, wie sich die Curiumisotope im betrachteten

CANDU-Fall entwickeln und wie sich die beobachteten Trends mit Neutronenspektrum, σeff sowie

Produktions- und Verlusttermen entlang der dominanten Pfade physikalisch erklären lassen.
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6 Ergebnisse

Entlang der in Abbildung 10 eingezeichneten Richtung zunehmenden Abbrands bzw. steigender Neutro-

nenfluenz nehmen die Verhältnisse 244Cm/246Cm und 245Cm/246Cm ab, d.h. 246Cm gewinnt relativ an

Bedeutung. Dieses Verhalten ist qualitativ konsistent mit einer fortschreitenden Umwandlung entlang

der Curiumkette durch wiederholte (n,γ)-Einfänge, bei denen die Massenzahl schrittweise ansteigt

und Material in Richtung schwererer Curiumisotope verschoben wird. In der vorliegenden Simulation

zeigt sich jedoch eine systematische Tendenz zu vergleichsweise hohen Verhältnissen mit 244Cm

bzw. zu niedrigen Anteilen von 246Cm. Dies kann als Hinweis dafür dienen, dass 244Cm im Modell

eher überschätzt und/oder 246Cm eher unterschätzt wird (bspw. durch einen zu geringen effektiven

Weitertransport (244Cm→245Cm→246Cm)). Ziel der folgenden Auswertung ist es, die in der Simulation

erhaltenen Entwicklungen innerhalb eines konkreten CANDU-Referenzfalls (NPD-1, Assembly 1016)

darzustellen und die beobachteten Trends auf Basis des reaktorspezifischen Neutronenspektrums,

flussgewichteter Wirkungsquerschnitte sowie Produktions- und Verlustterme entlang dominanter Reak-

tionspfade physikalisch zu erklären.

Abbildung 10: Auftragung des Verhältnisses 244Cm/ 246Cm gegen 245Cm/246Cm für verschiedene Reaktorarten.
Die blaue Regressionskurve veranschaulicht die Daten aus Christls et al.4 Veröffentlichung. Die rosa eingetragen
Punkte visualisieren das Ergebnis dieser hier verwendeten Serpent-Simulation.
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Im Benchmarking (vgl. Kapitel 4) zeigte sich bei den Plutoniumisotopen eine zunehmende Abweichung

zu höheren Massenzahlen. Konkret wird 239Pu unterschätzt, während die schwereren Plutoniumisotope

überschätzt werden. Dies deutet darauf hin, dass im Modell Einfangprozesse entlang der Plutoniumkette

tendenziell überschätzt werden.

Eine direkte Übertragung dieser Tendenz auf Curium ist jedoch nicht zwingend, da die Cm-Isotopen-

verteilung zusätzlich durch Konkurrenzprozesse (Einfang vs. Spaltung vs. Zerfall) bestimmt wird und

sich bereits kleine Verschiebungen in den relativen Raten entlang einzelner Knotenpunkte stark auf das

Verhältnis 244Cm/246Cm bzw. 245Cm/246Cm auswirken können. Physikalisch entscheidend ist dabei

jeweils der Vergleich der Reaktionsraten Φ(E)σ (E) und der radioaktiven Zerfallsrate λ , wodurch sich

die effektive Weiterleitung entlang der Plutonium–Americium–Curium-Pfade sowie die Ausbildung

der Isotopenverteilung ergibt.

Um diese Beobachtungen interpretieren zu können, ist daher das reaktorspezifische Neutronenspektrum

von großer Relevanz, da sowohl Einfang- als auch Spaltungsquerschnitte in den relevanten Aktiniden

stark energieabhängig sind. Abbildung 11 zeigt die normierten Neutronenflussspektren im Moderator

sowie in den Brennstoffzonen. Die zugrundeliegende Iso-Lethargie-Darstellung wurde bereits in Kapitel

5.2 erwähnt.

Da sich der Neutronenenergiebereich im Reaktor über viele Größenordnungen erstreckt, erfolgt

die Darstellung auf einer logarithmischen x-Achse. Das bereits eingeführte geometrische Mittel

Emid =
√

EminEmax stellt dabei sicher, dass die Datenpunkte exakt in der Mitte der logarithmisch

aufgetragenen Bins liegen. Ein einfaches arithmetisches Mittel wäre hier ungeeignet, da es die Bin-

Mitte auf einer Log-Skala systematisch zu höheren Energien verschieben würde. Durch die Division

des Flusses durch die Lethargiebreite ∆u wird zudem gewährleistet, dass visuell gleiche Abstände

auf der logarithmischen Energieachse auch vergleichbaren Energieintervallen entsprechen. Die durch-

geführte Normierung auf das Integral des Gesamtspektrums erlaubt es schließlich, primär die Form

der Spektren, wie etwa die Ausprägung des thermischen Peaks gegenüber dem epithermischen Anteil,

direkt miteinander zu vergleichen. Auf dieser Basis lassen sich die dominierenden Produktionspfade

der Curiumisotope im Folgenden genauer auswerten.
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Abbildung 11: Neutronenspektrum für Moderator und Fuel 1 bis Fuel 3 dargestellt.

Zu erkennen ist, dass das Neutronenspektrum zwar wie in einem konventionellen LWR insgesamt

thermisch dominiert ist, jedoch einen deutlich ausgeprägten epithermischen Anteil aufweist (siehe

Abbildung 11 und Abbildung 12). Erkennbar ist dies an dem breiten Plateau zwischen dem thermischen

Peak und dem schnellen Bereich, welches im Vergleich zu einem LWR-Spektrum über mehrere

Energiegrößenordnungen deutlich stärker ausgeprägt ist.
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.

