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,Nuclear power is one hell of a way to boil water*
-Karl Grossman, 1980-
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1. EINLEITUNG

In den Disziplinen Radiotkologie und nukleare Forensik ist die Untersuchung von
mikroskopischen Partikeln essenziell, um Prozesse nachvollziehen zu koénnen, die
zu deren Freisetzung gefithrt haben. Dabei ermoglicht die Bestimmung von Isoto-
penverhéltnissen Riickschliisse auf die Entstehung, die Herkunft und das Alter der
Probe [1]. Da die meisten freigesetzten Partikel mit radioaktivem Inhalt aus zivilen
und militdrischen kerntechnischen Anlagen entstammen, kénnen isotopische Signa-
turen eine Eingrenzung der moglichen Ursachen und Umgebungen bieten, durch die
die Freisetzung stattgefunden haben kann. Dabei konnen die Actinoidkonzentratio-
nen einen Riickschluss auf das Reaktordesign und die Operationsparameter liefern.
Die Partikel werden allerdings nicht zwangsldufig umgehend nach der Freisetzung
gefunden, weswegen es notig ist, die Umwelteinfliissse zu untersuchen. Diese lassen
sich durch die Uberwachung der Fliichtigkeit von kurzlebigen Radionukliden der
Spaltprodukte in die Umwelt einschatzen. Dabei wird eine nicht-destruktive Unter-
suchungsmethode bevorzugt, um wiederholte Messungen durchfiithren zu kénnen |2,
1]. Aufgrund der geringen GroBe der Proben miissen die Analysetechniken daher
ultrasensitiv sein, um eine geringe Anzahl an Atomen untersuchen zu kénnen. Die
Entwicklung und erfolgreiche Erprobung dieser Techniken [1] ermoglicht allerdings
ebenfalls die Untersuchung von Radionukliden in Ultraspurenmengen. Zur Unter-
stitzung dieser Analysetechniken ist die Kenntnis von den initialen Isotopenzu-
sammensetzungen entscheidend, was die Notwendigkeit einer entsprechenden theo-
retischen Modellierung begriindet. Innerhalb eines Reaktors nehmen eine Vielzahl
von Faktoren Einfluss auf die Transmutationsprozesse des initialen Brennstoffs, wo-
durch eine komplexe Beziehung zwischen den reaktorspezifischen Parametern und
den Isotopenverhéltnissen in dem Brennmaterial entsteht [3, 4]. Ebenfalls kénnen
Unterschiede nicht nur zwischen den verschiedenen Reaktortypen sondern innerhalb
der einzelne Reaktoren selbst erkannt werden. So unterscheiden sich die Anreiche-
rung und Zusammensetzung von einzelnen Brennelementen und teilweise auch von
Brennstaben deutlich, wodurch unterschiedliche Abbrandprofile entstehen koénnen.
Diese werden ebenfalls durch radial und axial heterogene Leistungsverteilungen ver-
starkt, die von der geometrischen Konstruktion der Brennelemente beeinflusst wer-
den. Zur nadheren Untersuchung dieser Effekte auf die Isotopenzusammensetzung
von Brennmaterial soll daher in dieser Arbeit die Modellierung von zwei westlichen
Reaktordesigns, ein Druckwasserreaktor und ein Siedewasserreaktor, sowie zwei rus-
sischen Designs, ein WWER-440 und ein RBMK-1000, vorgenommen werden. Die
Modelle sollen dann durch einen Benchmarkingprozess mit den Messdaten auf ihre
Genauigkeit tiberpriift werden. Dabei werden insbesondere die Effekte auf die Ame-
riciumisotope untersucht. Aufgrund der neuen Moglichkeit, Ultraspurenmengen von
dem langlebigen, metastablilen Isotop 2**™Am zu detektieren [1], soll anhand von
theoretischen Uberlegungen ermittelt werden, wie sich die verschiedenen Reaktorpa-
rameter auf die Konzentration des Isotops selbst und auf die am Transmutationsweg
beteiligten Isotope auswirken, und ob sich daraus eine reaktorspezifische Signatur
ableiten lasst. Dies soll dann anhand der Modelle iiberpriift werden.
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2. MODELLIERUNGSGRUNDLAGEN FUR
[SOTOPISCHE FINGERPRINTS

Die Brennstoffzusammensetzung in einem Kernreaktor éndert sich aufgrund von ver-
schiedenen Kern- und Reaktorprozessen, die im gesamten Reaktor simultan stattfin-
den, im Verlauf seines Betriebes kontinuierlich. Diese Prozesse haben ebenfalls einen
Einfluss auf die sie umgebenden Prozesse und kénnen daher bei kleinen Verdnderun-
gen das Abbrandverhalten in dem gesamten Reaktor nachhaltig beeinflussen. Fiir
eine passende Modellierung der schlussendlichen Isotopenzusammensetzung nach ei-
nem Bestrahlungs- und Abklingzeitraum ist das Verstdndnis von diesen komplexen
Zusammenhingen essenziell. Daher soll dieses Kapitel einen Uberblick iiber die phy-
sikalischen Hintergriinde geben.

2.1 KERNSPALTUNG UND SPALTPRODUKTE

Das Brennmaterial in einem Kernreaktor besteht aus spaltbaren Isotopen, meist aus
250 oder #°Pu, welche durch eine neutroneninduzierte Kerntransmutation in einen
angeregten, instabilen und schwereren Atomkern umgewandelt werden. Eine Mog-
lichkeit des Abregens ist die Kernspaltung mit sehr kurzer Halbwertszeit, wodurch
Spaltfragmente und freie Neutronen entstehen [3].

13¢Ba
n
S S>on
235U 236U
92 92 89
36Kr

Abbildung 1: Diagramm der Kernspaltung von 23U [5].

Bei diesen Spaltfragmenten handelt es sich um leichtere Atomkerne, welche zumeist
paarweise, seltener ternar vorliegen. Es handelt sich bei der Spaltung jedoch um
einen stochastischen Prozess, wodurch verschiedene Kombinationen von leichteren
Atomkernen entstehen kénnen. Aufgrund der Nukleonenerhaltung bilden sich aber
zwei Maxima der Verteilungsfunktion bei neutronenreichen Atomkernen mit der
Massenzahl 90 und der Massenzahl 140 aus (vgl. Abb. [2). Diese Maxima der Ver-
teilungsfunktion kénnen sich je nach Spaltmaterial und Neutronenspektrum leicht
unterscheiden [4].
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Abbildung 2: Spaltproduktausbeute von 235U, 239Pu und 22U bei verschiedenen Absorpti-
onsneutronenergien [6].

Bei einer Kernspaltung werden aufgrund des hoheren Massendefekts der Spaltpro-
dukte im Vergleich zu dem Ausgangsnuklid ca. 200 MeV freigesetzt, wovon der grofite
Teil als kinetische Energie in die Spaltfragmente tibergeht [3]. Ebenso werden zwei
bis drei Neutronen freigesetzt, welche insgesamt eine Bewegungsenergie von 5 MeV
aufweisen und daher als schnelle Neutronen klassifiziert werden. Damit die Ketten-
reaktion in einem Kernreaktor selbsterhaltend ist, miissen die Neutronen nun den
néchsten Kern des Brennmaterials spalten. Die Wahrscheinlichkeiten, dass ein Neu-
tron von Nukliden eingefangen wird, sind allerdings bei schnellen Neutronen nicht so
hoch wie bei sogenannten thermischen Neutronen, d.h. bei Neutronen, die auf eine
Geschwindigkeit von 41—0 eV abgebremst wurden [3]. In der Kernphysik werden diese
Reaktionswahrscheinlichkeiten mit dem Wirkungsquerschnitt ¢ bemessen. Dies ist
ein geometrisches Maf einer Reaktionswahrscheinlichkeit und wird in Barn [b] an-
gegeben [3]. Ein Barn entspricht einem Flécheninhalt von 1-107%* ¢cm?. Es kénnen
verschiedene Reaktionen auftreten, auf die im néchsten Abschnitt ndher eingegangen
wird. Anhand der Absorptionswahrscheinlichkeit eines Nuklides, auch Einfangquer-
schnitt genannt, lasst sich allerdings die Abhéngigkeit des Querschnitts von dem
Neutronenspektrum erkennen. So liegt der Einfangquerschnitt operm bei 2°U von
Neutronen im thermischen Bereich bei 584,3 £ 1 b, wohingegen der Einfangquer-
schnitt g bei schnellen Neutronen in der Groflenordnung von einem Barn liegt
[7]. Dies bedeutet allerdings nicht, dass schnelle Neutronen nicht trotzdem eingefan-
gen werden konnen, diese Reaktion ist nur unwahrscheinlicher. Wie der Wirkungs-
querschnitt mit der Transmutation von Nukliden zusammenhangt, wird im nachsten
Unterkapitel nédher beleuchtet.
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2.2 TRANSMUTATION, WIRKUNGSQUERSCHNITTE UND
HALBWERTSZEITEN

In einem Atomkern kénnen verschiedene Kernprozesse und -reaktionen stattfinden,
welche einen Einfluss auf die Beschaffenheit des Atomkerns haben und somit das Nu-
klid verdndern kénnen. So kann ein Mutternuklid 7 unter Abstrahlung von Teilchen
und Energie in ein Tochternuklid ¢ zerfallen, wodurch sich die Anzahl an Nukli-
den N; und N; veréndert. Diese zeitliche Veranderung einer Gréfe, welche von sich
selbst abhéngt, wird mathematisch mithilfe von Differentialgleichungen beschrieben
und ist essenziell zum Modellieren von Isotopenverdnderungen. Als Grundlage dient
hierbei die Bateman-Gleichung, welche die zeitliche Verdnderung der Nuklidkonzen-
tration bei linearen und seriellen Zerfallsketten formuliert. Sie illustriert viele der
fiir die Transmutation von Nukliden relevanten Parameter, weshalb die einzelnen
Terme und ihre physikalische Bedeutung hier hergeleitet werden sollen, beginnend
mit dem Zerfall des Atomkerns j zu ¢ [3:

dN;
dt

= AN (1) (2.1)

Die Zerfallskonstante \; ist dabei die mittlere Anteil an zerfallenen Kernen pro Zeit-
einheit. Dies spielt eine groie Rolle, da die Zerfallskonstanten der Radionuklide in
einem Reaktor stark variieren konnen. So konnen Nuklide innerhalb von Sekunden-
bruchteilen zerfallen, allerdings auch mehrere Milliarden Jahre iiberdauern. Diese
Zeitintervalle lassen sich besser durch die Halbwertszeit T}, tiberblicken. Diese lasst
sich tiber das exponentielle Zerfallsgesetz und die Zerfallskonstante als

In(2)
A

Ty =

ausdriicken und gibt die Zeit an, bis zu der, statistisch gesehen, nur noch die Half-
te der urspriinglichen Nuklide vorliegen [3]. Dies ist fiir unsere Betrachtung und
die spatere Analyse des Reaktors von besonderer Relevanz, da besonders kurzlebige
Atomkerne in einem schwach populierten Neutronenfeld, eine geringere Wahrschein-
lichkeit besitzen, mit einem Neutronen zu interagieren bevor sie zerfallen, als sie es
in einem stéarker besetzten Neutronenfeld hatten. Dies verandert potentielle Zerfalls-
wege, da diese durch eine Aufnahme von Neutronen unterbrochen werden kénnen.
Zusatzlich beeinflussen die nuklidspezifische Wirkungsquerschnitte dies.
Ebenfalls besitzen manche Mutternuklide nicht nur einen Zerfallsweg, sondern kon-
nen auch unter Abgabe eines anderen Teilchens zu einem anderen Tochternuklid
zerfallen. Diese Zerfallsmoglichkeiten werden als relative Ausbeute [ von Nuklid 4
aus dem Zerfall von Nuklid j berticksichtigt |8} 4]:

o = Al (t) (2.2)
Zudem kann das Nuklid ¢ nicht nur durch Zerfall, sondern auch durch die Aufnahme
von einem Neutron erzeugt werden. Die Wahrscheinlichkeit der Neutronenaufnahme
ist dabei sowohl von dem Mutternuklid j abhéngig als auch von der Geschwindig-
keit und dem Winkel des Neutrons. Da in einem Reaktor aufgrund der Moderation
ein grofles Spektrum an Neutronenenergien und Einfallswinkeln vorliegt, wird hier
iiber diese Parameter integriert, dennoch bleibt die Neutronenflussdichte ® zeitab-
hangig. Diese Interaktionswahrscheinlichkeiten mit dem Reaktionsnuklid sind dabei

4
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im Wirkungsquerschnitt o; hinterlegt. Jedoch kénnen auch hier mehrere Reaktions-
moglichkeiten vorliegen (Spaltung, (n, XY)-Reaktionen, usw.), weshalb die relative
Ausbeute f;;, dass bei der Neutronenaufnahme das Tochternuklid ¢ entsteht, bertick-
sichtigt werden muss:

dN;

g = Aaliai(t) + fizo N (¢) (2.3)
Das Tochternuklid ¢ selbst kann ebenfalls instabil sein und mit dem Neutronenfeld
interagieren, weshalb wir zusitzlich noch Verlustterme erhalten [8, 4]:

dN;
dt

Bei einem Reaktor handelt es sich allerdings nicht um ein geschlossenes System,
da Stoffe von auflen zugefithrt werden konnen, um die Parameter in einem Reak-
tor zu beeinflussen (vgl. z. B. oder das Austauschen von Brennelementen). Die
extrinsisch zugefiigten Nuklide werden mit einem zusatzlichen ,feed“ -Term S;(t)
beriicksichtigt, welcher wegfallt, wenn keine extrinsische Interaktion stattfindet 9]
4].

dN;
dt

Aufgrund der Vielzahl an Nukliden in einem Reaktor und der konstanten Neu-
tronenbestrahlung durch die Kernspaltung, werden Zerfallsketten von Mutter- zu
Tochternuklid kontinuierlich unterbrochen und es miissen alle moglichen Kernreak-
tionen, welche zu dem Tochternuklid ¢ fithren, beriicksichtigt werden. Daher wird
im letzten Schritt iiber all diese Brut- und Zerfallsterme der méglichen Mutternuk-
lide 57 summiert, welche in dem Tochternuklid ¢ resultieren. Daraus ergeben sich die
vollstdandigen gewohnlichen Bateman-Differentialgleichungen fiir die Erbriitung und
den Zerfall von Nukliden [9, 4]:

dN;
dt

= > (LA + [ij0;®)N;(t) — (X + 0:®) Ny (t) + S;(t) (2.6)
i#i

Diese Gleichung bietet eine Grundlage zur Modellierung von Isotopenverhéaltnis-
sen unter Bestrahlung in einem Reaktor. Wie diese Differentialgleichungen mithilfe
von Computercodes gelost werden, wird in Kapitel [3] ndher beleuchtet. Anhand der
Gleichungen [2.6| wird allerdings bereits deutlich, dass zur passenden Berechnung die
Nuklideigenschaften sowie das Neutronenfeld bestimmt werden miissen. Die ener-
gieabhdngigen Ausbeuten stehen in entsprechenden Datenbanken zur Verfiigung.
Die Wirkungsqerschnitte hingegen miissen modellspezifisch bestimmt und aktua-
lisiert werden. Bisher wurde dafiir der mikroskopische Wirkungsquerschnitt, also
der Wirkungsquerschnitt fiir jedes einzelne Nuklid, betrachtet. Zur Reduzierung der
Rechenzeit werden diese allerdings nicht einzeln betrachtet, weshalb ein makrosko-
pischer Wirkungsquerschnitt 3 eingefithrt wird. Fiir eine Materialzusammensetzung
aus mehreren Isotopen berechnet sich dieser aus der Summe der mikroskopischen
Wirkungsquerschnitte multipliziert mit der Kernzahldichte pro Volumeneinheit:
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Diese sind bisher nur durch die Neutronenenergie vorgegebene Reaktionswahrschein-
lichkeiten, wie z.B. die Absorption. Es existieren allerdings ebenfalls Kernreaktionen,
bei denen Sekundérstrahlung entsteht. Dies kann gestreute Primérstrahlung sein
oder sekundére Teilchen, die bei der Reaktion entstehen. Dieser Sekundarstrahlung
wird nach der Reaktion eine neue Raumrichtung €)' zugewiesen, deren Intensitéts-
verteilung iiber den sogenannten differentiellen Wirkungsquerschnitt j—g angegeben
wird. In dieser Arbeit wird von isotroper Streuung ausgegangen. Das heifit z.B., dass

Neutronen auf alle Raumbereiche gleichmafBig verteilt werden, wenn sie gestreut wer-
den [3].

do

asy
Neben den Wirkungsquerschnitten ist das Neutronenfeld ein primérer Faktor, der
die Isotopenkonzentrationen mafigeblich beeinflussen kann. Dabei wird es in den
Gleichungen in der energie- und winkelintegrierten Form berticksichtigt. Welche
Faktoren einen Einfluss auf die Neutronenflussdichte und ihre Energien haben, soll
in den folgenden Unterkapiteln nidher erldutert werden.

2.3 ABBRAND UND MULTIPLIKATIONSFAKTOR

Mit Abbrand wird die erzeugte Warmeenergie pro Masse des initialen Kernbrenn-
stoffs bezeichnet. Als Einheit wird allgemeiner MWd /kgUj,¢, jedoch im Falle von
UO,-Brennstoff hauptsachlich Gigawatttage pro initialer Tonne Uran verwendet.
In dieser Arbeit werden ausschlieflich UO,-Brennstoffe betrachtet, daher wird im
Folgenden GWd/tU;,;; verwendet, wobei zumeist der Index weggelassen wird |10,
3]. Der Brennstoff liegt in den meisten Reaktoren allerdings nicht als Natururan
vor, da in einem thermischen Neutronenspektrum nur das Isotop 2*°U verlésslich
spaltbar ist. Den grofiten Anteil in natiirlich vorkommendem Uran, etwa 99,27 %,
macht das Isotop #**U aus, dessen Wirkungsquerschnitt fiir eine (n, f)-Spaltreaktion
mit 0,3 ¢ b um sechs GroBenordnungen kleiner ist als der von 2*U. Jedoch ist der
Einfangquerschnitt nicht vernachléssigbar, da die (n,)-Reaktion mit 2,68 b zu ei-
nem relevanten Verlust in der Neutronenpopulation fithrt, ohne neue Neutronen
zu erzeugen [7]. Diese Neutronenbilanz ist ein bedeutender Teil der Kritikalitat ei-
ner kerntechnischen Anlage, wird mit dem Multiplikationsfaktor k quantifiziert und
mithilfe der Vierfaktorenformel in die relevanten Parameter unterteilt [3]:

koo = nepf (2.9)

Der Regenerationsfaktor n basiert dabei auf der in eingefiihrten Neutronenaus-
beute von zwei bis drei Neutronen bei der Kernspaltung von 23°U. Als Mittelwert der
Neutronenausbeute v wird dabei ungefahr 2,43 angegeben. Da allerdings die Spalt-
wahrscheinlichkeit oy beim Neutroneneinfang im Brennstoff nicht 100 % ist, muss
diese in Relation mit dem gesamten Wirkungsquerschnitt fiir Neutronenabsorption
o, gesetzt werden. Da der Brennstoff sowohl aus 23¥U und #*°U zusammengesetzt
ist, werden die makroskopischen Wirkungsquerschnitte angegeben. Mithilfe der je-
weiligen Kernzahldichten Nasg und Nass fiir 238U und 25U lassen sich diese ebenfalls
durch die Anreicherung e = —223__ angeben. Mit den Wirkungsquerschnitten oss

Na3g+Na3s
und o3 fiir die Isotope 2*¥U und #*°U ergibt sich:

=o(Q2 — Q) = o(cosh) = const. (2.8)

Xy € 0235, f
" Y € 09354 1 (1 - €>0238,c ( )
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Der Schnellspaltfaktor € berticksichtigt, dass die Spaltwahrscheinlichkeiten bei schnel-
len Neutronen zwar geringer, jedoch nicht 0, sind.

Anzahl Kernspaltungen

 Anzahl Kernspaltungen durch thermische Neutronen (2.11)
Um die Spaltwahrscheinlichkeit zu erhéhen, werden die Neutronen mithilfe eines
Moderators in den thermischen Bereich abgebremst. Auf den Prozess wird in dem
Unterkapitel naher eingegangen. Hier sei jedoch bereits zu erwahnen, dass bei
der Thermalisierung die Neutronen aufgrund entsprechender Resonanzen durch den
Moderator, die Strukturmaterialien oder das umgebende 23¥U aufgenommen werden
konnen und so nicht mehr fiir die Kernspaltung zur Verfiigung stehen. Diese Verluste
werden in dem Faktor p zusammengefasst und als Moderationserfolg bzw. Resonanz-
durchlasswahrscheinlichkeit bezeichnet [3]. Die Resonanzdurchlasswahrscheinlichkeit
wird in naher erlautert. Zuletzt werden ebenfalls die parasitaren Absorptionen
von thermischen Neutronen durch nicht spaltbare Materialien betrachtet. Hierfiir
wird der thermische Nutzfaktor f durch die Ausbeute der vom Brennstoff absorbier-
ten thermischen Neutronen in Relation mit den insgesamt absorbierten thermischen
Neutronen gesetzt [3].

vom Brennstoff absorbierte therm. Neutronen >, ¢

f= = (2.12)

insgesamt absorbierte therm. Neutronen >a

Der Multiplikationsfaktor k., gilt jedoch nur fiir einen unendlich ausgedehnten, ho-
mogenen Reaktor. Beide Annahmen sind allerdings fiir einen realen Reaktor nicht
zutreffend, da aufgrund der endlichen Ausdehnung Sicker-oder Leckageeffekte an
der Reaktoroberflache zu weiteren Neutronenverlusten fithren und ebenfalls die ho-
mogene Mischung aller im Reaktor verwendeten Materialien nicht zutreffend ist.
Daher ist der effektive Multiplikationsfaktor k.g meistens geringer. Dennoch sind
diese Betrachtungen essenziell fiir die Gestaltung des Reaktors, da verschiedene Pa-
rameter einen direkten Einfluss auf die Kritikalitdt nehmen und damit relevant fiir
die Betriebsparameter eines Reaktors sind. So wird aufgrund dieser Verlustterme
eine Anreicherung von **°U in dem Brennmaterial vorgenommen. Je nach Reaktor-
design unterscheidet sich diese Anreicherung [11]. Alternativ werden verschiedene
Anreicherungen in einem Brennelement verwendet. Eine Erhohung des Spaltmateri-
als und die damit einhergehende Erhohung der Neutronenausbeute pro Generation
muss daher mit den anderen Faktoren abgestimmt werden, um einen sicheren Betrieb
des Kernreaktors gewéhrleisten zu konnen. Daher hat diese Betrachtung eine direk-
te Auswirkung auf die schlussendliche Nuklidzusammensetzung, da sowohl die zu
Beginn vorliegende Konzentration von der Anreicherung des Brennstoffes abhingt,
als auch die resultierenden Auswirkungen auf das Neutronenspektrum wahrend der
Bestrahlungszyklen einen Einfluss auf die Transmutationsprozesse haben. Die Er-
hohung des 2*°U-Anteils im Brennstoff sorgt ebenfalls fiir eine Erhéhung der umge-
setzten Warmeenergie pro initialer Masse, da mehr Material gespalten werden kann,
und hat damit auch eine direkte Auswirkung auf den gemessenen und errechneten
Abbrand. Des Weiteren sind die Leckageeffekte an den Enden eines Brennstabes bei
der Modellierung von realen Reaktoren ebenfalls nicht zu vernachléssigen, da sie in
einem geringeren Abbrand, dadurch in einer geringeren Neutronengeneration und
damit in einem verdnderten Neutronenfluss resultieren [12] Welche Auswirkungen
diese Effekte auf den axialen Abbrand und die entsprechende Leistungsverteilung
haben, soll im Folgenden betrachtet werden.
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David Ohm 2.4 Leistungsverteilung und Leckageeffekte
2.4 LEISTUNGSVERTEILUNG UND LECKAGEEFFEKTE

Spaltneutronen konnen bei der Thermalisierung aus dem Reaktorkern entkommen
und so fiir keine Transmutation von Nukliden im Reaktor sorgen. Dies wird als
Sicker- oder Leckageeffekt bezeichnet und sorgt fiir einen zusétzlichen Verlust von
sowohl schnellen (Pgny,), als auch thermischen Neutronen (Pryp,) an den Réndern
eines Reaktors. Diese Effekte werden fiir den effektiven k-Faktor in der Sechsfakto-
renformel durch zwei weitere Terme beriicksichtigt [4].

ket = nepf PenLPraw (2.13)

und resultieren in einem nicht gleichférmigen Abbrand entlang der axialen Hohe
eines Brennstabes. Sie sind daher fiir die Analyse von Messproben aus verschiedenen
Hohen von Brennstdben entscheidend und begriinden eine nahere Betrachtung der
hohenabhéngigen Abbriande [12]. Bei einer Modellierung kann man zu Beginn der
Laufzeit eines Reaktors davon ausgehen, dass die Neutronenflussdichte einen nahezu
sinusformigen Verlauf entlang der Hohe eines Brennstabes annimmt, weswegen der
Verlauf des initialen Abbrands durch die ,,chopped sine function® beschrieben werden
kann [13].

P(2) = proa Sin (7?2) (2.14)

Dabei ist das Maximum im Zentrum mit dem héchsten relative Abbrand P, gege-
ben, welches typischerweise bei 1,1- bis 1,2-mal dem durchschnittlichen Abbrand des
Brennelementes liegt [12]. Je langer der Reaktor jedoch in Betrieb ist, desto flacher
wird dieser Verlauf, da ein schneller Abbrand im Zentrum zu einer Reduktion der
Reaktivitat fiihrt. Reaktivitat ist ebenso wie der Multiplikationsfaktor £ ein Mafl
fir die Kritikalitat eines Reaktors und wird mithilfe von k angegeben durch:

1—k
= 2.15
P L ( )

Dadurch verlangsamt sich der Abbrand und gleicht sich der Umgebung an, wodurch
ein Plateau in der Abbrandfunktion entsteht.
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Diese Modellierung setzt die ,fresh fuel assumption® voraus, damit zu Beginn die
sinusformige Verteilung vorliegt, sowie die Annahme, dass das Brennelement sym-
metrisch aufgebaut sowie homogen befiillt wird. Abweichungen von diesen Annah-
men durch sogenanntes ,power distribution tailoring“, also dem Manipulieren der
Leistungsverteilung und Neutronenflussdichten in einem Reaktor, beeinflussen und
verkomplizieren dieses Abbrandprofil. Erreicht wird die Manipulation durch asym-
metrische Brennstabanordnungen, Brennstoffzusammensetzung und -befillung, so-
wie das Einbringen von Neutronenabsorbern und Kontrollstaben. Je mehr Faktoren
auf das Abbrandprofil einwirken, desto mehr Informationen benétigt man jedoch von
den tatsachlichen Reaktorparametern in den jeweiligen Betriebszeitraumen, was die
Komplexitét des Modells drastisch erh6éht und die allgemeine Aussagekraft verrin-
gert. Daher ist es wichtig, diese Faktoren hier zu nennen, da sie fiir die spétere
Analyse von Bedeutung sind, jedoch aufgrund der Unpraktikabilitdt fiir eine all-
gemeine Modellierung nur eingeschrinkt berticksichtigt werden. Ahnliche Effekte
lassen sich auch in der radialen Ebene sowohl bei der Position der Brennstiabe in
dem Brennelement, als auch bei der Position der Brennelemente in dem Reaktorkern
erkennen. Da in dieser Arbeit allerdings ausschliefSlich einzelne Brennelemente be-
trachtet werden, wird hier nur die Brennstabposition ndher beleuchtet. Diese hangt
mit der Geometrie und dem Design der Brennelemente zusammen, die sich in ver-
schiedenen Reaktordesigns stark unterscheiden kénnen. Allerdings wird die Position
der Brennelemente im Reaktor durchaus im Verlauf von Brennzyklen verdndert, was
Auswirkungen auf die durchschnittliche Brennleistung der einzelnen Brennelemen-
te hat. Diese werden nicht naher modelliert, sorgen allerdings fiir eine extrinsische
Verinderung der Anfangsparameter und -annahmen, welche bei der Berechnung

spezieller Abbrandszenarien relevant sind (vgl. .

2.4.1 BRENNZEIT UND ABKLINGZEIT

Uber den Abbrand wurde bereits eine Gréfie zur Messung des Umsatzes von Brenn-
material bestimmt. Dies ldsst sich ausdriicken als eine spezifische Leistung P iiber
einen Zeitraum ¢, mit m als Masse des Brennmaterials.

Pt
N m

B (2.16)
Jedoch sinkt die Leistung eines Brennelementes, je mehr von dem Brennstoff be-
reits abgebrannt wurde (vgl , weswegen die Brennelemente mit fortschreitender
Lebensdauer weniger Leistung erbringen. Um einen optimalen Abbrand zu gewéhr-
leisten, wird daher die Bestrahlungsdauer in mehrere Brennzyklen aufgeteilt. Diese
Brennzyklen bestehen aus einer Bestrahlungsperiode und einer Abklingperiode. Fiir
die Berechnung von Nuklidkonzentrationen ist zu beachten, dass bei der Abkling-
periode die Kettenreaktion im Reaktor gestoppt wird, wodurch die Transmutati-
onsgleichungen wahrend dieses Zeitintervalls von den Zerfallstermen dominiert
werden. Dieser Zeitraum wird ebenfalls genutzt, um die Brennelemente in dem Re-
aktor durchzutauschen, da radial unterschiedliche Leistungsverteilungen aufgrund
von Leckage-Effekten fiir unterschiedliche Abbrénde in den Brennelementen sorgen.
Zudem steigt die Leistung zu Beginn einer Bestrahlungsperiode an und sinkt am En-
de einer Bestrahlungsperiode wieder ab. Um diese inhomogenen Faktoren durch eine
konstante Leistungsverteilung anzunahern, wird die Bestrahlungsdauer in ,, Tage un-
ter voller Leistung® (engl.: Full Power Days) angegeben. Dies ermoglicht die Angabe
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einer durchschnittlichen konstanten Leistung P, iiber den Bestrahlungszeitraum, die
zu dem effektiven Abbrand B; in dem Brennzyklus ¢ gefithrt hat.

B;
Pi_

- (2.17)
trpPD

Mithilfe dieser durchschnittlichen thermischen Leistung léasst sich die spezifische
Leistung Pgg in einem Brennstab BS in einer bestimmten Hoéhe z durch den re-
lativen spezifischen Abbrand B, . in dieser Hohe berechnen:

Pgsi(2) = Brel» - Perji (2.18)
Bgs,.

mit Brel,z - St (219)
BBE,ges

Wobei der Index BE hierbei die brennelementspezifische Leistung sowie den Abbrand
kennzeichnet. Dies erméglicht die direkte Berechnung der Leistungsverteilung, setzt
allerdings voraus, dass die Abbrande in der jeweiligen Hohe bekannt sind.

2.5 MODERATOREN UND KUHLMITTEL

In den vorherigen Kapiteln wurden bereits Moderatoren als notwendiges Medium
zur Thermalisierung der schnellen Neutronen eingefiihrt. Bei der Thermalisierung
stoflen sie mit den Kernen der umgebenden Materialien zusammen und geben ih-
re kinetische Energie ab, welche schlussendlich in Wéarme umgewandelt wird. Auch
wenn die Neutronen grundsatzlich mit allen umgebenden Nukliden zusammensto-
flen konnen, eignen sich einige Atomkerne besser als Moderatoren als andere [3]. Um
diese Eigenschaft zu quantifizieren, wird die Moderationsfihigkeit verwendet. Diese
setzt sich zusammen aus dem Energiedekrement &, dem Quotienten des Wirkungs-
querschnitts fiir elastische Neutronenstreuung o und dem Wirkungsquerschnitt o,
fir die (n,y)-Reaktion [4].

Moderationsfahigkeit = & el (2.20)
O

Das Energiedekrement quantifiziert dabei durch den Logarithmus der Energiebilanz
den Energieiibertrag bei einem Zusammenstofl

Ey

E=1n E (2.21)
Das optimale Energiedekrement von 1 wird dabei bei der elastischen Streuung von
StoBpartnern mit dhnlicher Masse erreicht. Da freie Neutronen instabil sind, konnen
diese nicht verwendet werden. Allerdings haben Protonen, welche als Wasserstoff-
kerne in Wassermolekiilen vorhanden sind, eine dhnliche Masse, weshalb sich die-
se besonders eignen. Aufgrund der chemischen Verbindung verschlechtert sich das
Energiedekrement leicht, allerdings ist reiner Wasserstoff als Moderator in einem
Reaktor nicht praktikabel. Wasserstoff besitzt allerdings einen recht groflien Neutro-
neneinfangquerschnitt, weshalb die Moderationsfahigkeit von Leichtwasser trotz des
hohen &-Werts nicht iiberragend ist. Schweres Wasser, also Wassermolekiile mit dem
schwereren Wasserstoffisotop Deuterium, ist ebenfalls stabil, hat allerdings aufgrund
der doppelten Nukleonenzahl ein niedrigeres Energiedekrement, besitzt aber auch
einen deutlich niedrigeren Neutroneneinfangquerschnitt. Da schweres Wasser selten
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und kostenintensiv in der Herstellung ist, verwenden wenige Reaktoren DO, als Mo-
derator, trotz der deutlich erhohten Moderationsfahigkeit gegeniiber Leichtwasser.
Es gibt weitere Kandidaten fiir Moderatoren, allerdings soll hier nur noch das Gra-
phit besprochen werden, da dies in den russischen Reaktoren des RBMK-Designs
als Moderator verwendet wird. Graphit besitzt ebenfalls eine erhohte Moderations-
fahigkeit gegeniiber Leichtwasser und ermoglicht so den Betrieb eines Reaktors mit
geringerer Anreicherung von 23°U im Brennmaterial [14].

Moderator 19 Oel o, oa/o,  Moderationsfihigkeit
Leichtwasser 0,920 25,47 0,33 77,17 71
Schweres Wasser 0,509 5,57 0,0005 11139,49 5670
Graphit 0,128 5,25 0,0035 1500 192

In einem Reaktor wird allerdings neben dem Moderator auch ein Kiithlmittel beno-
tigt, um den Brennstoff vor Uberhitzung zu schiitzen.

2.6  WASSERDICHTE UND DAMPFBLASENKOEFFIZIENT

Der Dampfblasenkoeffizient ist ein Mafl fiir die Verdnderung der Reaktivitat eines
Kernreaktors bei Veranderungen der Dichteverteilung in Moderator, Kithlmittel oder
Fliissigbrennstoff aufgrund der Bildung von Dampfblasen. Die bei der Kernspaltung
entstehende Abwéarme wird durch das Kiithlmittel aufgenommen und abtranspor-
tiert. Diese Abwéarme wird genutzt, um eine Dampfturbine zur Stromerzeugung zu
betreiben. Hierfiir muss das Kiithlmittel zum Verdampfen gebracht werden, was je
nach Reaktordesign im priméren oder sekundiren Wasserkreislauf geschieht. Alle
in dieser Arbeit untersuchten Reaktoren verwenden Wasser als Kiihlmittel, wes-
halb nur dies hier betrachtet wird. Bei Reaktordesigns, die Wasser in dem priméren
Kihlmittelkreislauf verdampfen lassen, wird Wasser als unterkiihlte Fliissigkeit von
unten in die Brennelemente eingefiihrt. Unterkiihlt bedeutet, dass die Temperatur
der Fliissigkeit unterhalb der Siedetemperatur liegt und das Wasser daher einphasig
vorliegt. Beim Durchstromen des Brennelements nimmt es die Umgebungswarme
auf, wodurch die Flissigphase die Séttigung iiberschreitet und das Wasser anfangt
zu sieden. Es entsteht ein Zweiphasengemisch. Die Anteile der Fliissig- und der
Gasphase hédngen dabei von der Temperatur des Gemischs und dem Druck in dem
Reaktordruckbehélter ab.
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Abbildung 4: Phasendiagramm von Wasser .