Abbildung 12: Vergleich des Neutronenspektrums zwischen dem LWR-Reaktor und dem Moderator39

Für die Bewertung, welche Prozesse an einem Knotenpunkt tatsächlich überwiegen, ist σeff jedoch nur

im Vergleich aussagekräftig.

Während die Neutronen im Moderator primär durch Streuprozesse abgebremst werden und so ein

stark thermisch dominiertes Spektrum erzeugen, fungiert der Brennstoff als Quelle hochenergetischer

Spaltneutronen. Deren Energieverteilung folgt dem charakteristischen Watt-Spektrum,40 was lokal zu

einer deutlichen ’Aufhärtung’ des Neutronenspektrums innerhalb der Brennstäbe führt. Reine Absorpti-

onsprozesse reduzieren dabei nicht nur die absolute Neutronenflussdichte, sondern führen aufgrund

der höheren Wirkungsquerschnitte bei niedrigen Energien auch zu einer leichten ’Aufhärtung’ des

Spektrums.

Obwohl sich das lokale Spektrum zwischen den einzelnen Brennstoffzonen unterscheidet, ist das

resultierende Neutronenfeld stets eine Eigenschaft des gesamten gekoppelten Systems. Dabei sind die

Reaktorgeometrie und die räumlichen Abstände zwischen Brennstoff und Moderator exakt darauf aus-

gelegt, dass sich zielgerichtet genau dieses gewünschte Spektrum einstellt.35 Für die weitere Analyse

werden daher primär bundle-gemittelte Spektren bzw. daraus abgeleitete effektive Größen verwendet,

um eine konsistente Referenzdarstellung zu gewährleisten.

Ein erster Zugang zur Kettenkopplung von Pu-, Am- und Cm-Isotopen erfolgt über die in Abbildung 13

gezeigten Isotopenverhältnisse, die zentrale Knotenpunkte der Synthese charakterisieren.
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(a) Darstellung des Verhältnisses 241Pu/239Pu über den Abbrand (235U/238U).

(b) Darstellung des verhältnisses 241Am/241Pu über den Abbrand (235U/238U).

(c) Darstellung des Verhältnisses 242Am/241Am über den Abbrand (235U/238U).

Abbildung 13: Diagramme über Atomverhältnisse verschiedener Isotopenkonstellationen über das gesamte
Brennelement.
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In den Diagrammen wird die Entwicklung verschiedener Isotopenverhältnisse als Funktion des Uran-

Verhältnisses 235U/238U aufgetragen. Letzteres dient auf der x-Achse als physikalisches Maß für den

fortschreitenden Abbrand.

Der Verlauf von 241Pu/ 239Pu (vgl. Abbildung 13a) zeigt, dass Mehrfacheinfänge entlang der Plutonium-

Kette (239Pu → 240Pu → 241Pu) im Abbrandverlauf zunehmend wirksam werden. Dies bestätigt auch

Abbildung 18 für die schwereren Pu-Isotope. Dadurch wird die Basis für 241Am kontinuierlich gestärkt,

was konsistent mit dem in Abbildung 13b beobachteten Aufbau von Americium ist.

Das Verhältnis 241Am/241Pu steigt im Laufe der Bestrahlung deutlich an (vgl. Abbildung 13b) und eine

Tendenz zu einer künftigen Sättigung ist nicht zu erkennen. Dies zeigt, dass ein wachsender Anteil des

erzeugten 241Pu über β−-Zerfall zu 241Am übergeht und sich als Vorläuferisotop für die nachfolgende

Americium- und Curium-Synthese zunehmend anreichert. Damit verstärkt sich der Reaktionszweig,

der von 241Am ausgeht, und gewinnt für die weitere Curiumbildung an Bedeutung.

Die Umwandlung von 241Am in Richtung 242Am wird durch das Verhältnis 242Am/241Am sichtbar (vgl.

Abbildung 13c), da 242Am hauptsächlich über die (n,γ)-Reaktion von 241Am entsteht. Damit dient das

Verhältnis als Indikator dafür, wie effizient der Einfangpfad von 241Am ist. Die rasche Annäherung an

ein Sättigungsniveau deutet darauf hin, dass sich relativ früh ein Gleichgewicht zwischen Produktion

und konkurrierenden Verlustprozessen einstellt. In Abbildung 16 ist erkennbar, dass 242Am im gesam-

ten Reaktorbetrieb nur etwa 4 ng/g Gesamtfuel produziert wurde, das diese Aussage bestärkt. Eine

Möglichkeit für diesen dominierenden Verlust stellt die effiziente Umwandlung von 242Am über die

(n,γ)-Reaktion nach 243Am dar.

Neben dem Neutroneneinfang zu 243Am muss hier auch der große Wirkungsquerschnitt für die

neutroneninduzierte Spaltung (n,f) von 242Am mit 2 100b19 als relevanter Verlustkanal berücksichtigt

werden. Die Alternative ist über β−-Zerfall hin zu 242Cm.

Um den dominierenden Pfad zu erkennen, wird 242Cm/242Am gegen 243Am/242Am in Abbildung 14

dargestellt.