Da die Gasphase von Wasser allerdings eine ungefihr um den Faktor 30 verrin-
gerte Dichte aufweist, verringert ein steigender Dampfanteil die durchschnittliche
Dichte des Gemischs drastisch . Die Dichte héngt direkt mit der Moderationsfa-
higkeit und dem méoglichen Warmetransport zusammen . Sie ist daher essentiell
bei der Bestimmung der Reaktivitdat und der Isotopengeneration, da sie einen di-
rekten Einfluss auf das Neutronenfeld in der Umgebung hat. Daher miissen diese
Veranderungen bei den Modellierungen beriicksichtigt werden. Bei einem Zweipha-
sengemisch wird der volumetrische Anteil der Gasphase als Dampfblasenanteil bzw.
als Void-Anteil und der entsprechende Massenanteil wird als Dampfqualitéit bezeich-
net. Fir die Modellierung des Dampfblasenanteils in verschiedenen Geometrien sind
verschiedene Modelle erprobt worden, welche theoretische Annahmen mit empiri-
schen Korrelationsfaktoren verbinden 18,19, [20]. In dieser Arbeit wird das Slip
Ratio Modell verwendet, welches in Appendix A von anschaulich hergeleitet wur-
de. Hier wird jedoch die Flussqualitiat nicht explizit tiber die thermohydraulischen
GroBen ausgerechnet, sondern iiber die Korrelationsfaktoren, die in [21] vorgestellt
wurden, beriicksichtigt.

1
Oé(Z) - 1—z(2) og v (222)
L+ 56 ooy
1
. 2.23)
1-=z(2) o (
1+ B Qis

Dabei ist a(z) der hohenabhingige Blasenanteil, z(z) die Dampfqualitat, und g,
bzw. os sind die jeweilige Dichten der Gas- bzw. Fliissigphase in Abhéngigkeit von
der Temperatur 7'(z). Das Verhaltnis z—i wird als Slip Ratio s bezeichnet und ist die
relative Geschwindigkeit der beiden Phasen eines Gas-Fliissigkeit-Mediums. Da ver-
schiedene Groflen in [2.22] von der Temperatur abhéngen, muss auch diese modelliert
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werden. Mithilfe des Blasenanteils kann die Dichte des Gemischs bestimmt werden
[12]:

o(z) = alz)og + (1 — a(2)) oy (2.24)
Dabei wird die ,,chopped sine function“ zur Modellierung der héhenabhangigen Wér-
meleistung im Brennelement verwendet [22]. In diesem Fall allerdings durch den
Kosinus ausgedriickt.

T(z) =T+

Tou - ﬂn
Tout — Jin ( ”) (2.25)

2

Bei einer verringerten Wasserdichte sinkt die Wahrscheinlichkeit, dass freie Neutro-
nen mit den Wassermolekiilen zusammenstoflen, wodurch die Moderationsfahigkeit
des Wassers sinkt. In Reaktoren, wo Wasser sowohl als Kiihlmittel als auch als
primérer Moderator verwendet wird, sorgt dies fiir einen negativen Dampfblasen-
koeffizienten. Dieser besagt, dass sich die thermische Leistung verringert, wenn sich
die Moderatorendichte aufgrund von Dampfblasen verringert. In graphitmoderierten
Reaktoren, in denen Wasser als Kiihlmittel, aber nicht als Moderator genutzt wird,
ergibt sich dieser Effekt nicht. Diese Systeme werden als iibermoderiert bezeichnet.
Graphit erfahrt keine derartigen Dichtednderungen, wodurch Neutronen weiterhin
moderiert werden koénnen. Daher erhoht sich die thermische Leistung, wenn sich
Hohlraume bilden. Dies muss durch das Regelsystem kompensiert werden, mit Aus-
wirkungen auf das Neutronenspektrum. Insbesondere in den oberen Bereichen eines
Brennelementes, da dort die Temperatur des Kiithlmittels, und damit der Dampfbla-
senanteil, am hochsten ist. Dieser Effekt tritt allerdings nur in Siedewasserreaktoren
auf, in denen das Wasser im priméaren Kiihlkreislauf zum Sieden gebracht wird.
In Druckwasserreaktoren wird der Druck im Reaktorkern derart erhoht, dass kei-
ne Verdampfung stattfindet, sondern in einem Warmeaustauscher ein sekundérer
Wasserkreislauf zum Sieden gebracht wird.

2.7 SELBSTABSCHIRMUNG

Die Selbstabschirmungseffekte treten auf, wenn die heterogene Verteilung der Ma-
terialien in einem Reaktor in Betracht gezogen wird [4].

2.7.1 ENERGIESELBSTABSCHIRMUNG

Bei der Thermalisierung von Neutronen durch den Moderator durchlaufen die Neu-
tronenenergien ebenfalls den Resonanzbereich von Nukliden im Reaktor, die nicht
gespalten werden. Diese Resonanzen sorgen fiir erhéhte Absorptionswahrscheinlich-
keiten der Neutronen und dementsprechend fiir eine Verringerung des energieab-
héngigen Neutronenflusses ®(F). In der Vierfaktorenformel wurde dieser Effekt
als Resonanzdurchlasswahrscheinlichkeit einbezogen. Besonders 238U ist hier zu be-
riicksichtigen, da es der Hauptbestandteil von Brennstofftabletten ist, wodurch das
Spaltmaterial von einer Matrix aus 23¥U umgeben ist. Zusitzlich wird bei der Spal-
tung von 23°U Wirme freigesetzt, welche das umgebende UO, ebenfalls erwirmt,
was wiederum die Dichte verringert. Eine geringere Dichte bedeutet eine geringere
Wahrscheinlichkeit, dass ein Neutron das Nuklid trifft. Die zunehmende Tempera-
tur sorgt allerdings aufgrund der Nuklidbewegung fiir eine Dopplerverbreiterung,
wodurch der Absorptionspeak gestaucht wird.
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Abbildung 5: Energieselbstabschirmung: (links) Selbstabschirmung von 238U bei verschie-
denen Temperaturen, (rechts) Auswirkung der Brennstoffdichte auf den Neutroneneinfang

(23]

2.7.2 RAUMLICHE SELBSTABSCHIRMUNG

Neben der resonanten Selbstabschirmung gibt es auch die rdumliche Selbstabschir-
mung. Dieser Effekt tritt auf, da Spaltneutronen zwar in den Brennstdben entstehen,
aber hauptsachlich von dem umgebenden Moderator auflerhalb der Brennstébe ther-
malisiert werden. Wenn sie dann als thermische oder epithermische Neutronen wie-
der in den Brennstab eindringen, werden sie aufgrund der Resonanzen wahrschein-
licher in den dufleren Schichten absorbiert. Diese geringe Eindringtiefe resultiert in
einer geringeren Neutronenflussdichte fiir thermische und epithermische Energien
im Inneren von Brennstdben. Diese Abschirmung sorgt fiir einen asymmetrischen
Abbrand der Brennstdbe von auflen nach innen. Dieser asymmetrische Abbrand
sorgt fiir eine unterschiedliche Oberflachen- und Kerntemperatur im Brennstoff. Die-
se Temperaturen beeinflussen die resonante Selbstabschirmung (vgl. . Innerhalb
des hier verwendeten Programms SCALE werden allerdings die Brennstoffzusam-
mensetzung als homogen angenommen, wodurch auch die Temperaturen einheitlich
angegeben werden. Um dennoch diese Effekte zu berticksichtigen, wird die effektive
Temperatur mit dem Rowland-Modell angegeben als |22} 4]:

4
Top = Ts + 5 (Te = T5) (2.26)

mit T als Kerntemperatur und T als Oberflichentemperatur.

2.8 NEUTRONENABSORBER UND GEOMETRIE

Die Kernreaktivitdt lésst sich ebenfalls durch das Einbringen von Neutronenab-
sorbern manuell regulieren. Die Neutronenabsorber enthalten Nuklide mit groflem
Neutroneneinfangquerschnitt, die nicht spaltbar sind. Sie fangen daher freie Neutro-
nen ein, ohne zu der Spaltkettenreaktion beizutragen, was zu einer Reduktion der
Neutronenpopulation fithrt und dementsprechend die Reaktivitat und Spaltleistung
verringert. Je nach Reaktordesign werden diese Neutronenabsorber in verschiedener
Form verwendet, beispielsweise kann in einem Druckwasserreaktor Borsédure in das
Wasser eingebracht werden, was bei einem Siedewasserreaktor aufgrund der Ver-
dampfung des Kiihlmittels nicht mdoglich ist. Dort wird das Neutronenfeld haupt-
séchlich durch die Kontrollstédbe gesteuert, die sowohl tiber die gesamte wie auch nur

14



David Ohm 2.8 Neutronenabsorber und Geometrie

die halbe Lénge der Brennelemente eingefahren werden kénnen. Haufige Neutronen-
absorber sind Gadolinium, Bor und Cadmium [3]. Bei der Herstellung der Umman-
telungen der Brennstabe aus Zircalloy konnen gegebenenfalls Spuren von Hafnium
erhalten bleiben, welches ebenfalls einen hohen Neutroneneinfangquerschnitt besitzt.
Ebenfalls hat das Vorhandensein einer Kanalwand, also einer &ufleren Ummantelung
der Brennelemente, und ihre geometrische Form eine Auswirkung auf die Neutro-
nenstreuung beim Austreten aus dem Brennelementkanal. So werden Neutronen an
einer runden Ummantelung anders gestreut als an einer geraden Oberfliche. Diese
Effekte spielen zwar nur eine untergeordnete Rolle, konnen aber bei der Berechnung
von [sotopen mit geringer Konzentration dennoch entscheidend sein. Diese Faktoren
sind allerdings sehr variabel, sodass sie besser anhand der speziellen Reaktordesigns
erlautern lassen und werden daher in Kapitel p| ndher behandelt.
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3. COMPUTERCODES

3.1 SCALE

SCALE ist ein Sammlung von Modulen zur Modellierung und Simulation, um nu-
kleare Sicherheit zu analysieren und Reaktordesigns zu entwickeln. Es wird entwi-
ckelt und verwaltet vom Oak Ridge National Laboratory [9]. Die verschiedenen Mo-
dule erfiillen verschiedene Aufgaben, entsprechend der jeweiligen Problemstellung,
konnen aber teilweise auch kombiniert werden, um verschiedene Teilaspekte der Mo-
dellierung bzw. der Simulation gleichzeitig untersuchen zu kénnen. Fiir diese Arbeit
wurde hauptsichlich das Modul TRITON gemeinsam mit ORIGEN verwendet. In
Kombination ermoéglichen sie die zeitabhéngige Simulation von Neutronenfliissen
und der dadurch entstehenden Abbrédnde im Reaktor unter Beriicksichtigung der
einflussnehmenden Faktoren, die in den Grundlagen [2| bereits hergeleitet wurden.
Bei der Auslieferung von SCALE wurde eine umfassende Betriebsanleitung mitge-
liefert, welche die meisten Funktionen und verwendeten Methoden dokumentiert
und erldutert. In diesem Kapitel werden diese Methoden kurz vorgestellt, um ein
grundlegendes Verstdndnis fiir die Implementierung der physikalischen Parameter
und deren Losung zu vermitteln. Dementsprechend wurden alle hier verwendeten
Gleichungen und Erlduterungen, sofern nicht anders gekennzeichnet, dieser Anlei-
tung entnommen.

3.2 SCALE: ORIGEN
3.2.1 ISOTOPENBERECHNUNGSMETODE

ORIGEN ist ein vom Oak Ridge National Laboratory erstellter Computercode zur
Berechnung des Aufbaus, Zerfalls und der Verarbeitung radioaktiver Materialien.
Er verwendet dabei verschiedene numerische Methoden, um die Gleichungen zu
l6sen. Diese Gleichungen besitzen allerdings noch keine raumliche Abhéngigkeit, da-
her kann die Losung als iiber das Volumen gemittelt angesehen werden. Daher ist
auch der Neutronenfluss eine rdumlich gemittelte Grofie, wodurch die Reaktionster-
me mithilfe einer Ubergangsmatrix A umgeschrieben werden konnen.

N , .
ddt — AN() + (1) (3.1)
mit A= A,d+ Ay (3.2)

Dabei enthélt A, die Reaktionsterme, welche von dem Neutronenfluss ¢ abhédngen,
und A, die Zerfallsterme. Dies ermdoglicht eine numerische Losung mit konstanten
Koeffizienten fiir diskrete Teilschritte. Fiir jeden Teilschritt wird eine Ubergangsma-
trix mit konstanten Reaktions-, Fluss- und feed-Koeffizienten generiert. Uber einen
Zeitabschnitt ¢, 1 <t < t, erhalten wir die Gleichung:

AN

—r = (Aon®u + AYN(D) + 5, (33)

Damit enthélt jedes Matrixelement a;; der Ubergangsmatrix eine Transmutations-
konstante mit den Informationen zur Generierung von Nuklid ¢ aus Nuklid j

. {ZU)\J + fijO'j(P Z7£j
CLij =

- —o0;0 ansonsten

(3.4)
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Diese Ubergangsmatrix muss fiir jeden Teilschritt mit den neuen Parametern aktua-
lisiert werden. Dabei werden die Zerfallskonstanten /;;\; und A; aus der ORIGEN
Zerfallsdatenbank entnommen. Die Reaktionskoeffizienten f;;o; und o; werden in
zwei Schritten generiert. Im ersten Schritt werden die Daten aus Reaktions-, Spalt-
und Reaktionsausbeutedatenbanken mit dem aktuellen Neutronenfluss verrechnet.
Diese Datenbanken werden ebenfalls mit ORIGEN mitgeliefert. Da Wirkungsquer-
schnitte und Ausbeuten jedoch von vielen Parametern abhédngen, kénnen die Daten
aus den Datenbanken nicht zutreffend fiir spezielle Berechnungen sein. Daher lassen
sich in Zusammenarbeit mit anderen SCALE-Modulen (z.B. TRITON) fallspezifi-
sche Wirkungsquerschnittsdatenbanken erstellen. Diese neuen Wirkungsquerschnitte
iiberschreiben die Werte aus den bereits vorhandenen Datenbanken und ermoglichen
eine bessere Berechnung fiir spezifische Situationen. ORIGEN 16st diese Gleichungen
nun mithilfe der Matrixexponential/Linearketten-Methode (MATREX).

N(t) = exp(At)N(0) (3.5)
= kz_j VZ) N(0) (3.6)

Dieser Losungsalgorithmus wird intern durch alternative iterative Methoden er-
génzt, sollte ein Problem aufgrund der Prézisionslimitierung von Computern auf-
treten. Diese Ausfiihrungen fithren hier allerdings zu weit und konnen im Betriebs-
handbuch von SCALE [9] nachgeschlagen werden.

3.2.2 LEISTUNGS- UND FLUSSBERECHNUNGEN

Fir die Modellierung ist es von groflem Interesse, den Verlauf der Abbrinde in
einem Zeitraum angeben zu kénnen. Daher ist der Neutronenfluss und die spezi-
fische Leistung in dem Brennelement entscheidend. Hier soll nun eine Formel zur
Berechnung dieser spezifischen Leistung bzw. der Neutronenfliisse eingefiihrt wer-
den. In dem vorherigen Kapitel wurde bereits erlautert, dass die Berechnungsmetho-
den von ORIGEN konstante Koeffizienten in den diskreten Teilschritten verwenden.
Ein konstanter Neutronenfluss bedeutet allerdings nicht, dass die Leistung ebenfalls
konstant in diesem Zeitschritt verlauft, da aufgrund der Wirkungsquerschnitte der
beteiligten Nuklide Kernreaktionen zufallig auftreten konnen. Daher ergibt sich die
Leistung zum Zeitpunkt ¢ als:

1

Die ky;-Terme enthalten dabei die nuklidabhéngige Energie, die bei einer Spaltung
freigesetzt wird. Fiir die tbrigen Kernreaktionen, bei denen ebenfalls Neutronen
eingefangen und Energien abgegeben werden, wird der gesammelte Term k,; ver-
wendet. Die jeweiligen Wirkungsquerschnitte fiir die Reaktionen o¢; und o; werden
der problemspezifischen Ubergangsmatrix entnommen und die Energien aus einer
ORIGEN-Datenbank ausgelesen. Analog liasst sich auch ein variabler Neutronen-
fluss tiber eine konstante Leistung definieren:

P
i (Kfiogi + Keioei) [Ni (1)]
Das heif3t, bei der Berechnung von Abbranden muss fiir die diskreten Zeitintervalle

entweder ein konstanter Neutronenfluss oder eine konstante thermische Leistung
angenommen werden (vgl. Abb. [f]).

d(t) = (3.8)
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Abbildung 6: Leistungs-/Neutronenfluss-Approzimation mit konstanten Koeffizienten in
diskreten Zeitintervallen [9].

Oft sind die spezifischen thermischen Leistungen von Brennelementen eher bekannt
als die spezifischen Neutronenfliisse, weswegen zumeist Gleichung verwendet
wird. Bei der Berechnungen des Abbrands von Brennstidben wird daher die ,de-
plete by power“-Methode, also mit konstanter Leistung, verwendet. Bei Kontrollsta-
ben hingegen, welche einen Neutronenabsorber enthalten, wird ein konstanter Fluss
verwendet. Dies liegt an den hohen Neutroneneinfangquerschnitten der Absorber,
welche aufgrund der rdumlichen Selbstabschirmung Schicht fiir Schicht abgebrannt
werden. Dies wird als ,,deplete by flux“ bezeichnet.

3.2.3 INTERPOLATION

Um eine moglichst genaue Berechnung von Abbranden und Isotopenkonzentratio-
nen zu ermoglichen, ist es notwendig, die Operationsparameter der Brennelemente
akkurat wiederzugeben. Das beinhaltet die Anreicherung des Brennstoffs, aber auch
die Hohe des maximalen Abbrands, die Geometrie der Brennelemente, die Dichte
der Moderatoren, der Brennmaterialien und Kiihlmittel, sowie starke Verdnderun-
gen der Betriebsparameter z.B. durch Dampfblasenbildung oder das Einbringen von
Brennstaben. Die individuelle Berechnung von den Auswirkungen auf das Neutro-
nenfeld und die Leistung ist allerdings sehr ressourcenintensiv. Berechnungen mit
Neutronentransportgleichungen konnen Tage bis Monate dauern, je nach Komplexi-
tat des hinterlegten Modells. Neutronentransportrechnungen werden nicht von ORI-
GEN selbst durchgefiihrt, sondern mithilfe von Abbranddatenbanken rekonstruiert
oder interpoliert. Fiir die Berechnungen selbst wird das Modul TRITON verwendet,
welches die Neutronentransportgleichungen fiir verschiedene Reaktorparameterkon-
figurationen 16st und die Neutronenflussparameter in reaktorspezifischen Wirkungs-
querschnittsdatenbanken speichert. Diese Datenbanken lassen sich dann durch das
Schnittstellenmodul ARP (Automatic Rapid Processing) fiir verschiedene Leistun-
gen, Abbrande, Anreicherungen und Moderatorendichten lésen. Dabei ist jedoch
von dem jeweiligen Modellierer einzuschatzen, ob eine Interpolation zwischen zwei
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Parametern sinnvoll ist oder ob die Auswirkungen auf das Gesamtsystem zu gravie-
rend sind und eine neue Berechnung der Transportgleichungen fiir die entsprechende
Konfiguration sinnvoller ist.

3.3 SCALE TRITON: NEUTRONENTRANSPORTRECHNUNG

Die in hergeleitete Gleichung ist bisher eine 0-dimensionale Beschreibung der
Transmutation von Nukliden. Um nun eine Ortsabhéngigkeit von dieser Gleichung
zu erreichen, miissen zwei Teilaspekte miteinander verbunden werden: Einerseits
missen die Informationen, welche Nuklide an welchem Ort in welcher Menge vorlie-
gen, hinterlegt werden, und zweitens muss die rdumliche Veranderung des Neutro-
nenflusses und die Interaktion des Neutronenfeldes mit diesen Nukliden berechnet
werden. Dieser zweite Faktor wird als Neutronentransport bezeichnet. Grundlage zur
Berechnung ist die lineare Boltzmann-Neutronentransportgleichung. In der Integro-
Differentialen-Form lésst sich diese mit Gleichgewichtsbedingungen folgendermaflen
schreiben:

A A

Q- Vo (7,0, B) + (7, E)(7.Q, E) = Q(F, 0, E) (3.9)
mit
« (7, E)= Winkelfluss bei Position 7 pro Volumeneinheit in Richtung € pro

Raumwinkel und bei Energie E pro Energieeinheit

o Y, (7, E)= Gesamter makroskopischer Wirkungsquerschnitt bei Position 7 und
Energie F/

e Q(F,Q, E)= Quelle bei Position 7 pro Volumeneinheit in Richtung { pro
Raumwinkel bei Energie £/ pro Energieeinheit

Der Gleichgewichtszustand ermdglicht eine zeitunabhéngige Darstellung. Diese Glei-
chung héngt dabei von dem (Neutronen-)Winkelfluss (7,2, E) ab. Dies ist eine
mathematische Definition ohne prézise physikalische Relevanz, jedoch steht sie in
einem Verhaltnis zur Populationsdichte n(7, 2, E) iiber die Definition [4):

(7, Q, EY2En(7,Q, E) (3.10)

Der Quellterm () beschreibt alle Interaktionen, die zu einer Verdnderung des Neu-
tronenwinkelflusses fithren. Dieser wird in drei Unterterme aufgeteilt:

S,(7, 0, E) :/ 4o /°° dE' o, (7, = O, E' — EY(F,Q, E) (3.11)
47 0

F(7,Q, E) = \(7.F) / T ABW(7, BN (7, B V(7 O, E) (3.12)
0

S, (F, E) (3.13)

S (7, Q, E) berticksichtigt dabei alle Streuinteraktionen sowie die Diffusion von Neu-
tronen und alle (n, zn)-Reaktionen. Die entsprechenden Interaktionswahrscheinlich-
keiten werden in dem makroskopischen, differentiellen Wirkungsquerschnitt

3,(7, QY — Q, E' — E) angegeben.

Der Term F'(7, Q, E) beinhaltet die Spaltreaktionen. Es wird von einer isotropischen
Spaltquelle ausgegangen, weswegen F (F,Q,E):ﬁF (7, E) [4]. Das Spaltspektrum
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X(7,F) und die Neutronenausbeute v(7, E) geben dabei die Anzahl sowie die Ener-
gien der entstehenden Neutronen an.

Se(7, E') ist eine externe Neutronenquelle.

Als Losung dieser Boltzmann-Gleichung erhélt man den Neutronenwinkelfluss, wel-
cher durch Integration in einen Neutronenfluss umgerechnet werden kann. Da die
Boltzmann-Transportgleichung jedoch nur selten analytisch berechnet werden kann,
wurden verschiedene Methoden entwickelt, um sie zu losen.

3.3.1 KENO: MONTE-CARLO-TRANSPORT

Monte-Carlo-Verfahren Der Transport von Neutronen durch Materie ist, auf
einem fundamentalen Level betrachtet, ein stochastischer Prozess. Sowohl die Wahr-
scheinlichkeit einer Interaktion mit der Materie als auch die Art der Interaktion un-
terliegt einer stochastischen Wahrscheinlichkeitsverteilung. Diese Wechselwirkungs-
wahrscheinlichkeiten werden in der Kernphysik tiber die verschiedenen Wirkungs-
querschnitte veranschaulicht. Das Monte-Carlo-Verfahren benutzt diesen stochasti-
schen Zusammenhang, um den Neutronenfluss als Durchschnitt der Neutronenvertei-
lungsfunktion darzustellen [24]. Zur Erstellung dieser Verteilungsfunktion wird eine
grofle Anzahl von zuféilligen und unabhéngigen Neutronenlebenszyklen untersucht.
Dabei endet ein Lebenzyklus, wenn das Teilchen entweder aus den Grenzen des
Modells austritt (Leckage) oder ,vernichtet* wird. Jedes Neutron entstammt dabei
einer Quelle und erhéalt bei seiner Geburt einen Satz von Anfangsparametern. Aus-
gehend von einer zeitunabhéngigen Transportgleichung setzen sich die Anfangspa-
rameter aus der Energie E, der Richtung Q) und dem raumlichen Ort 7 zusammen
und werden zufillig aus den zugrundeliegenden Verteilungen entnommen. Da bei
der ersten Neutronengeneration davon ausgegangen wird, dass es sich um Spaltneu-
tronen handelt, wird der Energieparameter aus dem Spaltspektrum y entnommen.
Die Spaltquelle wird als isotrop angenommen, weshalb der Richtungsparameter eine
Zufallszahl aus der entsprechend Verteilung ist. Der Geburtsort unterliegt ebenfalls
einer raumlichen Verteilung, welche spéater naher erlautert wird. Die Bewegung des
Neutrons kann daher nach seiner Geburt als geradlinig angenommen werden, bis es
mit einem Interaktionspartner kollidiert. Die Distanz bis zu einer Kollision hangt
dabei von den Wirkungsquerschnitten der umliegenden Teilchen ab, welche in dem
makroskopischen Wirkungsquerschnitt >; zusammengefasst werden. Dabei ist die
Kollisionswahrscheinlichkeit bei einer Weglange von s entlang des Flugweges gege-
ben als [24]:

T(s) = X4(s)exp (— /OS Et(s’)ds’> (3.14)

Hierbei wird zunéchst nur festgestellt, dass ein Kollisionsort vorliegt und wo dieser
sich befindet, nicht jedoch die Art der Interaktion. Uber die Materialkompositionen
gepaart mit den Wirkungsquerschnitten wird dann eine Verteilungsfunktion erstellt
und durch das Ziehen einer Zufallszahl der genaue Kollisionspartner festlegt. Die
entsprechende Kernreaktion wird dann durch das Ziehen einer weiteren Zufallszahl
aus der Wahrscheinlichkeitsverteilung der Kernreaktionen bestimmt. Daher ergibt
sich die Wahrscheinlichkeit fiir eine Kernreaktion vom Typ = mit einem Nuklid des
Isotops 7 als [24]:

. Nioiy
> Nioia
1,T

)
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Dabei ist N; die Anzahldichte von Nuklid ¢, o;, ist der mikroskopische Wirkungs-
querschnitt von Reaktion x von Nuklid ¢ bei der jeweiligen Neutronenenergie. Bei
diesen Kollisionen mit einem Teilchen verdndern sich die Parameter des Neutrons
und eine neue Quelle wird an dem Kollisionsort erschaffen. Die jeweilige Kernreak-
tion bestimmt dabei die Art der Quelle, welche sich grundsatzlich in zwei Gruppen
zusammenfassen lisst (vgl Abb. [7). Die Absorptionsreaktionen stellen dabei das
Ende des Lebenszyklus dar, wodurch das Neutron vernichtet und der Reaktions-
ort gespeichert wird. Die Streureaktionen hingegen verandern nur die Richtungs-
und Energieparameter des Neutrons. Daher werden diese hier neu berechnet und
an das Neutron tibergeben, welches sich danach dementsprechend erneut geradlinig
fortbewegt, bis es auf einen neuen Kollisionsort trifft. Wird das Teilchen schlussend-
lich absorbiert oder verlasst es die Modellgrenzen, so endet der Lebenszyklus und
ein neues Neutron mit neuen zufilligen und unabhéngigen Anfangsparametern wird
erschaffen, fiir das dieser Vorgang wiederholt wird.

oy (total)

\
| |

o, (scattering) g, (absorption)
Ty inel a(n.f) a(n, 2n) a(n,p) oy
elastic | (n,nf) (n, 3n) (n, o) radiative
scattering (n,ny) (n,2nf) (z.na) (n, 2a) capture
(nny) (n,3nf) (z,n3 a) (n, 30)
. (z,2n a) :
fission (z,3n @)
. reactions z.np) .
(nny) (z,n 20) ’
(n.n,) (2.2n 20) g
_ _ (z.nd neutron disappearance
inelastic (znt) reactions
scattering (z.n"He)
(z,nd 2a)
(z,nt2a)
(z, 4n)
(z, 2np)
(2, 3np)
—

neutron production reactions

Abbildung 7: Die verschiedenen Kernreaktionen und ihre Kategorisierung [9]. Die Kernre-
aktionsbezeichnungen entstammen dem ENDF-Format [25]. (n,xxx) sind hierbei alle Re-
aktionen verursacht durch ein Neutron und (z,xxx) bezeichnet alle Reaktionen verursacht
durch Neutronen, geladene Teilchen und Photonen. Mit dem Index i bei einer (n,n;)-
Reaktion wird der Anregungszustand des Stofipartners nach der Reaktion angegeben.

Da es sich hierbei um eine stochastische Untersuchung handelt, unterliegen die Er-
gebnisse einem statistischen Rauschen. Dieses léasst sich durch den zentralen Grenz-
wertsatz abschatzen:

VN

Dabei sei N die Anzahl der untersuchten Neutronenlebenszyklen und o die Standard-
abweichung. Dieses Verfahren birgt den Vorteil, dass der statistische Fehler, theo-
retisch, beliebig klein werden kann, wird jedoch durch die praktisch zur Verfiigung
stehende Rechenleistung begrenzt. Ein weiterer Vorteil ist, dass die untersuchten
Modelle keinen geometrischen Begrenzungen unterliegen, sondern beliebig komplex
gewahlt werden kénnen. Im Gegensatz zu den deterministischen Methoden miissen
hier keine Strome an geraden Berechnungszellwinden bekannt sein, um unbekannte
abschatzen zu kénnen. Das macht den Code wesentlich flexibler in der geometrischen

stat. Rauschen < (3.16)
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Anwendung, besonders in der Untersuchung von haufig auftretenden Ereignissen.
Werden allerdings Ereignisse untersucht, die eine geringe Eintrrittswahrscheinlich-
keit haben, muss die Anzahl an Wiederholungen drastisch erhoht werden, um statis-
tisch aussagekréaftige Ergebnisse zu erhalten [4]. Da dies allerdings nicht praktikabel
ist, werden alternativ verschiedene Methoden zur Reduktion der Varianz verwendet,
die sich je nach Monte-Carlo-Code unterscheiden kénnen. Zumeist werden die zu-
grundeliegenden Verteilungen derart angepasst, dass ihr Mittelwert erhalten bleibt,
ihre Varianz aber reduziert wird [24]. Dies héngt allerdings von der Art der Imple-
mentierung des Monte-Carlo-Verfahrens in den speziellen Codes ab. Fir SCALE soll
diese im néchsten Paragraphen erlautert werden.

Implementierung in KENO KENO ist ein Monte-Carlo-basierter Losungsalgo-
rithmus fiir die Boltzmann-Transportgleichung. Er verwendet dabei die Generatio-
nenmethode, um die Kritikalitdt eines Reaktorsystems zu bestimmen. Dafiir werden
die Lebenszyklen von n Neutronen im Verlauf einer Generation betrachtet. Sobald
alle Lebenszyklen beendet sind, werden die Kollisionsorte, an denen ein Spaltereignis
stattgefunden hat als Quellen fiir die nachste Generation verwendet, von wo aus die
neuen Lebenszyklen beginnen und betrachtet werden. Der Multiplikationsfaktor k
ergibt sich dann aus dem Verhéltnis der Neutronenanzahl n in Generation j durch
die Neutronenanzahl in der vorangegangenen Generation [3]:
nj

k= (3.17)

nj—1

Hierbei ist allerdings zu beachten, dass die Boltzmann-Transportgleichung in
fiir den Gleichgewichtszustand verwendet wurde. Daher miissen hier die Neutronen-
anzahlen mit dem k-Faktor normalisiert werden. Unter der Annahme, dass keine
Neutronen durch externe Quellen zugefithrt werden, ergibt sich daher [9]:

QF. 0, E) = / / AE A7, B, (7, Q- O, B — E) + ;F(F, O, E)  (3.18)
Hierbei handelt es sich um ein Eigenwertproblem, welches die Neutronenpopulation
iiber den k-Faktor angibt. Hierbei werden Spaltreaktionen als einzige Reaktionen
gewertet, welche Neutronen fiir die néchste Generation erzeugen. Allerdings nur fiir
die Transportberechnungen, fiir die Reaktionsgleichung in werden die tbrigen
Absorptionsreaktionen sehr wohl berticksichtigt. Die Quellenverteilung der folgenden
Generationen wird dabei an die zuvor bestimmte Verteilung der Kollisionsorte mit
Spaltreaktion angepasst, wodurch der Multiplikationsfaktor durch Erhéhung der
Generationenanzahl an die reale Neutronenquellverteilung konvergiert [3]. Fur die
initiale Neutronenverteilung kénnen entweder Zufallswerte, FErgebnisse aus zuvor
durchgefithrten Monte-Carlo-Simulationen, oder Ergebnisse aus deterministischen
Berechnungen verwendet werden. Je nach Wahl kann es sinnvoll sein, die Ausgabe
der ersten Generationen zu tiberspringen, bis sich die Werte eingependelt haben.

Neutronengewichtung Um die benotigten Rechenressourcen zu verringern und
dennoch statistisch relevante Ergebnisse zu erhalten, werden die Verteilungen, aus
denen die Zufallsvariablen gezogen werden, angepasst. Dabei wird nicht der Mit-
telwert sondern die Varianz reduziert [9, 24]. Dies wird systemische Abweichung
(engl.: biasing) genannt. KENO fiihrt hierfiir Neutronengewichtungen ein. In Abbil-
dung [7] werden neben der Spaltung noch weitere Absorptionsreaktionen, wie z.B. die

22



David Ohm 3.3 SCALE TRITON: Neutronentransportrechnung

(n, zn)-Reaktionen, aufgelistet, welche ebenfalls neue Neutronen erschaffen konnen.
Um diese Interaktionen dennoch zu betrachten, werden insgesamt drei verschiede-
ne Kollisionsgewichtungen eingefithrt. Es wird dabei zwischen Streuung, Absorption
und Spaltung unterschieden. Nach jedem Kollisionsevent werden die Neutronenge-
wichtungen neu berechnet |9]:

W = :;Eg;wb (3.19)
Wy = Zé((g; W (3.20)
Wi = @’(Z)(aé)(E)% (3.21)

mit

o'(F)= mikroskopischer Streuwirkungsquerschnitt fiir Nuklid ¢ bei Energie
E

Oa

(E)= mikroskopischer Absorptionswirkungsquerschnitt fiir Nuklid ¢ bei
Energie E

a}(E)ﬁ mikroskopischer Spaltwirkungsquerschnitt fiir Nuklid ¢ bei Energie
E

ot(E)= mikroskopischer Gesamtwirkungsquerschnitt fiir Nuklid ¢ bei Energie

E

7'(E)% durchschnittliche Neutronenausbeute pro Spaltung von Nuklid ¢ bei
Energie E

wp= Gewichtung vor der Kollision

Das Gewicht eines jeden Neutrons sinkt also mit jeder Kollision. Nach diesem Ereig-
nis wird durch Ziehen einer Zufallszahl eine ,,Russisch Roulette“-Abfrage getétigt.
Diese eliminiert alle Neutronen mit einem Gewicht unterhalb der durch die Zufalls-
zahl bestimmten Grenze und setzt die Gewichtung fiir alle Uberlebenden zuriick. Fiir
eine (n,zn)-Reaktion wird die Entstehung von neuen Neutronen durch eine multi-
plikative Erhohung der Neutronengewichtung (w = x - wy) beriicksichtigt. In einem
realen Reaktor liegen ungefihr 10 Neutronen vor, welche in einer Monte-Carlo-
Simulation nicht praktikabel sind. Um dennoch eine reale Spaltquellenverteilung
approximieren zu konnen, erhalt die Spaltreaktion hier ebenfalls einen Gewichtungs-
faktor. Dabei wird eine minimale Anzahl an Punkten definiert, an denen ein Neutron
eine Spaltung erzeugen muss, um geniigend Spaltungen entsprechend dem k-Faktor
zu erhalten. Diese Anzahl ist fiir das 99 %-Konfidenzintervall gegeben durch[9]:

3.0k

Puin =
P =

(3.22)
mit
k= durchschnittlicher k-Faktor in der aktuellen Generation
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n= Neutronenanzahl pro Generation

Ist das Spaltgewicht w; in einem Kollisionsort grofier als 0, also handelt es sich um
ein spaltbares Material, dann wird dies durch eine Zufallszahl R geteilt, um das
Pseudo-Spaltgewicht zu berechnen:

wpp = =L (3.23)

Ist dieses Pseudo-Spaltgewicht grofler als S P, dann wird dieser Kollisionsort als
Spaltquelle gespeichert. Das Neutron erhélt, analog zur Streuung, eine neue Energie,
eine neue Richtung und das Spaltgewicht sinkt um den Wert S P,,;,. Dieser Vorgang
wird wiederholt, bis das Spaltgewicht kleiner als 0 ist.