Abbildung 14: Auftragung des Verhältnisses 242Cm/242Am gegen 243Am/242Am über die Abbrandzeit.
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Zuerst erscheint aufgrund des proportionalen Anstiegs beide Pfade gleichermaßen relevant. Allerdings

ist bei genauerem Hinschauen der (n,γ)-Pfad zu 243Am hin etwas dominanter als der β−-Zerfallsweg

zu 242Cm. Mit dem später im Ergebnisteil eingeführten Matrixexponentialansatz kann dies eben-

falls belegt werden. Der (n,γ)-Übergang zu 243Am erfolgt mit einer Verlustrate (L) für (n,γ) mit

L(n,γ) ≈ 1,02 ·10-13 s-1 (ca. 9,4 % der Gesamtverluste) und ist damit dominanter als der β−-Zerfallsweg

zu 242Cm, der mit Ldecay ≈ 1,73 ·10-15 s-1 nur rund 0,16 % ausmacht. Der weitaus größte Teil des
242Am (ca. 90,4 %) geht hingegen durch neutroneninduzierte Spaltung mit L(n,f) ≈ 9,80 ·10-13 s-1 aus

dem betrachteten Netzwerk.

In Abbildung 15 lässt sich diese Entwicklung genauer verfolgen. Die Konzentration von 243Am erfährt

im zeitlichen Verlauf einen messbar höheren Anstieg als 242Cm (um einen Faktor von etwa 1,7 am Ende

der Bestrahlungszeit), was die Bevorzugung des (n,γ)-Pfades gegenüber dem Zerfallskanal grafisch

veranschaulicht.

Abbildung 15: Darstellung der Konzentrationen von 242Am, 243Am sowie 242Cm in [ng/g Fuel gesamt] über die
620,55 Tage hinweg.

Zusätzlich ist zu berücksichtigen, dass 242Am sowohl im kurzlebigen Grundzustand als auch im lang-

lebigen, metastabilen Zustand 242mAm auftreten kann, deren effektive Reaktionswahrscheinlichkeiten,

insbesondere für (n,γ) und (n,f), deutlich unterschiedlich sein können und damit das beobachtete

Verhalten beeinflussen. Diese Isotopenverhältnisse sind vor allem von großer Bedeutung, da sie direkt

repräsentieren, ob der Knotenpunkt 242Am als Durchlass in Richtung Curium wirkt oder die Trans-

mutation durch Konkurrenzreaktionen begrenzt wird. Die Abbildung 16 zeigt, dass der Bildungsweg

zu 242mAm nicht zu vernachlässigen ist, obwohl 241Am über (n,γ) nur etwa zu 10 ± 4 % in den
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metastabilen Zustand über geht. Etwa 90 ± 4 % gehen in den Grundzustand über.41 Das Verzweigungs-

verhältnis, also ob der Kern nach dem Neutroneneinfang in den Grundzustand oder in den metastabilen

Zustand übergeht, ist abhängig von der Energie des eingefangenen Neutrons. Bei thermischen Neu-

tronen liegt dieser Anteil bei etwa 10 %, aber bei epithermischen oder schnellen Neutronen (z.B. in

den Resonanzbereichen) kann dieses Verhältnis größer ausfallen.41 Zwar kann 242mAm im Inventar

stärker ausgeprägt sein als 242Am im Grundzustand, dies ist jedoch vor allem auf die deutlich längere

Halbwertszeit des metastabilen Zustands zurückzuführen mit T1/2 = 141 a.19

Abbildung 16: Vergleich der Konzentrationen von 242Am sowie 242mAm in [ng/g Fuel gesamt] über die 620,55
Tage hinweg.

Insbesondere hat 242mAm einen großen Wirkungsquerschnitt für (n,γ) mit σeff(n,γ) ≈ 523 b. Für (n,f)

fällt er mit σeff(n,f) ≈ 2 688 b nochmal deutlich größer aus. Damit kommt es an dieser Stelle zu sehr

viel Verlust durch Spaltung. Für 242Am gilt aber Ähnliches. Mit σeff(n,γ) ≈ 85 b und σeff(n,f) ≈ 812 b

überwiegt die Spaltungsreaktion. Das bedeutet, dass über diesen Weg der Aufbau von 243Am zwar

stattfindet, jedoch gegenüber der Spaltung stark unterdrückt wird. Allerdings ist in Abbildung 15

im Gegenteil zu erkennen, dass durchaus effektiv 243Am produziert wird. Dies muss daher über den

Plutoniumpfad geschehen. Abbildung 17 veranschaulicht diesen Zusammenhang.
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Abbildung 17: Darstellung des Verhältnisses 243Am/243Pu über den Abbrand (235U/238U).

Der Anstieg von 243Am ausgehend vom β−-Zerfall von 243Pu ist drastisch, was insbesondere auch auf

die sehr kurze Halbwertszeit von 243Pu mit knapp fünf Stunden zurückzuführen ist.19 Am Ende der

Abbrandzeit ist der Anteil von 243Am etwa 500-mal so hoch wie der von 243Pu. Damit stellt sich der

Plutonium-Pfad als der dominante in Richtung Curium heraus. In Abbildung 18 ist dies ersichtlich.

Abbildung 18: Auftragung des Verhältnisses 242Pu/241Pu gegen 241Am/241Pu.

Ausgehend vom zuvor effektiv aufgebauten 243Am wird über eine weitere (n,γ)-Reaktion zunächst
244Am gebildet. Aufgrund seiner kurzen Halbwertszeit von etwa 10 Stunden zerfällt dieses über einen

β−-Zerfall zügig weiter, wodurch effektiv in Richtung 244Cm produziert wird.19 Wie in Abbildung 19

dargestellt, drückt sich diese Dynamik in einem stark zugunsten von 244Cm verschobenen Verhältnis

aus. Am Ende der Bestrahlungszeit übersteigt das 244Cm-Inventar das des kurzlebigen Zwischenisotops
244Am um etwa den Faktor 3 000.
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Abbildung 19: Darstellung des Verhältnisses 244Cm/244Am über den Abbrand (235U/238U).