3.3.2 NEWT: DISKRETER TRANSPORT

Alternativ zu den Monte-Carlo-Verfahren kann der Neutronenfluss auch ohne sto-
chastische Methoden berechnet werden. Diese deterministische Verfahren bedienen
sich wiederum verschiedener numerischer Verfahren, um die Transportgleichung zu
l6sen. Dabei ist eine geeignete Approximierung der Problemgeometrie entscheidend.
Zur Losung wurden verschiedene Methoden entwickelt, hier soll aber die , Diskrete
Ordinaten-Methode* néher beleuchtet werden. Diese unterteilt den Raumwinkel
in diskrete Teilrichtungen €2,, durch geeignete Darstellung mit der Kosinusfunktion.
Diese Darstellungen werden so gewéhlt, dass die zu integrierenden Polynome mit
maximaler Genauigkeit gelost werden konnen. Ziel der hier folgenden Herleitung ist
es, die grundlegenden Zusammenhénge der physikalischen Groéfien und der mathema-
tischen Diskretisierungen herzustellen und so ein Verstandnis fiir die Moglichkeiten
und Grenzen dieser Methode zu schaffen. Da hier die physikalischen Zusammenhéan-
ge mit den durch den Code vorgegebenen Limitierungen im Vordergrund stehen,
wird auf eine detaillierte Herleitung aller mathematischen Formeln verzichtet. Diese
konnen allerdings in den angegebenen Quellen nachvollzogen werden.

Die lineare Boltzmann-Transportgleichung erster Ordnung kann fiir zweidimensio-
nale kartesische Koordinaten ausgedriickt werden als [24]:

0YP(Qy,) ()
Hin ox " oy

+ Etw(Qn) = Q(Qn) (3-24)

Die beiden Raumvariablen g und 7 sind Raumquadraturen, die fiir die jeweilige
geometriebabhéngige Diskretisierung Sy bestimmt werden miissen. Sie werden iiber
den Kosinus definiert als:

p = cos 6 (3.25)

n=1/1—pu?cosw (3.26)

Dabei wird durch die Anzahl der Diskretisierungsschritte Sy die Anzahl an Raum-
variablen vorgegeben indem p; gewahlt wird, die im Folgenden unter der Bedingung
fn, = Ny [24] Gber die rekursive Vorschrift

1 — 3y

5 (3.27)

py = i +2(n — 1)
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bestimmt werden. Die Quellterme ) kénnen auflerdem durch Kugelflichenfunktio-
nen dargestellt werden:

L 1

= 3 (2= 6m0) Vie () S} + S(2) (3.28)

=0 m=0
mit ¢;" als Flussmoment in der Diskreten Ordinaten Naherung:

N+2)

Z Q) () (3.29)

.-b\'—‘

Mithilfe dieser Diskretisierung lassen sich nun Gitterzellen erstellen, fiir die kon-
stante Parameter angenommen werden. Insbesondere sind dies hier die Wirkungs-

querschnitte. Die Rénder dieser Zellen werden tiber z; 1+ < 2 < z;,1 und y; 1 <
Y < Yyl definiert, mit Mittelpunkt in (x;,y;). Fir diese Gitterzellen lassen sich
mithilfe des Volumens Az;Ay; aus den beiden Randern Ax; = z; 41— ;1 und

Ay; =y, 1=y die volumengemittelten Winkelfliisse und Quellen berechnen:

. 1
Ui = a4 [ dvintey) (3.30)
Q) = Andy, derr/jdy@n(fv,y) (3.31)
(3.32)

Da in den Zellrandern keine Quellen liegen konnen, werden dort nur die oberflichen-
gemittelten Fliisse bestimmt.

i 1
s . ij /J dyn(;, s ;) (3.33)
Piite = A idyz/}n(:vi7j+%) (3.34)

Dies sind die Fluss- und Quellterme aus der Gleichung [3.24] Integrieren tiber diese
liefert die Neutronenbilanzrelation:

Un i+, i—1j ij+3 ij— i
n 2 - n 2 n n 2 E J 1‘7 == ’Lj .
v (w7 i) o+ 2 o (w )+ sl = Qi (3.35)

Uber die ,,diamond difference method“ kénnen dabei die volumengemittelten Fliisse
mit den oberflichengemittelten in ein Verhaltnis gesetzt werden [24].

gt = o (i3 g8 = 0 (7 gl (3.30)

Diese Fliisse werden nun durch ein Sweepverfahren ermittelt. Es ist allerdings sinn-
voll, zwischen einfallenden ("7 1%7~) und ausgehenden Fliissen (¢577, 4% +) zu
unterscheiden [4].

o ff%’jfiir >0 "y ff%’jfiir >0
S S gira = Y (3:37)
U 27 far p < 0 U 2far p < 0
TN IR
1/}2"‘7'7 _ wnj 2fur 77 > 0 wi7j+ _ wn] 2fur 77 > 0 (3 38)
n i+ o n =5 '
Y furn <0 Yo 2tirn <0
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Mit dieser Unterscheidung folgt fir die Sweepmethode [24]:

-1
g 2, 2, Uty il
z/}g:<2;‘3+“+”> <“¢n2]+

200 ig—3% ij
Az, Ay, Az Ayi¢n +Qn> (3'39)

Uber diese Terme lassen sich die ausgehenden Fliisse mithilfe der Relation [3.36]
bestimmen:

Yl =2 — 7 (3.40)
YTt =247 — T (3.41)

Die numerische Néherung des Flusses 9% fiir den Winkel €, ldsst sich also durch
bekannte Quellen Q% und die einfallenden Fliisse 1% 7 und %/~ berechnen. Aus
diesen lassen sich die ausgehenden Fliisse ¢/ und 9% berechnen, welche wieder-
um die einfallenden Fliisse der benachbarten Zellen sind. Welche Zellen das sind,
wird durch die Bewegungsrichtung der ausgehenden Fliisse bestimmt.

Pp i Dp D is j

ﬂyf

Abbildung 8: Ein- und ausfallende Flisse fir eine Gitterzelle in diskreten Ordinaten [4]

In dieser Methode miissen allerdings die Rander der Gitterzellen senkrecht aufein-
anderstehen. Fiir allgemeinere Geometrien wurden daher Weiterentwicklungen von
dieser klassischen Diskreten Ordinaten-Methode durchgefiihrt, welche im Folgen-
den erlautert werden. Sie bauen allerdings auf der hier vorgestellten Methode auf,
weshalb diese hier im Detail erklart wurde.

MOC: Step Characteristics Die MOC unterteilt ebenfalls die Raumrichtungen
in diskrete charakteristische Richtungen in einer Berechnungszelle. Entlang dieser
Richtung wird eine Achse s definiert. Das ermoglicht die Umschreibung des Stro-
mungsterms der Boltzmann-Transportgleichung zu [9)

A A d¢(S,E>
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Mit diesem Stromungsterm ldsst sich die Boltzmann-Transportgleichung in der
charakteristischen Form schreiben [9]:
dy (s, E)

02 4 54, E)(s,F) = Qs.F) (3.43)

Unter Vernachlassigung der Energieabhédngigkeit lésst sich der Winkelfluss in Rich-
tung s durch Integrieren schreiben als:

U(s) = hoe 7 4 e /0 Qe¥ ds' (3.44)

s sei hierbei die Distanz entlang der Achse s und vy der bekannte Winkelfluss bei s =
0. Die ,,Step Characteristics“Methode von Lathrop beruft sich dabei auf die MOC.
In dieser Methode werden der makroskopischen Gesamtwirkungsquerschnitt o; und
die Quellterme (@) als konstant angenommen, wodurch sich das Integral vereinfacht
Zu:

_ —>ts Q —>¢s

W(s) = e + p (1 e ) (3.45)
Zusammen mit den zuvor hergeleiteten Relationen lassen sich daraus unbekannte
Fliisse aus Lineargewichtungen der durchschnittlichen Beitrage aus den bekannten
Flissen an bekannten Réndern berechnen (vgl [3.36] [3.39, [3.40). Diese Methode
setzt also nur die Bekanntheit der Zusammenhange der Rénder entlang der charak-
teristischen Richtung voraus, nicht aber eine rechteckige Zelle. Daher wurde diese
Methode zu der ,,Extended Step Characteristics weiterentwickelt, welche in NEWT
verwendet wird.

NEWT NEWT (New ESC-based Weighting Transport code) ist ein Modul zur
Losung der zweidimensionalen Transportberechnungen. Es ist eine Weiterentwick-
lung des CENTAUR-Codes und ermoglicht eine Diskretisierung von Ebenen in einer
willkiirlichen Gitteranordnung von Polygonen. Es beruft sich daher auf zwei grund-
satzliche Annahmen [9]:

1. Die Eigenschaften innerhalb eine Zelle sind konstant (z.B. o, und Q)

2. Die Zellgrenzen bestehen aus geraden Linien

Mit dieser Methode lassen sich daher, theoretisch, willkiirliche Polygone berechnen,
da keine Vorgaben fiir die Form oder Seitenanzahl existieren. Jede Seite des Polyons
erfilllt dabei, entlang einer charakteristischen Richtung Qk, eine von drei Kategorien
(vgl. Abb. )

i. Neutronenfliisse kénnen durch diese Seite in die Zelle eintreten (F, E)
ii. Neutronenfliisse kénnen durch diese Seite aus der Zelle austreten (B, C)

iii. Neutronenfliisse kénnen parallel zu dieser Seite verlaufen (A, D)

Diese Eigenschaften werden mit einem Normalenvektor 7n; fiir die Seite ¢ ausgedriickt
als:

Kategorie 1y, - f; < 0 (3.46)
Kategorie 2 ), - ; > 0 (3.47)
Kategorie 3 Q- h; =0 (3.48)
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/
/B

F £/
/

Abbildung 9: Eintretende, austretende und parallele Flisse bei einem Polygon in NEWT
19/

Analog zu konnen so die austretenden Fliisse durch die einfallenden Fliisse be-
stimmt werden. Diese werden dabei durch die Randbedingungen oder angrenzende
Zellen vorgegeben. Der untersuchte Modellbereich wird daher in eine globale Zelle,
welche die Randbedingungen vorgibt, sowie endlich viele kleinere Zellen innerhalb
dieser globalen Zelle, aufgeteilt. Uber die hier dargestellten Zusammenhinge teilen
sich daher Zellen an den angrenzenden Seiten die Werte fiir den Winkelfluss. Die
Sweepmethode wird daher so gewahlt, dass die Losung fiir eine Zelle genug Rand-
bedingungen fiir die angrenzenden Zellen liefert, damit diese gelost werden konnen.
Sobald die Winkelfliisse fiir alle Seiten bestimmt sind, kann tiber die Neutronenbi-
lanz der durchschnittliche Winkelfluss in der Zelle bestimmt werden. Fiir die
Interaktionen innerhalb der Zelle benttigt man allerdings die skalare Grofie des Neu-
tronenflusses |9]. Hierfiir ist es sinnvoll, die charakteristischen Gréfen entsprechend
einer geeigneten Quadratur zu wéhlen (vgl . In diesen Quadraturen konnen
Richtungsgewichtungen bestimmt werden, welche mit den Winkelfliissen verrechnet
werden konnen. Durch Aufsummieren erhdlt man dann die Losung fiir den ska-
laren Neutronenfluss innerhalb der Zelle. Da die Eigenschaften innerhalb der Zelle
als konstant angenommen werden, muss eine geeignet feine Unterteilung der Modell-
geometrie gewahlt werden, um reale Umstande bestmoglich widerspiegeln zu konnen
und dabei die benotigte Rechenzeit so gering wie moglich zu halten.

Dieses Verfahren liefert einen Ansatz zur Diskretisierung der Variable Q. Zusétzlich
wird in NEWT auch eine Multigruppennaherung verwendet, welche die Transport-
gleichung von der Energievariable entkoppelt. Diese soll im néchsten Abschnitt nédher
beleuchtet werden.

3.3.3 NEUTRONENENERGIE UND WIRKUNGSQUERSCHNITTSBIBLIOTHE-
KEN

In den hier verwendeten Codes gibt es zwei fundamentale Betrachtungen der Neutro-
nenenergien. Die grundsatzliche Boltzmann-Transportgleichung ermoglicht die Be-
schreibung von Neutronen in einem kontinuierlichen Energiespektrum. Da allerdings
die meisten Grofen darin ebenfalls von der Energie abhéngen, erfordert dies einen
erheblichen Rechenaufwand und die Kenntnis von der kontinuierlichen Verteilung
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von diesen Parametern, wie zum Beispiel der Wirkungsquerschnitte. Hingegen die
Multigruppennéherung (engl.: multigroup approximation) diskretisiert dieses konti-
nuierliche Spektrum in Energieuntergruppen:

Enwn=E¢<Eg1<--<E,<E; 1<+ <Ey<E =FEnpx (3.49)

Fiir diese Gruppen wird angenommen, dass die Neutronen mit einer einheitlichen
Geschwindigkeit vorliegen, wodurch iiber die energieabhéngigen Eigenschaften ge-
mittelt werden kann. Da in vielen Methoden zum Losen der Transportgleichungen
numerische Verfahren verwendet werden, kann dies den Berechnungsvorgang erheb-
lich vereinfachen. Es ermoglicht eine Summierung tiber die Energiegruppen, anstatt
tiber das gesamte Energiespektrum zu integrieren. Mit den in hergeleiteten
diskreten Raumwinkeln €2,, folgt fiir die Boltzmann-Transportgleichung in der Ener-
giegruppe £, [24]:

Q- Vb (r, Q) + X, (r, ) = Q9(r, Q) (3.50)

Diese Gleichung lasst sich mit den zuvor hergeleiteten Verfahren fiir alle Energie-
gruppen einzeln errechnen. Dabei missen Ey;, und Ep.. so gewahlt werden, dass
die Neutronen mit Energien, die nicht in diesem Intervall liegen, vernachléssigbar
sind [4]. Die Anzahl an Untergruppen ist dabei nicht festgesetzt und von der je-
weiligen Datenbank abhéngig. Sie miissen jedoch passend gewéhlt werden, um die
relevanten Resonanzen von den im Modell vorliegenden Isotopen abzubilden. Meist
werden die Gruppen anhand des Energiedekrements definiert, da schnelle Neutro-
nen pro Stofivorgang mehr Energie abgeben als niederenergetische Neutronen (vgl.
Energiedekrement . Die Energieintervalle werden daher bei zunehmender Ther-
malisierung feiner. Zudem ist damit eine Abhéngigkeit von dem Moderator gegeben,
da Neutronen bei Stolvorgédngen mit schwereren Nukliden weniger Energie abgeben.
Dies erfordert eine zuséitzliche Bewertung der passenden Energiegruppenunterteilung
in Abhéngigkeit von den gegebenen Problemparametern. Um dies zu umgehen, wird
in dieser Arbeit hauptsichlich die ENDF /B-VII.1 mit 252 Energieuntergruppen ver-
wendet, welche das feinste Gitter darstellt.