Für diesen Knotenpunkt bedeutet dies physikalisch, dass der Neutroneneinfang zu 245Am praktisch

keine Rolle spielt, was in Abbildung 20 zu erkennen ist. Am Ende der Bestrahlungszeit liegt das

Verhältnis von 245Am zu 244Am bei lediglich etwa 0,00033. Das gesamte produzierte 244Am zerfällt

nahezu sofort zu 244Cm.

Abbildung 20: Darstellung des Verhältnisses 245Am/244Am über den Abbrand (235U/238U).

Allerdings zeigt Abbildung Abbildung 21, dass betrachtet auf den gesamten Schritt von 243Am zu 244Cm

verhältnismäßig wenig in den Curium-Pfad übergeht. Am Ende der Abbrandzeit entspricht das 244Cm-

Inventar nur einem Zwanzigstel des 243Am-Inventars. Dies lässt sich physikalisch gut begründen. 243Am

besitzt einen vergleichsweise kleinen effektiven (n,γ)-Wirkungsquerschnitt von σeff(n,γ) ≈ 53,4 b sowie

eine lange Halbwertszeit von 7 364 Jahren.19 Folglich stellt der Neutroneneinfang einen langsamen

Prozess dar.
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Die Weiterverarbeitung von 243Am bildet somit einen limitierenden Engpass für die Folgekette, wodurch

sich das Isotop im Brennstoff anreichert. In den 620 Tagen Reaktorlaufzeit zeigt sich demnach, dass

die Curiumbildung insgesamt einen langwierigen Prozess darstellt und Curium nur einen sehr kleinen

absoluten Anteil am Nuklidinventar ausmacht.

Abbildung 21: Darstellung des Verhältnisses 244Cm/243Am über den Abbrand (235U/238U).

Obwohl die absolute Curium-Ausbeute im Vergleich zu den Plutonium- und Americium-Vorläufern so-

mit gering ausfällt, ist 244Cm das absolute Hauptprodukt unter den Curiumisotopen 244Cm, 245Cm und
246Cm. Vor diesem Hintergrund ist Abbildung 22 konsistent mit der Beobachtung, dass 244Cm relativ

zu seinen schwereren Folgeisotopen sehr produktiv aufgebaut wird. Dieser starke Aufbau lässt sich

physikalisch dadurch begründen, dass 244Cm innerhalb der Reaktionskette als zentraler Engpass wirkt.

Der weitere Neutroneneinfang hin zu 245Cm ist vergleichsweise ineffizient. Da dieser Pfad die einzige

Möglichkeit darstellt, schwerere Curiumisotope zu bilden, führt eine systematische Unterschätzung der

Einfangrate an diesem Knotenpunkt zwangsläufig zu der beobachteten Überproduktion von 244Cm und

einer gleichzeitigen Unterschätzung von 246Cm.
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Abbildung 22: Konzentrationen von den Isotopen 244Cm, 245Cm und 246Cm über die Bestrahlungszeit.

Dass die 245Cm-, sowie 246Cm-Inventare sehr viel kleiner ausfallen zeigen die Abbildung 23 und

Abbildung 24.

(a) Darstellung des Verhältnisses 245Cm/244Cm über den Abbrand (235U/238U).
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(b) Darstellung des Verhältnisses 246Cm/245Cm über den Abbrand (235U/238U).

Abbildung 23: Diagramme über Atomverhältnisse verschiedener Isotopenkonstellationen über das gesamte
Brennelement.

Die Umwandlungsrate von 244Cm zu 245Cm fällt äußerst gering aus (vgl. 23a).

Am Ende der Bestrahlungszeit erreicht das Verhältnis von 245Cm zu 244Cm lediglich einen Wert von

etwa 0,008. Damit sinkt auch der ’Zufluss’ hin zu 246Cm. Auch der Pfad von 245Cm → 246Cm ist nur

schwach ausgeprägt, da das Verhältnis von 246Cm zu seinem Vorläufer über die (n,γ)-Reaktion am

Ende nur bei rund 0,06 liegt. Es liegt also nahe, dass das Verhältnis 244Cm/246Cm überschätzt sein

kann. Die ineffiziente Weiterverarbeitung von 244Cm zu schwereren Curiumisotopen wird zusätzlich

durch das Verhältnis der Wirkungsquerschnitte beeinflusst (vgl. Abbildung 24). Zwar dominiert im

thermischen und epithermischen Bereich der Neutroneneinfang (n,γ), jedoch weist 244Cm im Bereich

der schnellen Neutronen einen sehr ausgeprägten und dominanten Spaltquerschnitt (n,f) auf. Da

in den Brennstoffzonen kontinuierlich schnelle Spaltneutronen erzeugt werden,40 führt dieser hohe

Wirkungsquerschnitt bei hohen Energien zu signifikanten Verlusten durch Spaltung, bevor eine (n,γ)-

Reaktion stattfinden kann. Der resultierende Materialverlust entzieht dem Prozess somit Isotope, die

andernfalls für den Aufbau von 245Cm und 246Cm zur Verfügung stünden.
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Abbildung 24: Spektrumsgewichtete Wirkungsquerschnitte von 244Cm. Die hier verwendete Wirkungsquer-
schnittsbibliotek ist JEFF-3.2.42

6.1 Matrixexponentialansatz

Im nächsten Schritt ist es das Ziel zu prüfen, ob der in der Simulation verwendete Neutronenfluss Φ

möglicherweise unter- oder überschätzt ist und damit zu dem erhöhten Verhältnis von 244Cm/246Cm bei-

trägt. Hierfür wird der Matrixexponentialansatz genutzt. Formal lässt sich die zeitliche Entwicklung des

Nuklidinventars als lineares Differentialgleichungssystem formulieren (vgl. 4). In Matrixschreibweise

gilt
dN
dt

= AN (9)

wobei N(t) den Nuklidvektor und A die Koeffizientenmatrix des Netzwerks beschreibt. Die Matrix

A setzt sich aus flussunabhängigen Zerfallstermen (Zerfallskonstanten λ ) sowie flussabhängigen

Neutronenreaktionen ((n,γ), Spaltung) zusammen. Die formale Lösung lautet

N(t) = exp(At)N(0)43. (10)

Für den Zweig von 241Am zu 242Am und 242mAm wurde gemäß obiger Argumentation das durchschnitt-

liche Verzweigungsverhältnis von 92 % zu 242Am und 8 % zu 242mAm gewählt.

37



Um den Einfluss des Neutronenflusses isoliert zu untersuchen, wird Φ im Modell variiert und die

resultierenden Curium-Isotopenverhältnisse ausgewertet. Dabei ist entscheidend, dass für einen sinn-

vollen Vergleich nicht eine feste Bestrahlungszeit t verwendet wird. Denn wenn t fest ist, ändert sich bei

unterschiedlicher Neutronenfluenz automatisch die gesamte Neutronenbelastung stark. Damit vergleicht

man nicht mehr denselben Bestrahlungszustand, sondern völlig unterschiedliche Irradiationsstärken.

Stattdessen wird ein burnup-konsistenter Vergleich durchgeführt, indem bei Variation des Neutronen-

flusses die effektive Bestrahlungszeit entsprechend skaliert wurde (t ∝ 1/Φ). Dadurch wird (unter

der Annahme konstanter Spektralform und konstanter effektiver Wirkungsquerschnitte σeff) dersel-

be Burnup-Zustand verglichen, während ausschließlich die Flussabhängigkeit der konkurrierenden

Prozesse (Zerfall vs. neutroneninduzierte Reaktionen) sichtbar wird.

Als Referenzpunkt wird der Fall Φ=Φ0 gewählt (Flussfaktor 1). Er dient als Anker, um die Wir-

kung einer Flusserhöhung bzw. -verringerung zu interpretieren. Für jeden Flussfaktor wird somit die

Bestrahlungszeit so angepasst, dass die Neutronenbelastung (und damit näherungsweise der Burnup-

Zustand) konstant bleibt.

Abbildung 25: Burnup-konstante Flussvariation zur Isolierung des Neutronenfluss-Einflusses auf Curium-
Isotopenverhältnisse: (links) 244Cm/246Cm und 245Cm/246Cm als Funktion des Flussfaktors (Φ/Φ0) bei zeitli-
cher Skalierung (t ∝ 1/Φ) (obere Achse: resultierende Bestrahlungszeit (tend)); (rechts) Darstellung derselben
Ergebnisse im Verhältnis–Verhältnis-Raum. Der Referenzpunkt Φ0 ist in schwarz markiert.

Die obere x-Achse in Abbildung 25 (links) zeigt die dazugehörige skalierten Endzeiten. Damit gilt, dass

kleinere Flussfaktoren zu größeren Bestrahlungszeiten führen, größere Flussfaktoren zu kürzeren Be-

strahlungszeiten, ohne den Vergleichszustand (Burnup) zu verlassen. Als Auswertegrößen wurden die

Verhältnisse 244Cm/246Cm und 245Cm/246Cm betrachtet, da diese direkt der Darstellung in Abbildung 10

entsprechen. Abbildung 25 (links) zeigt den Trend der Isotopenverhältnisse bei burnup-konstanter

Flussvariation. Sie stellt die beiden Verhältnisse als Funktion des Flussfaktors (Φ/Φ0) dar. Die vertikale
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Linie markiert den Referenzpunkt Φ0. Es zeigt sich ein klarer, monotoner Trend. Mit steigendem

Neutronenfluss nimmt das Verhältnis 244Cm/246Cm ab. Physikalisch bedeutet dies, dass bei höherem

Φ relativ zu 244Cm stärker 246Cm aufgebaut wird bzw. 244Cm effizienter über Neutroneneinfänge in

Richtung schwererer Curiumisotope weiterverarbeitet wird. Das Verhältnis 245Cm/246Cm bleibt im

untersuchten Bereich hingegen nahezu konstant. Damit ist die Flusssensitivität in dieser Betrachtung

primär in der Bilanz zwischen 244Cm und 246Cm sichtbar und deutlich schwächer in 245Cm/246Cm. Die

rechte Teilabbildung überführt dieselben Daten in den Verhältnis-Verhältnis-Raum.