3.4 TRITON-DEPLETION

Die Abbrandsequenzen von TRITON (engl.: TRITON depletion sequences) ermogli-
chen es nun, die Abbrandberechnung von ORIGEN mit den Transportberechnungen
von TRITON zu koppeln. TRITON liefert dabei die raum- und energieaufgelts-
ten Neutronenflussverteilungen, die energie- und temperaturabhangigen Wirkungs-
querschnitte, Materialkonzentration, sowie die Materialvolumina. ORIGEN hinge-
gen sorgt flir die Normalisierung des Flusses sowie fiir die zeitabhédngigen Trans-
mutationen der definierten Materialien. Die Abfolgen der entsprechenden Berech-
nungsprozesse werden automatisiert von den Abbrandsequenzen fiir die vom Nut-
zer definierten Zeitintervalle vorgenommen [9]. Die Zeitintervalle unterteilen sich
in Brennzeitraume und Abklingzeitraume. Ein Brennzeitraum ist dabei durch eine
konstante Leistung charakterisiert (vgl. Abb. @ und kann von einem weiteren Brenn-
zeitraum mit einer anderen Leistung oder von einem Abklingzeitraum gefolgt wer-
den. Wahrend einer Brennperiode verandert sich die Isotopenzusammensetzung des
Brennmaterials durch Transmutation, wodurch sich die Wirkungsquerschnitte, Neu-
tronenflussverteilungen, Leistungsverteilungen und Transmutationsraten verédndern.
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Daher konnen diese Zeitraume noch unterteilt werden, damit TRITON die Parame-
ter korrigieren und aktualisieren kann. TRITON verwendet dafiir eine ,Vorhersage-
Korrektur-Methode“ (engl.: predictor-corrector approach). In dieser Methode wer-
den die Wirkungsquerschnitts- und Transportberechnungen anhand von vorherge-
sagten Nuklidkonzentrationen zur Mitte des Abbrandzwischenschritts getatigt. Die
Abbrandberechnungen werden dann mit diesen Werten fiir den gesamten Zwischen-
schritt bis zur Mitte des nachsten Zwischenschritts durchgefiithrt. Dabei ist unerheb-
lich, ob ein Abklingzeitraum durchschritten wird. An dieser Stelle werden dann die
neuen Wirkungsquerschnitts- und Transportberechnungen durchgefiihrt. Dies wird
iterativ fortgesetzt, bis alle Brennzeitraume berechnet wurden. Die erste Iteration
wird dabei anhand der initialen Nuklidzusammensetzung durchgefithrt, fir die die
entsprechenden initialen Wirkungsquerschnitte und Transportparameter berechnet
werden (Tp).

Depletion Interval 1 Depletion Interval 2

|
Step 1 ¢ Sub-Interval 1

Sub-Interval 2 Sub-nterval 3

T |eAI=1U] ARIBQ
Z [eAI3]U] ABD3Q

Step 3
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Step 6
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Figure 3.1.1. Predictor/corrector depletion algorithm used by TRITON.

Abbildung 10: TRITONs predictor-corrector approach, T;: Transportrechnungen, D;: Ab-
brandrechnung, Quelle: Scale 6.2 Manual

3.4.1 MCDANCOFF: DANCOFF-FAKTOREN

Zur Berechnung der resonanten Selbstabschirmung wird generell ein einzelner Brenn-
stab, umgeben von einem unendlichen Moderator, angenommen. Dabei wird die
Prasenz von anderen Brennstiben in dem Brennelementgitter durch den Dancoff-
Korrekturfaktor beriicksichtigt. Die Genauigkeit dieses Korrekturfaktors hangt dabei
von der Komplexitit und Irregularitét der hinterlegten Geometrie ab [26]. SCALE
berechnet diese Dancoff-Faktoren inharent durch die Geometrieangaben im Celldata-
Block durch den ausgewéhlten Wirkungsquerschnittsverarbeitungsalgorithmus (vgl.
. Diese Berechnungen kénnen aber durch inhomogene Gittereffekte ungenau
werden. Daher wird die explizite Berechnung der Dancoff-Faktoren bei heterogenen
Reaktordesigns, wie dem Siedewasserreaktor, empfohlen [27]. MCDancoff bedient
sich dabei der Monte-Carlo-Methode , um die Korrekturfaktoren fiir beliebige
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3D-Geometrien fiir kontinuierliche Energiespektren zu bestimmen. Diese errechneten
Dancoffaktoren lassen sich dann in dem Celldata-Block manuell eingeben.

3.5 TRITON INPUTDATEIEN

Die Charakteristiken des Reaktormodells werden fiir SCALE-Simulationen in Input-
dateien an die Programmmodule iibergeben. Die Module in SCALE werden keyword-
basiert angesprochen, d.h. Informationen werden iiber bestimmte Schliisselworter in
Informationsblocken tibergeben. Dabei ist die grundsétzliche Struktur fiir alle An-
wendungen sehr ahnlich und es miissen nur bestimmte Parameter angepasst werden.
Dies ermoglicht die Erstellung von Modellblaupausen, in denen die charakteristi-
schen Modellparameter wie Geometrie und grundsétzliche Materialkompositionen
konstant bleiben und nur durch fallspezifische Parameter, wie Anreicherung oder
Brennleistung/-dauer, ergénzt werden missen.

3.5.1 COMPOSITION-BLOCK

Im Composition-Block werden die einzelnen Materialien, welche in dem Modell ver-
wendet werden, spezifiziert. Das SCALE-Modul XSProc erméglicht dabei die Erstel-
lung von Materialien aus Mixturen, Elementen, Isotopen, Legierungen und Spaltlo-
sungen. Fiir diese Materialkompositionen werden initiale Parameter festgesetzt, wie
die Temperatur, die Dichte und die Isotopenzusammensetzung, anhand derer die
problemspezifischen Wirkungsquerschnitte bestimmt werden. Diese miissen dann
durch die Berechnung der Selbstabschirmungsparameter angepasst werden. Jedes
Material erhalt dabei eine Identifikationsnummer, die in den folgenden Blocken ab-
gerufen werden kann, um die entsprechenden Berechnungen vorzunehmen.

3.5.2 CELLDATA-BLOCK

Der Celldata-Block berechnet die initialen Selbstabschirmungsparameter fiir die spe-
zifizierten Materialien. Zu diesem Zweck werden Zellen (dhnlich zu den Zellen in
NEWT und KENO) definiert, welche die umgebenden Eigenschaften des untersuch-
ten Objektes, meistens Brennstabe, am besten widerspiegeln. Man kann dabei aus
vier verschiedenen Zelltypen wahlen, in dieser Arbeit werden aber lediglich zwei
verwendet. Fir regulidre Brennstdabe wird zumeist eine Gitterzelle (engl.: latticecell)
verwendet. Bei diesen Gitterzellen wird davon ausgegangen, dass der untersuch-
te Brennstab unendlich lang ist und in einem unendlichen Gitter aus identischen
Brennstédben vorliegt. Diese Annahmen sind besonders fiir DWR hinreichend ge-
nau. Bei der geometrischen Bestimmung des Gitters wird dabei allerdings zwischen
einer quadratischen (engl.: square pitch) und einer schridgen Ausrichtung (engl.:
triangular pitch) der Brennstédbe unterschieden, da dies die Zellengeometrie verén-
dert. Eine quadratische Ausrichtung benutzt dabei eine quadratische Zelle und eine
schrage Ausrichtung ein hexagonales Prisma (vgl. . Innerhalb dieser Zelle werden
nun die geometrischen Dimensionen definiert und mit den entsprechend Materialien
aus dem Composition-Block versehen. Es sind dabei nicht beliebig viele Regionen
definierbar, sondern nur die, welche fiir den Gittertyp vorgesehen sind. Fiir die Git-
terypen in Abbildung [11] sind diese Regionen Brennmaterial, Liicke, Ummantelung,
sowie Moderator. Als Zweites wird in dieser Arbeit der ,Multiregion“-Zelltyp ver-
wendet. Dieser wird eingesetzt, wenn die Geometrie des Brennmaterials eine grofie
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Abbildung 11: Quadratische und hexagonale Gitterzellen [@/

Auswirkung auf die raumliche Selbstabschirmung hat, diese aber nicht mit der her-
kémmlichen Gitterzelle definiert werden kann. Dies ist der Fall bei Brennmaterialien
mit Neutronenabsorbern, welche Schicht fiir Schicht abgebrannt werden (vgl. .
Da fiir eine Simulation fiinf bis zehn konzentrische Zylinder mit gleichem Volumen an
Brennmaterial empfohlen werden , lassen sich diese nicht durch die festgeschrie-
bene Anzahl an Regionen aus der Gitterzelle definieren. Eine ,Multiregion“-Zelle
kann eine beliebige Anzahl an konzentrischen Zylindern verarbeiten. Jedoch eignet
sich dieser Zelltyp nicht fiir den reguldren Brennstoff, da die Gittereffekte in die-
ser Anordnung nicht genau genug approximiert werden ﬂgﬂ Fiir diese Zellen werden
nun die initialen Selbstabschirmungparameter und Wirkungsquerschnitte mit dem
ausgewéhlten Algorithmus bestimmt (CENTRM oder BONAMI).

3.5.3 DEPLETION-BLOCK

Im Depletion-Block werden die Materialien definiert, fiir die der Abbrand berechnet
werden soll. Dabei wird spezifiziert, auf welche Art und Weise diese Berechnung
vorgenommen werden soll. Fiir die reguldren Brennmaterialien wird der Abbrand
mit der ,,deplete by power“-Methode berechnet und fiir Materialien mit Neutronen-
absorbern mit der ,deplete by flux“-Methode (vgl. .

Des Weiteren wird hier spezifiziert, ob die im Burndata-Block angegebene Leis-
tung als Durchschnitt fiir alle im Modell verwendeten Brennstédbe verwendet wird,
oder ob diese fiir einen spezifischen Brennstab bzw. eine spezifische Brennstabre-
gion berechnet wurden. In radiochemischen Analysen ist zumeist der Abbrand von
spezifischen Brennstdben bekannt und anhand dessen sollen entsprechende Nuk-
lidkonzentrationen modelliert werden. Der Brennstab sollte allerdings nicht isoliert
modelliert werden, sondern das gesamte Brennelement, um die im Kapitel [2| vorge-
stellten Einflussfaktoren zu berticksichtigen. Die brennstabspezifische Leistung wird
dann als Normierung ausgewéhlt, wodurch die Neutronenfliisse in dem Brennele-
ment derart angepasst werden, dass in dem ausgewahlten Brennstab die Leistung
iiber die Bestrahlungsdauer erhalten bleibt.
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3.5.4 BURNDATA-BLOCK

In diesem Block wird der operative Verlauf des Brennelementes bzw. Brennstabes
in diskreten Zeitintervallen festgehalten. Die Bestrahlungs- und Abklingdauer wird
hier in Tagen, die spezifische Leistung dieser Periode in MW /tU definiert. Entweder
wird diese spezifische Leistung als durchschnittlicher Wert fiir das gesamte Brennele-
ment genommen oder kann als spezifischer Wert fiir ein bzw. mehrere Materialien
verwendet werden. Auflerdem wird hier definiert, wie oft fiir den entsprechenden
Brennzyklus Zwischenschritte eingefiigt werden, um die Wirkungsquerschnitte zu
aktualisieren und den Neutronenfluss durch den Neutronentransport neu berechnen
zu lassen. Die Ubergangsmatrizen und der Neutronenfluss werden dabei in der Mitte
eines Zwischenschrittes aktualisiert.

3.5.5 GEOMETRY-BLOCK

Hier wird die grundséatzliche Geometrie fiir die Transportcodes NEWT und KENO
definiert. Obwohl in dem Celldata-Block bereits geometrische Parameter eingege-
ben wurden, werden sie dort nur zur Berechnung der Selbstabschirmung verwen-
det und haben daher keine Bedeutung fiir NEWT und KENO. Die verwendeten
Parameter konnen sich daher auch von den in diesem Block erstellten Zellen unter-
scheiden. Aufgrund der verschiedenen Losungsstrategien zur Losung der Boltzmann-
Transportgleichung unterscheiden sich die Freiheitsgrade dieser Transportcodes
bei der Erstellung der benotigten Geometrien. Beide verwenden aber die Nomenkla-
tur des SCALE Generalized Geometry Packages (SGGP), wodurch die Modelle recht
einfach ineinander tberfithrbar sind. KENO ist ein 3D-Transportcode und kann da-
her auch Figuren aus vielen geometrischen Korpern generieren, wohingegen NEW'T
ein 2D-Transportcode ist, welcher aufgrund seiner Aufteilung in einzelne Zellen nur
die folgende Teilmenge dieser Korper zulasst:

e Quader

o Zylinder

e hexagonales Prisma

o gedrehtes hexagonales Prisma
o Keil

Aufgrund der gleichen Nomenklatur werden hier Namen fiir Korper verwendet, auch
wenn NEWT nur die 2D-Version dieser Figur verwenden kann. Aus diesen gene-
ralisierten Formen werden nun die Brennelemente zusammengefiigt. Dabei werden
raumliche Regionen abgegrenzt, die mit den Materialien aus dem Composition-Block
bestiickt werden. Oft ist es sinnvoll, die Parameter hier an die bereits benutzten Pa-
rameter aus dem Celldata-Block anzupassen und so ebenfalls eine Gitteranordnung
aus einzelnen Brennstabzellen zu erschaffen. Die Gitter konnen dabei sowohl qua-
dratisch als auch hexagonal sein.

Dabei ist fiir NEWT zu beachten, dass sich die Figuren nicht tiberlappen diirfen
und die Grenzen zwischen zwei Zellen aufgrund des ESC-Ansatzes (vgl im-
mer aus geraden Linien bestehen miissen. Daher ist es hier nicht moglich, ein Gitter
aus angrenzenden runden Zellen zu erschaffen. Es ist aber moglich, Zellen in einer
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sie umgebenden grofleren Zelle zu platzieren, solange sie nicht iiber deren Gren-
ze hinausragen. Daher konnen runde Zellen in rechteckige oder hexagonale Zellen
eingebettet und mit einem eigenen Unterteilungsraster versehen werden.

3.6 HILFSPROGRAMME
3.6.1 PYTHON

Aufgrund der hohen Datenmengen wurden einige Programme in Python geschrieben,
um die Erstellung von Inputfiles zu automatisieren und die resultierenden Daten
zu analysieren. Die selbsterstellten Graphen entstammen aus diesem Programm.
Ebenfalls wurde fiir die Berechnungen der Dampfblasenanteile ein Pythonprogramm
zur Losung der entsprechenden gekoppelten Gleichungen geschrieben.

3.6.2 EXCEL

Fiir die Berechnung der Werte aus den Tabellen wurde Excel verwendet.
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4. EXPERIMENTELLE DATEN ALS
BENCHMARK

In dieser Arbeit wurden die Brennelemente von vier verschiedenen Reaktordesigns
modelliert, zwei westliche Leichtwasserreaktoren, sowie zwei russische Designs. Die-
se Modelle wurden dann mit den Messungen verglichen, um die Genauigkeit der
Simulation abschétzen zu kénnen.

4.1 SFCOMPO 2.0

Bei SFCompo 2.0, im Folgenden meist nur SFCompo genannt, handelt es sich um
eine offentliche Datenbank mit experimentellen Daten zur Analyse von Isotopenkon-
zentrationen in abgebrannten Brennstdben. Sie wurde von der NEA in Zusammenar-
beit mit dem ORNL entwickelt und die hinterlegten Daten durchliefen einen iterati-
ven Reviewprozess durch eine Expertengruppe der NEA. Das Ziel dieser Datenbank
ist eine Aggregation aller notwendigen Informationen, Parameter, Betriebsbedin-
gungen und Charakteristiken eines Reaktors zur Modellierung und Simulation der
Veranderung von Isotopenkonzentrationen im Brennstoff wahrend der Bestrahlung.
Gleichzeitig bietet die Datenbank Messdaten zum Vergleich, um eine Abschéatzung
der Genauigkeit der Modelle zu erméglichen. Diese Daten bilden daher die Grund-
lage fiir die hier vorgestellten Modelle. Der Detailgrad der bekannten Reaktor-,
Brennelement- und operativen Parameter ist nicht einheitlich, weshalb diese in den
folgenden Kapiteln vorgestellt und ggfs. durch externe Quellen ergénzt werden. Auch
wurden die in SFCompo vorgestellten Daten keiner formellen Evaluation unterzo-
gen, weshalb diese, soweit moglich, ebenfalls durch (referenzierte) externe Quellen
bestarkt werden 10} |11} 29]. Dieses Kapitel beschéftigt sich mit den Messungen der
Daten, weshalb hier primar die grundlegenden Reaktor- und Messdaten vorgestellt
werden. Detaillierte Modellparameter wie geometrische Daten, initiale Nuklidzusam-
mensetzung von Brennstoff, etc. werden in Kapitel [5| vorgestellt.

4.2 DRUCKWASSERREAKTOR (DWR): OBRIGHEIM-1

Als erstes Modell wurde der Reaktor Obrigheim-1 ausgewéhlt. Hierbei handelt es
sich um einen Druckwasserreaktor, welcher von 1964 bis 2000 in Deutschland in
Betrieb war. Der Reaktor besitzt eine thermische Nennleistung von 907,5 MW und
besteht aus 121 Brennelementen. Diese Brennelemente haben eine Dimension von
14x14, wovon insgesamt 16 Platze fiir Fiihrungsrohre vorgesehen sind, in die Kon-
trollstdbe oder Messinstrumente eingefithrt werden kénnen. In dieser Arbeit wurde
das Brennelement BE124 modelliert, weshalb hier nur diese Werte fiir das Bench-
marking verwendet werden. Dieses Brennelement wurde ausgesucht, da insgesamt
vier Brennstdabe untersucht wurden, welche unterschiedliche Umgebungsbedingun-
gen bei der Bestrahlung erfahren haben. Daher konnen verschiedene Effekte, wie
der Effekt von einem benachbarten Fiithrungsrohr und die radialen Leistungsunter-
schiede an den Réndern mit der Mitte des Brennelements verglichen werden. Die
genauen Positionen sind in Abbildung [12] verzeichnet. Des Weiteren wurden Mess-
punkte an bis zu fiinf verschiedenen Hohe verzeichnet, sowohl an den beiden Enden
der Brennstabe als auch in der axialen Mitte. Fiir die Messpunkte P1-P5 wurden
dabei immer die gleichen Hohen fiir alle Brennstiabe gewahlt.
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Abbildung 12: Messpunkte OBR-Brennelement BE124: (links) Brennstabposition im
Brennelement, (rechts) Messhohe. ,@/

o

4.2.1 MESSMETHODEN

Bei diesem Brennelement wurde die Isotopenvermessung von zwei verschiedenen
Messlaboren des JRC Programms durchgefiihrt, Karlsruhe und Ispra. Die genaue
Auflistung, welches Messlabor welchen Messpunkt vermessen hat, ist in [I] aufge-
tragen . Die hauptséachlichen radiochemischen Analysetechniken umfassten die
IDMS fiir die U-, Pu-, Am- und Nd-Isotope. Zudem wurden die ~-Spektrometrie
fir die Isotope '**Cs, ¥"Cs und ¥ Eu sowie die a-Spektrometrie fiir 23¥Pu, 24! Am,
222Cm und 2**Cm verwendet. Das Karlsruher Messlabor verwendete allerdings die
a-Spektrometrie nur fiir die Messung von 2! Am. Fiir die Abbrinde wurden hinge-
gen mehrere Methoden vorgestellt, weswegen dies hier kurz ausfithrlicher beleuchtet
wird, da diese wichtig fiir die spéatere Bestimmung der Leistung sind. Die Ermittlung
der Abbrinde erfolgte durch destruktive Verfahren anhand der *¥Nd- und 3"Cs-
Methode, aber auch nicht destruktiv anhand der 37Cs-Methode. In einer Untersu-
chung von Devida et al. wurde die Ermittlung von dem Abbrand durch Berechnung
mit den 8Nd-Wert und der Gamma-Spektrometrie von ¥7Cs verglichen [31]. Diese
ergab, dass die Berechnungen anhand des Isotops *Nd genauere Ergebnisse liefert.
Dies deckt sich ebenfalls mit den angegebenen Unsicherheiten bei den Ergebnissen.
Dabei wird fiir die '“¥Nd-Methode eine Unsicherheit von 1,5 %, fiir die destruktive
Analyse von 37Cs 2,5 % und fiir die nicht destruktive Analyse mittels 37Cs 5 %
angegeben. In Tabelle [T] werden diese Werte festgehalten. Fir den Messpunkt D1-
P2 liegen keine Isotopenmesswerte, jedoch aber die Abbrandwerte anhand der nicht
destruktiven '37Cs-Methode, vor. Der Vollstindigkeit halber wird dieser Messpunkt
daher hier ebenfalls modelliert.