Der Referenzpunkt ist zusätzlich schwarz hervorgehoben. Bei Variation des Flusses verschiebt sich der

Punkt entlang einer klaren Trajektorie. Eine Erhöhung des Flusses bewegt das Ergebnis zu kleineren
244Cm/246Cm-Verhältnissen, während 245Cm/246Cm nur geringfügig mitwandert. Damit lässt sich im

selben Koordinatensystem wie in der wissenschaftlichen Arbeit von Christl et al.4 (vgl. Abbildung 10)

direkt ablesen, in welche Richtung eine systematische Abweichung des Neutronenflusses die Simulation

verschieben würde. Diese Beobachtung ist konsistent mit der Erwartung, dass bei höherem Φ neutro-

neninduzierte Reaktionen gegenüber Zerfällen an Bedeutung gewinnen und damit die Weiterführung

entlang der Einfangkette (vor allem Richtung schwererer Curiumisotope) begünstigt wird. Wenn also

das in der Simulation erhaltene 244Cm/246Cm-Verhältnis gegenüber der Paper-Fit-Kurve erhöht ist, wür-

de ein höherer Neutronenfluss das Ergebnis tendenziell in Richtung kleinerer 244Cm/246Cm-Verhältnisse

verschieben.

Gleichzeitig zeigt die Analyse anhand der vergleichsweise kleinen Verschiebung des Referenzpunktes

über den untersuchten Flussbereich, dass die Sensitivität nicht ausreicht, um eine große Abweichung zur

Paper-Fit-Kurve vollständig zu erklären. Damit ist eine reine systematische Abweichung des Neutronen-

flusses als alleinige Ursache unwahrscheinlich. Die spektralen Effekte sowie die Konkurrenz zwischen

Neutroneneinfang und Spaltung und die daraus abgeleitete Pfaddynamik im schweren Aktinidnetzwerk

rücken damit als maßgebliche Erklärungsfaktoren in den Vordergrund.

Insgesamt stützt dieser Ansatz aber die Interpretation von Christl et al., dass Änderungen über das

Neutronenspektrum und die damit verknüpften effektiven Reaktionsraten die Curium-Isotopen verhält-

nisse beeinflussen können.4
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7 Finale Datenauswertung

Dieses Kapitel fasst die zentralen numerischen Ergebnisse zusammen, ordnet sie physikalisch ein und

diskutiert die Aussagekraft sowie die dominanten Unsicherheiten des gewählten Modellierungsansatzes.

Der Fokus liegt dabei auf der Frage, welche Schlüsse aus den berechneten Curium-Isotopenverhältnissen

im CANDU-Referenzfall (NPD-1, Assembly 1016) belastbar gezogen werden können und welche

Aspekte die Interpretation begrenzen.

7.1 Konsistenzprüfung des Referenzfalls (NPD-1 / Assembly 1016)

Die Modellierung wurde anhand der in SFCOMPO verfügbaren Messdaten für Uran- und Plutonium-

isotope plausibilisiert. Dabei zeigte sich, dass die Simulationsergebnisse für 238U nahezu mit den

Messdaten übereinstimmen. Dies war aufgrund des relativ geringen Abbrands dieses Hauptisotops auch

so zu erwarten. Auch 235U wird insgesamt akzeptabel reproduziert. Mit steigender Massenzahl nimmt

jedoch die Abweichung innerhalb der Plutoniumkette zu. So wird 239Pu in der Simulation unterschätzt,

während schwerere Plutonium-Isotope überschätzt werden.

Diese systematische Tendenz deutet darauf hin, dass das Modell die effektiven Einfangprozesse entlang

der Plutoniumkette tendenziell zu stark bewertet. Da die Curiumproduktion aus Vorläufern (Pu/Am)

erfolgt, ist es für die Interpretation der Cm-Inventare wesentlich, dass sich bereits kleine Abweichungen

bei den Vorläufern entlang der Kette verstärken und bei schwereren Folgeisotopen (245Cm, 246Cm)

überproportionale Effekte verursachen können.

7.2 Physikalische Einordnung: Spektrum, Konkurrenzprozesse und Knotenpunkte

Die Auswertung der normierten Neutronenspektren zeigt für den CANDU-Fall ein insgesamt thermisch

dominiertes Spektrum mit deutlich stärker ausgeprägtem epithermischem Anteil als in typischen Spek-

tren von LWR. Damit gewinnen Resonanzbereiche und spektrale Details für die effektiven Reaktions-

raten an Bedeutung.

Für die Transuran- und Curiumbildung ist entscheidend, dass an vielen Stellen der Reaktionskette

Konkurrenzprozesse wirken. Während Neutroneneinfangreaktionen (n,γ) den Massenzahlaufbau voran-

treiben, können Spaltungsreaktionen (n,f) den weiteren Aufbau der Pfade stark limitieren. Gleichzeitig

stellen β−-Zerfälle den isobaren Übergang zwischen benachbarten Elementen dar und konkurrieren,

abhängig vom Neutronenfluss Φ, kontinuierlich mit den neutroneninduzierten Reaktionen.

Die Analyse des Netzwerks verdeutlicht zwei zentrale Aspekte. Zum einen ist der Knotenpunkt um
242Am/242mAm stark durch den Verlust durch Spaltreaktionen dominiert. Obwohl die (n,γ)-Reaktion zur

Bildung von 243Am beiträgt, fallen die Verluste durch (n,f)-Reaktionen so hoch aus, dass dieser Zweig

allein nicht die beobachtete Größenordnung von 243Am erklärt. Zum anderen erfolgt die Hauptspeisung

in Richtung Curium dominant über den Plutoniumzweig (über 243Pu → 243Am). Dies wird durch die

ausgewerteten Isotopenverhältnisse konsistent gestützt.
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7.3 Ergebnisbild für Curium: Trend und Hauptabweichung

Die Simulation reproduziert qualitativ den erwarteten Trend. Mit fortschreitendem Abbrand verschiebt

sich das Isotopeninventar entlang der Curiumkette zu schwereren Isotopen, wodurch die Verhältnisse
244Cm/246Cm und 245Cm/246Cm abnehmen sollten.

Im quantitativen Bild zeigt sich jedoch im Vergleich zu den Literaturwerten von Christl et al.4 die

systematische Tendenz, dass 244Cm zu stark, 246Cm hingegen verhältnismäßig schwach ausgeprägt ist.

Dies deutet darauf hin, dass die simulierte Weiterverarbeitung entlang der Kette 244Cm → 245Cm →
246Cm im Modell gegenüber den realen Reaktorprozessen insgesamt zu ineffizient abläuft.

Die Auswertung der Verhältnisse 245Cm/244Cm und 246Cm/245Cm macht deutlich, dass bereits der

erste Schritt (Einfang auf 244Cm) ein Engpass ist. Dadurch sinkt der Zufluss zu den schwereren Cm-

Isotopen stark.

Physikalisch wird dieser Engpass zusätzlich dadurch verstärkt, dass 244Cm, insbesondere bei höhe-

ren Energien, relevante Spaltungsverluste aufweist. Da im Brennstoff kontinuierlich schnelle Spalt-

neutronen erzeugt werden, kann (n,f) auf 244Cm Material aus dem Aufbaupfad entfernen, bevor es durch

(n,γ) zu 245Cm weitergegeben wird. Neben diesem Effekt trägt möglicherweise auch die methodische

Limitierung der Energiegruppen-Näherung zu der beobachteten Ineffizienz der Einfangpfade bei. Wie

der Abgleich der Wirkungsquerschnitte (vgl. Abschnitt 5.2) gezeigt hat, führt die Diskretisierung auf

feste Energiegruppen dazu, dass extrem schmale, aber hohe Resonanzspitzen durch die Mittelung über

die Bin-Breite systematisch abgeflacht und künstlich verbreitert werden. Dies zeigte sich exemplarisch

an einer Resonanz im epithermischen Bereich, bei der die Approximation eine lokale Abweichung

in der Größenordnung von bis zu 2 500 b zum Original-Wirkungsquerschnitt aufwies. Wie bereits in

Abschnitt 5.2 diskutiert, ist der Einfluss dieser Abweichungen auf das Gesamtsystem aufgrund des

schmalen Resonanzintervalls zwar vergleichsweise gering, dennoch ist nicht auszuschließen, dass sich

selbst kleine Unterschätzungen der effektiven Wirkungsquerschnitte entlang der mehrstufigen Reaktions-

kette kumulieren und so den beobachteten Engpass bei der Bildung der schwereren Curium-Isotope

zusätzlich verstärken.

7.4 Flussvariation bei burnup-konstantem Vergleich

Zur Isolierung der Bedeutung des Neutronenflusses wurde ein burnup-konsistenter Vergleich durch-

geführt, bei dem Φ variiert und die Bestrahlungszeit skaliert wurde t ∝ 1/Φ. Unter der Annahme

konstanter Spektralform und konstanter σeff kann so sichtbar gemacht werden, wie sich die Konkurrenz

Zerfall vs. Neutronenreaktion mit dem Fluss verschiebt.

Die Ergebnisse zeigen, dass mit steigendem Φ 244Cm/246Cm monoton sinkt. Das entspricht der

Erwartung, dass höhere Flüsse neutroneninduzierte Prozesse gegenüber flussunabhängigen Zerfällen

begünstigen und dadurch die Weiterleitung zu schwereren Isotopen fördern. Zudem bleibt 245Cm/246Cm

in diesem Ansatz vergleichsweise stabil.
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Damit zeigt sich, dass eine systematische Variation des Flusses einen Teil der beobachteten Abweichung

erklären kann und grundsätzlich geeignet ist, die Simulation in Richtung kleinerer 244Cm/246Cm-

Verhältnisse zu verschieben (vgl. Abbildung 25). Gleichzeitig zeigt die begrenzte Verschiebung über

den untersuchten Bereich, dass ein reiner Flussfehler wahrscheinlich nicht ausreicht, um größere Abwei-

chungen vollständig zu erklären. Dominante Ursachen liegen plausibel stärker in spektralen Effekten,

Verlusten durch Spaltreaktionen und/oder Modellannahmen als in einer reinen Flussfehleinschätzung.

7.5 Grenzen der Aussagekraft und wichtigste Unsicherheiten

Aus der Endauswertung ergeben sich zentrale Unsicherheitsquellen. Zum einen liefert der SFCOMPO-

Datensatz hier Messwerte vor allem für Uran und Plutonium. Curium wird nicht direkt im gleichen

Datensatz aufgegriffen. Für unser Modell bedeutet dies, dass wir die berechneten Curium-Werte am

Ende nicht direkt mit Messdaten abgleichen können. Wir passen das Modell stattdessen nur anhand

der Uran- und Plutonium-Vorläufer an. Daher sind die Ergebnisse für Curium unsicherer, weil sich

Abweichungen beim Plutonium entlang der Reaktionskette bis zum Curium durchziehen und dort

ansammeln können.

Ebenfalls können sich kleine Abweichungen im Pu-Inventar entlang der Pu-Am-Cm-Pfade verstärken

und bei sehr kleinen absoluten Stoffmengen zu großen Abweichungen führen.

Weiter können Resonanzstrukturen im epithermischen Bereich σeff und damit die Bilanz stark beein-

flussen. Dies hängt empfindlich vom Spektrum, den verwendeten Bibliotheken und insbesondere von

der Diskretisierung über den Energiegruppenansatz ab.