4.2.2 BESTRAHLUNGSZEITRAUM

Das Brennelement wurde in den Brennzyklen 2, 4 und 5 bestrahlt und hat dabei die
Position bei jedem Brennzyklus im Reaktorkern gewechselt.
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4.2 Druckwasserreaktor (DWR): Obrigheim-1

Tabelle 1: Gemessene Abbrande fir die Messpunkte des Brennelementes BE12/ des jewei-
ligen Messlabors in Abhdngigkeit von der Hdéhe.

148N d- destr. ¥7Cs- n. destr. 1¥7Cs-

Probe Labor Hohe Methode Methode Methode

[em] [GWd/tU] [GWd/tU] [GWd/tU]
D1-P1  Karlsruhe 15,0 21,17 - 19,52
D1-P2* Ispra 31,5 - - 27,91
D1-P3  Ispra 143,5 33,75 33,16 33,76
E3-P1  Ispra 15,0 20,18 19,54 19,42
E3-P2  Karlsruhe 31,5 35,10 - 29,35
E3-P3  Ispra 143.5 36,26 35,22 35,51
E3-P4  Ispra/Karlsruhe 231,5 30,897/30,94% 30,64 28,14°
E3-P5  Ispra 258.5 22,86 22,57 22,92
G7-P1  Ispra/Karlsruhe 15,0  17,131/22,70% 16,70¢ 17,49°
G7-P2  Ispra 31,5 25,83 24,88 26,24
G7-P3  Ispra/Karlsruhe 1435 31,507/31,14" 31,40° 31,92¢
G7-P4  Ispra 231,5 27,71 27,42 29,46
G7-P5  Karlsruhe 258.5 25,81 - 28,83
M14-P1 Karlsruhe 15,0 15,60 - 15,79
M14-P3 Ispra 143,5 29,36 28,80 27,20
M14-P4 Karlsruhe 231,5 24,90 - 27,46

%keine Isotopendaten

SECOND IRRADIATION CYCLE

Z.Ispra kKarlsruhe

THIRD IRRADIATION CYCLE

oY

FOURTH IRRADIATION CYCLE

FIFTH IRRADIATION CYCLE

D FUEL ELEMENT BE 124 - POSITIONS G1, D7, D4

. FUEL ELEMENT BE 210 - POSITIONS D11, J5, G3

Abbildung 13: Position des Brennelements BE124 im Reaktorkern tiber die Bestrahlungs-
zeitraume [30).

Die Bestrahlungs- und Abklingzeitraume kénnen aus den Betriebsbiichern des Reak-
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tors entnommen werden [30]. Die Bestrahlungsdauer wird dabei sowohl als gesamte
Bestrahlungsdauer (Tys), als auch in Tagen mit voller Leistung angegeben (T4, vgl.
2.4.1])

Tabelle 2: Bestrahlungs- und Abklingzeitraume der Brennzyklen 2-5.

Brennzyklus Phase Start Ende Tage ges. Tage eff.
5 Bestrahlung 30.09.1970 12.08.1971 316 258
Abklingen  13.08.1971 29.09.1971 47 -
3 Bestrahlung 30.09.1971 07.09.1972 343 295
Abklingen  08.09.1972 04.10.1972 26 -
4 Bestrahlung 05.10.1972 01.09.1973 331 283
Abklingen  02.09.1973 24.09.1973 22 -
Bestrahlung 25.09.1973 16.08.1974 325 229
5 .
Abklingen - - - -

Da das Brennelement 124 in Brennzyklus 3 nicht bestrahlt wurde, wird dieser Zeit-
raum als zusétzliche Abklingzeit gewertet. Ebenfalls wurden die kumulativen durch-
schnittlichen Abbriande am Ende der Bestrahlungsperioden angegeben.

Tabelle 3: Kumulativer Abbrand und effektive Tage unter Vollast fiir das Brennelement
BE124 in den Brennzyklen 2-5 [30]

Brennzyklus Brennzeit kumulativer Abbrand [MW /tU]
2 258 6600
3 0 6600
4 283 18600
5 229 29000

4.2.3 BESONDERHEITEN

Die Messungen von Americium und Curium, welche von Ispra gemeldet wurden,
wurden mit der a- und der Massenspektrometrie durchgefiihrt. Dabei wurden grofie
Unsicherheiten durch Interferenzen in der a-Spektrometrie festgestellt. Ebenfalls
fithrt die Zeitkorrektur der Daten bei 2*'! Am zu einer Unsicherheit von bis zu 100 %.
Daher wurde in dem Datenvergleich des ORNL [22] die Variabilitidt der Daten fur
die Curium- und Americiumwerte als zu unpassend fiir einen Vergleich mit den
Simulationsdaten bewertet. Ahnliche Bedenken wurden ebenfalls im Vergleich mit
den anderen Reaktoren vorgebracht, weshalb sich hier dafiir entschieden wurde, bei
diesem Reaktor zu verbleiben und die Americium und Curiumdaten trotzdem in
den Datenvergleich mit aufzunehmen, da diese relevant fiir das Isotop 242 Am sind.
Daher sind allerdings ebenfalls groffere Abweichungen von den gemessenen zu den
simulierten Konzentrationen zu erwarten.
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4.3 SIEDEWASSERREAKTOR (SWR): FUKUSHIMA DAINI-2

Zur Modellierung eines Siedewasserreaktors wurde der japanische Reaktor Fukushi-
ma Daini-2 mit dem Brennelement 2F2DN23 ausgewahlt. Der kommerzielle Betrieb
begann am 03.02.1984 und wurde offiziell am 30.09.2019 eingestellt. De facto wurde
der Reaktorblock allerdings bereits im Méarz 2011 aufgrund des Erdbebens abge-
schaltet. Der Reaktor besitzt eine thermische Nennleistung von 3293 MW und wird
mit 764 Brennelementen betrieben. Die Brennelemente selbst werden in einem 8x8-4
Gitter angeordnet, bzw. im Fall von dem hier untersuchten Brennelement 2F2DN23
in einem 8x8-2 Gitter. Die Brennstdbe werden mit insgesamt sechs verschiedenen
Brennstoffzusammensetzungen mit Anreicherungen von 2,0 % bis 3,91 % befullt
(vgl. Die vier bzw. zwei iibrigen Positionen werden durch Fiithrungsrohre, welche
mit Wasser befillt werden, besetzt.

Assembly 2F2DN23

. SF98 SPg

SN N

( ) ( )\ ) | )| ) (
Ry NN O Y N e
— S Y N

|;‘. Fuel-2 O Fuel-1 @ Water rod @ Fuel-5 © Fuel-4 @ Fuel-3 O Gadolinium-1 |

Abbildung 14: Brennelementdesign und Zusammensetzung fiir das Brennelement 2F2DN23
des Reaktors Fukushima Daini-2 [@/

Alle Brennstiabe besitzen an ihrem Ende eine 15,46 cm dicke Schicht an Natururan.
Zuséatzlich liegen in den Gadolinium-1 Brennstaben zwei unterschiedliche Konzentra-
tionen des Neutronenabsorbers Gadolinium (Gdy0O3) in Abhangigkeit von der Hohe

vor [18].
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Abbildung 15: (links) Beispielhafte Befillung eines Brennstabes ohne Neutronenabsorber,
(rechts) Befillung eines Gadolinium-1-Brennstabes 1@/

4.3.1 MESSMETHODEN

Die Messergebnisse von zwei Brennstaben, SF98 und SF99, aus diesem Brennelement
wurden von der japanischen Kernkraftbehorde JAEA verdffentlicht [32]. Da diese
Berichte auf japanisch vorgestellt wurden, wird sich hier in dieser Arbeit auf die
Informationen von bezogen, welche ihrerseits die JAEA als ihre Quelle angeben.
Beim Brennstab SF98 handelt es sich um einen Brennstab mit einer Anreicherung
von 3,91 %, welcher in acht verschiedenen Hohen untersucht wurde.

Die Abbrande wurden durch nicht destruktive y-Messungen entlang der axialen Ho-
he bestimmt. Die Bestimmung der Isotopenkonzentrationen hingegen wurden durch
die JAEA mithilfe von destruktiven Messmethoden durchgefithrt. Dabei wurden 0,5
mm lange Messproben von den verschiedenen axialen Héhen entnommen und in Sau-
re gelost. Die Isotopenkomposition von U, Pu, Am und Nd wurden mithilfe von 233U,
150Nd und 2*2Pu durch die IDMS vermessen. Die Verhaltnisse von 234U, 23" Np, 238Pu,
2 Am, 2Am, 2*2Cm und ?**Cm zu Uran wurden mit der a-Spektroskopie ermit-
telt und die Verhéltnisse von 3*Cs, 137Cs, 1% Eu und **Ce mit der y-Spektroskopie.
Diese Konzentrationen wurden dann fir das Ende der Bestrahlungszeit normalisiert

[18].

Tabelle 4: Brennstoffzusammensetzung der Messproben im Brennstab SF98.

Probe Messhohe Abbrand

D [cm] (GWd /tU] Brennstofftyp
SF98-1 3,9 4,15 Natururan
SF98-2 16,7 26,51 3,91 % 23U
SF98-3 423 36,94 3,91 % 25U
SF98-4 69,2 42,35 3,91 % U
SF98-5 121,4 43,99 3,91 % U
SF98-6 205,0 39,92 3,91 % 25U
SF98-7 275.,7 39,41 3,91 % 25U
SF98-8 339,7 27.18 3,91 % °U

Der Brennstab SF99 enthilt den Neutronenabsorber Gadolinium. Die 235U Anrei-
cherung im Gadoliniumstab betrdgt 3,4 % und die Gadoliniumkonzentration wird
mit 3,0 % bzw.4,5 % natiirlich vorkommendem Gadolinium angegeben. Es wurde
insgesamt in zehn verschieden Hohen gemessen.
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Tabelle 5: Brennstoffzusammensetzung der Messproben im Brennstab SF99.

Probe Messhohe Abbrand

D [cm] (GWd /tU] Brennstofftyp
SF99-1 13,4 7,53 Natururan
SF99-2 28,6 22.63 3,4 % U + 4,5 % Gdy0s
SF99-3 50,2 32,44 3,4 % 23U + 4,5 % GdyO4
SF99-4 68,6 35,42 3,4 % 23U + 4,5 % GdyO4
SF99-5 118,9 37,41 3,4 % U + 4,5 % Gdy05
SF99-6 206,1 32,36 3,4 % 25U + 4,5 % GdyO4
SF99-7 2744 32,13 3,4 % B5U + 4,5 % GdyO4
SF99-8 338,8 21,83 3,4 % U + 3,0 % Gdy04
SF99-9 354,0 16,65 3,4 % U + 3,0 % Gdy04
SF99-10 367,6 7,19 Natururan

4.3.2 BESTRAHLUNGSDAUER

Das Brennelement wurde in drei Brennzyklen insgesamt 1174 Tage im Zeitraum
14.01.1989 bis 16.11.1992 bestrahlt. Aufgrund der sehr detailierten Aufschliisselung
der Leistungen der Brennstédbe kann hier eine hohere Anzahl an effektiven Tagen
angegeben werden. Die Subintervalle werden dann in der entsprechenden Leistungs-
tabelle angegeben.

Tabelle 6: Bestrahlungs- und Abklingzeitraume der Brennzyklen 5-7 im Siedewasserreaktor
Fukushima Daini-2.

Brennzyklus Phase Start Ende Tage ges. Tage eff.

5 Bestrahlung 14.01.1989 08.03.1990 418 413
Abklingen  08.03.1990 04.07.1990 118 -

6 Bestrahlung 04.07.1990 24.08.1991 416 407
Abklingen  24.08.1991 14.11.1991 82 -
Bestrahlung 14.11.1991 14.11.1992 366 366

7 .
Abklingen - - - -

4.4 RBMK-1000: LENINGRAD-1

Der Leningrad-1 Reaktor ist ein RBMK Reaktor sowjetischer Bauart. Der kommerzi-
elle Betrieb begann 1974 und wurde 2018 eingestellt. Es handelt sich hierbei um einen
graphitmoderierten, wassergekiihlten Siedewasser-Druckrohren-Reaktor des Designs
RBMK-1000. Dieser besitzt eine elektrische Nennleistung von 1000 MW, was ei-
ner thermischen Leistung von 3200 MW entspricht. Der Reaktorkern besteht aus
1884 Kanalen, von denen 1661 mit Brennelementen ausgestattet werden. Die iibri-
gen Kandle sind fiir Kontrollvorrichtungen und Neutronenquellen vorgesehen. Die
Brennelemente liegen in einem 25x25 cm Graphitblock und bestehen aus insgesamt
36 Brennstédben, die in zwei Bauteile unterteilt werden. Die 18 Brennstabe pro Bau-
teil werden in zwei konzentrischen Kreisen um die Tragerrohre im Zentrum positio-
niert. Die Bauteile selbst werden mit einem Abstand von 14 ¢m im kalten Zustand
tibereinander angebracht (vgl. Abb.[17).
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Assembly 4-20-3675-85 Assembly R1-20-7788

® Central tube @ Fuel-4 @ Central tube @ Fuel3

Abbildung 16: Brennelementdesign und -zusammensetzung.

Da in dem RBMK-Reaktor Graphit als primarer Moderator verwendet wird, kon-
nen Brennmaterialien mit relativ geringen Anreicherungen im Bereich von 1,8 % -
2,6 % verwendet werden. In dieser Arbeit wurden die Brennelemente 4-20-3675-85
und R1-20-7788 betrachtet. Bei beiden Brennelementen wurden sechs Messungen
an einem dufleren sowie eine Messung an einem inneren Brennstab durchgefiihrt. Es
wurden hier zwei Brennelemente gewéhlt, da diese beiden Brennelemente ahnlich
lang bestrahlt wurden (1413 Tage gegen 1230 Tage), die Brennelemente allerdings
recht unterschiedliche Abbrandintervalle abbilden. So liegt der Abbrand von Brenn-
stab 11 zwischen 10,33-27,7 GWd/tU und der von Brennstab 13 zwischen 9,91-22,8
GWd/tU Ebenfalls liegen die untersuchten Brennstdbe in beiden Brennelementen
nebeneinander und ermdéglichen so eine Abschéatzung des Abschirmungseffektes der
inneren Brennstabe.
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Abbildung 17: Messpunkte fir die Brennelemente (links) 4-20-3675-85 und (rechts) R1-
20-T788.

4.4.1 MESSMETHODEN

Das Khlopin Radium Institut hat eine destruktive Analyse von 41 Proben aus insge-
samt zehn Brennelementen des Leningrad-1 Reaktors durchgefithrt. Dafiir wurden
5 cm lange Messproben von verschiedenen Hohen entnommen und in Saure gelost.
Die Isotopenverhéltnisse wurden dann anhand der IDMS und der IDAS bestimmt.
Die Abbrinde wurden durch die Gruppe von Makarova et al. durch die relativen
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David Ohm 4.5 WWER-440: Kola-3

Massen des initialen Brennstoffes und der gespaltenen schweren Atome berechnet
[33]. Diese wurden zusammen mit den Messhohen in Tabelle [7] aufgetragen.

Tabelle 7: Gemessene Abbrande der Brennstibe 11-14 in Abhdngigkeit von der Hdéhe.

Brennelement | Brennstab Probe Messhohe Abbrand
1D 1D ID [cm] [GWd/tU]
13 40 50 12,98

13 39 225 19,51

13 38 300 22.8

4-20-3675-85 13 37 400 20
13 36 550 18,4

13 35 650 9,91

14 41 600 9,7

11 32 50 16,67

11 31 175 25,6

11 33 300 25,9

R1-20-7788 11 30 400 27,7
11 29 525 25,9

11 28 650 10,33

|12 34 400 20,72

4.4.2 BESTRAHLUNGSDAUER

Die kontinuierlichen Bestrahlungsdauern der beiden Brennelemente sind mit 1230
bzw. 1413 Tagen deutlich hoher als die Brennzeiten von den untersuchten Brennele-
menten anderer Reaktordesigns. Ebenfalls iiberschneiden sich die beiden Bestrah-
lungszeitraume um ein halbes Jahr. Dies ist moglich, da man die Brennelemente von
einem RBMK im laufenden Betrieb mithilfe einer Maschine austauschen kann.