Ebenso können Daten zu Übergängen in Verzweigungen (bspw. 241Am → 242Am und 241Am →
242mAm) Unsicherheiten birgen und beeinflussen die simulierte Isotopentransmutation und damit die

resultierenden Curiumverhältnisse.

Insgesamt lassen sich aus der Modellierung qualitative Aussagen über Trendrichtungen und Mechanismen

ableiten, während die absolute quantitative Lage der Cm-Verhältnisse eine breitere Prüfungsgrundlage

erfordert.
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8 Ausblick und Fazit

Ziel dieser Arbeit war es, die Transuranproduktion in CANDU-Reaktoren mit Fokus auf Curium zu

untersuchen und die beobachteten Isotopenverhältnisse physikalisch über Neutronenflussspektrum,

flussgewichtete Wirkungsquerschnitte sowie Konkurrenzprozesse entlang dominanter Reaktionspfade

zu erklären.

Ein Ergebnis war, dass die Curiumbildung stark durch Konkurrenzprozesse geprägt ist. Insbesondere

an Knotenpunkten mit hohen (n,f)-Anteilen oder kurzen Halbwertszeiten entscheidet sich, ob Material

zu schwereren Isotopen weitergeleitet wird oder das Netzwerk durch Verlustprozesse, wie der (n, f)-

Reaktion, verlassen.

In der Simulation wird außerdem 244Cm sehr effektiv aufgebaut, während die weiteren Einfänge ver-

gleichsweise ineffizient auftreten. Dies äußert sich in tendenziell erhöhten 244Cm/246Cm-Verhältnissen.

Weiter zeigt eine isolierte Flussvariation bei burnup-konstantem Vergleich zwar die erwartete Richtung

(höheres Φ senkt 244Cm/246Cm), jedoch reicht eine systematische Abweichung des Neutronenflusses

allein nicht aus, um größere Abweichungen vollständig zu erklären.

Damit stützt die Arbeit die grundlegende Idee, dass Curium-Isotopenverhältnisse sensitiv auf Reaktor-

bedingungen reagieren und prinzipiell als chronometrische Indikatoren genutzt werden können.

Aus diesen Ergebnissen ergeben sich mehrere sinnvolle Erweiterungen, die im Rahmen dieser Arbeit

zeitlich nicht vollständig umgesetzt werden konnten, allerdings in einer weiteren Betrachtung von

zentraler Bedeutung sein können. So könnte die Nutzung weiterer SFCOMPO-Datensätze oder anderer

Messwertsammlungen mit expliziten Am/Cm-Messungen stützen oder widerlegen. Wenn vorhanden

wäre ein Vergleich mit anderen CANDU-Brennelementtypen und unterschiedlichen burnups sinnvoll,

um die Generalisierbarkeit der Trends zu prüfen. Dieses methodische Vorgehen stellt in der Forschung

eine etablierte Strategie dar, um die Robustheit von Trends zu validieren, wie beispielsweise die Unter-

suchungen von Iosif Prodea et al.44 zeigen.

Die Variation von Bibliotheken (z.B. neben JEFF-3.2 auch ENDF/B) und die Untersuchung dessen

Auswirkungen auf σeff und Curium-Verhältnisse, könnte ebenfalls von Nutzen sein.

Weiter ist eine Berücksichtigung von Temperatur- und Dichteeffekten (Moderator/Kühlmittel) und

deren Einfluss auf Moderation und Spektrum von Relevanz.

Ob lokale Spektrumsunterschiede (beispielsweise die ’weicheren’ Spektren in den Randstäben nahe

des Moderators im Vergleich zu den stark abgeschirmten inneren Brennstäben) systematisch die

Weiterleitung zu schweren Curiumisotopen beeinflussen, wären ein weiter möglicher Parameter zum

Untersuchen. Zusätzlich sollte berücksichtigt werden, dass auch die Position im Reaktorkern sowie die

axiale Höhe innerhalb des Brennstabs messbare Auswirkungen auf das Neutronenspektrum haben.45

Insgesamt zeigt die Arbeit, dass bereits ein vereinfachter, aber physikalisch strukturierter Ansatz

wesentliche Mechanismen der Curiumproduktion sichtbar machen kann.
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Für eine quantitativ belastbare Einordnung sind jedoch zusätzliche Validierungsdaten entscheidend, um

die dominanten Unsicherheiten zu reduzieren und die Robustheit der Ergebnisse zu bestätigen.

Zudem muss berücksichtigt werden, dass der hier modellierte NPD-1 den allerersten Prototyp eines

CANDU-Leistungsreaktors darstellt (in Betrieb von 1962 bis 1987).46 Die Daten von Christl et al.

stammen hingegen aus dem historischen National Research Universal-Forschungsreaktor (NRU), der

bis 2018 lief. Dieser arbeitet mit höheren Leistungen und erreicht einen höheren Abbrand.47 Diese ver-

änderten Betriebsbedingungen beeinflussen das Neutronenflussspektrum und begünstigen die Bildung

schwererer Curium-Isotope, denn ein höherer Abbrand bedeutet insgesamt eine größere Neutronen-

belastung (Fluenz). Dadurch kommt es vermehrt zu aufeinanderfolgenden Neutroneneinfängen, was

den Aufbau von schwereren Isotopen wie 246Cm direkt fördert. Dies bietet eine plausible Erklärung für

die noch verbleibenden Abweichungen zu den Literaturwerten.
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