Tabelle 8: Bestrahlungszeitraum der Brennelemente R1-20-7789 und 4-20-3675-85.

Brennelement Zyklus Start Ende Tage ges

R1-20-7789 9 17.04.1984 28.02.1987 1413
4-20-3675-85 10 17.07.1986 01.12.1989 1233

4.5 WWER-440: KOLA-3

Als zweites russisches Reaktordesign wurde hier der Wasser-Wasser-Energie-Reaktor-
440, kurz WWER-440, modelliert. Dieser ist eine russische Version des Druckwas-
serreaktors und teilt sich daher ebenfalls sehr viele Eigenschaften mit diesem. Das
~Wasser-Wasser“ im Namen entstammt dabei dem verwendeten Moderator und
Kiihlmittel, da in diesem Design, ebenfalls wie bei den westlichen Reaktoren, Leicht-
wasser sowohl fiir die Kiithlung als auch fiir die Moderation verwendet wird. Dies gibt
dem Reaktor, im Gegensatz zum RBMK, einen negativen Dampfblasenkoeffizienten.
WWER-Reaktoren werden in verschiedenen Leistungsklassen und Designs konstru-
iert. Bei dem Reaktorblock Kola-3 handelt es sich um das WWER-440/213 Design.
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Damit besitzt der Reaktor eine elektrische Nennleistung von 440 MW, was einer
thermischen Leistung von 1375 MW entspricht. Die Version 213 ist eine Weiterent-
wicklung des urspriinglichen WWER-440 und wird als Reaktor der zweiten Genera-
tion klassifiziert . Der kommerzielle Betrieb begann 1982 und wurde bisher noch
nicht eingestellt.

Die Brennelemente eines WWER, werden {tiblicherweise als Brennstoftkassetten be-
zeichnet, sind im Gegensatz zu den westlichen Pendants hexagonal angeordnet (vgl.
Abb. und werden mit einer &ufleren Ummantelung konstruiert. Sie besitzen kei-
ne gesonderten Fithrungsrohren sondern nur eine zentrale Instrumentrohre, die fir
Detektoren und als Halterung vorgesehen ist . Diese ist meist mit Helium ge-
flutet. Insgesamt besteht der Reaktorkern aus 349 Brennstoffkassetten, von de-
nen 312 ,arbeitende“ (engl.: working assemblies) und 37 Kontrollbrennstoffkassetten
(engl.: ERC) sind. Hier wird die ,arbeitende* Brennstoffkassette 144-46879 unter-
sucht.

Assembly 144-46879

s

i

-
o':=:°o°
o.::::o.
cesee’

°
o
-

o
o0

|. Fuel-1 @ Fuel-2Z @ Fuel3 @ Instrumenttube|

Abbildung 18: Messpunkte in der WWER-Brennstoffkassette 144-46879.

Da dieser Reaktortyp ebenfalls Wasser als Moderator und Kiihlmittel verwendet,
muss bei dem verwendeten UO, Brennstoff eine hhere Anreicherung erzielt werden
als beim RBMK. In Abb.[1§ aus SFCompo werden drei verschiedene Brennstoff-
zusammensetzungen angegeben. Diese unterscheiden sich jedoch nur marginal. So
besitzen Brennstoff 1 und 2 beide eine Anreicherung von 4,37 %, fiir Brennstoff 1 ist
allerdings eine Dichte von 10,64 g/cm?® angegeben und fiir Brennstoff 2 eine Dichte
von 10,63 g/cm?. Fiir Brennstoff 3 ist eine leicht hohere Anreicherung von 4,38 %
bei einer niedrigeren Dichte von 10,62 g/cm?® angegeben. Diese Parameter wurden
der SFCompo Datenbank entnommen, da das referenzierte Paper von Pavlov [36]
zum Zeitpunkt dieser Arbeit nicht zur Verfiigung stand und daher nicht unabhéngig
gepriift werden konnte. Da es aber von mehreren sekundaren Quellen angegeben
wurde , sowie die Daten in dem OECD-NEA Bericht ebenfalls referenziert
wurden, werden die Daten von SFCompo dennoch fiir eine Validierung des Modells
verwendet.
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4.5.1 MESSMETHODEN

Bei dem Reaktorblock Kola-3 wurden insgesamt drei Brennstabe untersucht. Die
Hohen der Entnahme und des insgesamt angegebenen Abbrands wurden in Tabelle
[9) sowie in Abb.[19] aufgetragen.

Die Messungen von Nuklidkonzentrationen in abgebranntem Brennstoff von WWER-
440 Reaktoren wurden mithilfe von destruktiven Analysemethoden in Russland
durchgeftihrt [35]. Als Messinstitut wurde das ,,Scientific Research Institute of Ato-
mic Reactors® angegeben. Bei den Untersuchungen sollen etwa 1 cm lange Segmente
vom Brennstab entnommen und in Sdure gelost worden sein. Die Losung wurde dann
radiochemisch mit verschiedenen Methoden untersucht, unter anderem mit Massen-
und Gamma-Spektroskopie. Diese Messdaten von drei verschiedenen WWER-440-
Reaktoren, inklusive Kola-3, sollen in der Datenbank SFCompo hinterlegt worden
sein [35]. Als Messmethode wurden fiir Am, Cm und #**Pu die a-Spektroskopie und
Massenspektrometrie angegeben, fiir U, Nd, Eu, Sm und die tibrigen Plutoniumi-
sotope die IDA-MS. Bei dem Isotop ?"Np wurde hingegen die Spektrophotometrie
als Messmethode verwendet. Die Abbrande wurden durch die y-Spektroskopie von
137Cs und ¥*Eu bestimmt [35] [10].

Tabelle 9: Gemessene Abbrinde der Brennstdbe 61, 62 und 96 in Abhdangigkeit von der
Hohe.

Brennstab Proben Abbrand Anreicherung Abklingzeit Messhohe

ID ID [GWD/tU] wt% [a] [mm]
96 5 35 4,38 7.3 66
96 169 40,8 4,38 7.3 109
96 63 51,2 4,38 7.3 196
96 98 58,3 4,38 7.3 355
96 718 61,4 4,38 7.3 549
61 124 32,7 4,37 7.3 43
61 76 42,3 4,37 7.3 108
61 13 47,9 4,37 7.3 185
61 189 57,6 4,37 7.3 314
61 53 62,7 4,37 7.3 825
62 81 31,8 4,38 7.3 44
62 165 40,8 4,38 7.3 107

—
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"
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Abbildung 19: Messhiohen bei den Brennstiben 61 (links), 62 (mitte) und 96 (rechts)
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4.5.2 BESTRAHLUNGSDAUER

Der WWER-Reaktor wird analog zu den westlichen Druckwasserreaktoren in Brenn-
zyklen betrieben. So wurden die Brennstoffkassette in den Zyklen 12-17 von 21.10.1994
bis 13.08.2002 bestrahlt. Der Brennzyklus 14 wurde dabei in zwei Phasen, a und b,
unterteilt, die jeweils aus einer Bestrahlungs- und einer Abklingzeit bestehen. Es
wurden also effektiv sieben Brennzyklen angegeben.

Tabelle 10: Bestrahlungszeitraume der Brennzyklen 12-17 der Bremnstoffkassette 144-
46879.

Brennzyklus Phase Start Ende Tage ges. Tage eff.”
Skl g Bestrahlung 21.10.1994 25.10.1995 369 319
yRius Abklingen  25.10.1995 28.12.1995 64 .
7klus 13 Bestrahlung 28.12.1995 15.04.1997 474 319,3
yRus Abklingen  15.04.1997 19.06.1997 65 -
ks 14, Bestrablung  10.06.1997 09.05.1998 324 274
yxi Abklingen  09.05.1998 28.06.1998 50 -
7vklus 14b Bestrahlung 28.06.1998 28.02.1999 245 117,5
yRiuS Abklingen  28.02.1999 08.05.1999 69 -
okl 15 Bestrahlung 08.05.1999  15.04.2000 343 272,3
yRus Abklingen  15.04.2000 05.06.2000 51 -
Zokus 16 Bestrablung 05.06.2000 28.07.2001 418 316,9
yx Abklingen  28.07.2001 13.09.2001 A7 -

Bestrahlung 13.09.2001 13.08.2002 334 252
Zyklus 17 Abklingen - - - -
i
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5. MODELLIERUNG

5.1 RAUMLICHE AUFLOSUNG DER SIMULATION

In dieser Arbeit wurden Modelle fir zwei verschiedene Transportcodes erstellt,
NEWT und KENO. Es sollte eine 3D-Modellierung der Brennelemente ausgearbei-
tet werden, um die rdumlichen Effekte bei der Bestrahlung eines Brennstabes besser
untersuchen zu konnen. Dabei ldsst sich die raumliche Auflésung in drei Punkte
unterteilen:

1. Brennstabposition im Brennelement
2. Axiale Hohe des Brennstabes
3. Radiale Schicht des Brennstabs

Die Ursachen fiir einen unterschiedlichen Abbrand koénnen vielféltig sein und sich
untereinander bestarken. Die physikalischen Grundlagen wurden in dem Einstiegs-
kapitel [2] diskutiert. So spielen entlang der axialen Hohe die Leistungsverteilung im
Reaktor aber auch die unterschiedlichen Wasserdichten eine grofie Rolle, wohinge-
gen die radialen Schichten eines Brennstabes ebenfalls, aufgrund von Selbstabschir-
mungseffekten, unterschiedlich schnell abgebrannt werden. Der asymmetrische Ab-
brand in den Brennstédben an unterschiedlichen Positionen im Brennelement kommt
hauptsachlich von Interaktionen mit den sie umgebenden Brennelementen und der
Heterogenitit in dem Brennstabgitter. Daher ist ein 3D-Modell sehr hilfreich fiir
das Verstdndnis der Abbrandsituation, bedarf allerdings auch einer umfassenden
Beriicksichtigung aller Parameter.

Der 3D-Code KENO berechnet die Transportgleichungen von Neutronen anhand
von geometrischen Berechnungsregionen, in welchen die beeinflussenden Parameter
als konstant angesehen werden. Diese Parameter werden dann durch die Trans-
portberechnungen aktualisiert. Daher ist es nicht moglich, einen Brennstab als ein
einziges Objekt zu modellieren, da die axialen Veranderungen, z.B. fiir Temperatur
und Abbrand, nicht aufgelost werden kénnen, sondern als Durchschnitt angegeben
werden. Daher muss eine Nodalisierung, also eine Aufteilung der Berechnungsregio-
nen in kleinere Gebiete, vorgenommen werden. Bei dieser Aufteilung sollen relevante
Verdnderungen in den operativen Parametern beriicksichtigt werden. Je feiner man
allerdings diese Nodalisierung vornimmt, desto hoher wird die Berechnungszeit fiir
die Simulation, da die relevanten Parameter fiir alle Regionen kontinuierlich an-
gepasst werden miissen. Eine solche Berechnung kann von Tagen bis zu Monaten
dauern [38]. Daher miissen geeignete Symmetrieachsen gefunden und nur die direkte
Umgebung der untersuchten Region fein strukturiert werden.

Eine beispielhafte Nodalisierung fiir einen Druckwasserreaktor ist in Tabelle [L1] auf-
getragen. Dabei wurden die Brennstébe in drei Kategorien eingeteilt, welche durch
die erste Ziffer der Material ID angegeben werden. Die erste ist der gemessene Brenn-
stab, welcher die feinste Struktur erhélt. Dabei werden besonders die Enden in
schmale Regionen unterteilt, um die stark abfallenden Verdnderungen in der Leis-
tung abbilden zu kénnen (vgl. Abb. . Die zweite Kategorie sind die Brennstébe
aus der direkten Umgebung, welche nur noch in drei Regionen unterteilt werden.
Die dritte Kategorie bilden die tibrigen Brennstabe, welche zur Zeitoptimierung der
Berechnungen in nur zwei Regionen unterteilt werden.
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David Ohm 5.1 Raumliche Auflésung der Simulation

Tabelle 11: Nodalisierung bei einem Druckwasserreaktor in KENO VI. Die erste Ziffer
der ID g¢ibt die Brennstabkategorie an und die darauffolgenden die Node der jeweiligen
Kategorie.

sonstige Brennstabe umgebende Brennstabe gemessener Brennstab Hohe

| | 11 | 12,5
" | 21 | 12 | 2
| | 13 |25
| | 14 | 37,5
| 22 | 15 | 50
| | 16 | 50
- | | 17 | 37,5
| | 18 | 25
| 23 | 19 |25
| | 110 | 12,5

Es ist zu beachten, dass innerhalb der Abbrandsberechnung mithilfe von TRITON-
6 keine individuelle Festlegung der Leistungsverteilung auf die unterschiedlichen
Brennstoffregionen moglich ist. Es ist entweder moglich, einen Durchschnitt fiir das
gesamte Brennelement festzulegen, oder eine spezifische Leistung fiir eine Brenn-
stoffregion. Der Neutronenfluss wird dann in dem Brennelement angepasst, sodass
diese Leistung in der Region konstant gehalten wird. Es wurden beide Versionen
ausprobiert und die Ergebnisse untersucht.
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SimulationData of OBR1-KENO Nodes

H Node 1l
1034 M
I Node 2
I Node 3
I Node 4
I Node 5
14
10°1 @ Node 6
I Node 7
I Node 8
(o)) =3 Node 9 i
~ _ _
O 1071 1 Node 10
c _
0]
C
o 1073
]
©
j -
4
C
O 1051
C
(@]
9]
o
O 107
+J
(@)
m -
10—9,
10-11
Am241 Am242m Cs137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 U234 U235 U236 U238
9.21e-08 | 1.55e-11 | 6.47e-03 | 7.80e-04 | 1.51e-06 | 1.13e-01 | 4.51e-04 | 4.69e-06 | 6.17e-09 | 2.69e-01 | 2.98e+01 | 1.78e-01 | 9.69e+02
1.07e-07 | 2.11e-11 | 7.09e-03 | 9.28e-04 | 1.99e-06 | 1.22e-01 | 5.23e-04 | 5.42e-06 | 8.32e-09 | 2.69e-01 | 2.98e+01 | 1.82e-01 | 9.69e+02
1.61e-07 | 2.95e-11 | 8.12e-03 | 1.10e-03 | 2.72e-06 | 1.41e-01 | 6.94e-04 | 9.24e-06 | 1.54e-08 | 2.69e-01 | 2.97e+01 | 1.88e-01 | 9.69e+02
2.34e-07 | 4.60e-11 | 9.85e-03 | 1.25e-03 | 3.44e-06 | 1.70e-01 | 1.01le-03 | 1.42e-05 | 2.97e-08 | 2.69e-01 | 2.97e+01 | 1.98e-01 | 9.69e+02
1.88e-07 | 3.26e-11 | 9.26e-03 | 1.16e-03 | 3.19e-06 | 1.59e-01 | 8.95e-04 | 1.17e-05 | 2.27e-08 | 2.69e-01 | 2.97e+01 | 1.94e-01 | 9.69e+02
8.60e-08 | 1.10e-11 | 6.80e-03 | 8.67e-04 | 1.84e-06 | 1.16e-01 | 4.85e-04 | 5.18e-06 | 7.27e-09 | 2.69e-01 | 2.98e+01 | 1.80e-01 | 9.69e+02
4.59e-08 | 4.31e-12 | 5.08e-03 | 6.12e-04 | 9.95e-07 | 8.71e-02 | 2.76e-04 | 2.08e-06 | 2.27e-09 | 2.69e-01 | 2.98e+01 | 1.70e-01 | 9.69e+02
8.16e-08 | 4.39e-12 | 5.90e-03 | 7.02e-04 | 1.22e-06 | 9.94e-02 | 3.63e-04 | 3.09e-06 | 3.97e-09 | 2.69e-01 | 2.98e+01 | 1.75e-01 | 9.69e+02
Node 9 1.43e-07 | 6.30e-12 | 7.14e-03 | 8.66e-04 | 1.73e-06 | 1.21e-01 | 5.20e-04 | 5.29e-06 | 8.01e-09 | 2.69e-01 | 2.98e+01 | 1.82e-01 | 9.69e+02
Node 10| 2.15e-07 | 9.94e-12 | 7.97e-03 | 9.32e-04 | 2.09e-06 | 1.35e-01 | 6.62e-04 | 7.96e-06 | 1.36e-08 | 2.69e-01 | 2.97e+01 | 1.87e-01 | 9.69e+02

Abbildung 20: KENO-3D-Modell fiir den DWR Obrigheim-1 ohne Normierung. Die Noden
1-10 entsprechen den Material IDs 11-110

Bei den Ergebnissen der Simulation kann allerdings die zu erwartende Leistungsver-
teilung nicht beobachtet werden. Der Abbrand ist zu homogen entlang der axialen
Ebene und kann daher den realen Fall nicht passend wiedergeben. Es wurde ebenfalls
ein 3D-KENO-Modell fiir den RBMK erstellt, welches zu den gleichen Ergebnissen
gefithrt hat. Die fehlende Moglichkeit, die Leistungsverteilung einstellen zu koénnen,
macht einen Vergleich mit den Messdaten unmoglich, da die Abbrandparameter zu
unterschiedlich sind. Ebenfalls konnen bei KENO operative Parameter nicht im Ver-
lauf der Berechnungen angepasst werden, da das Monte-Carlo-Verfahren keine ex-
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ternen Anderungen der Anfangsbedingungen zulisst. Dies setzt einen gleichférmigen
Abbrandprozess und konstante operative Parameter fiir die betrachteten Intervalle
voraus. Diese miissen allerdings nicht zwangsweise gegeben sein, da z.B. der Borsau-
regehalt wahrend eines Brennzyklus sinkt, wodurch die Reaktivitat beeinflusst wird
[39]. Ebenfalls konnen Dichteverdnderungen in dem Kithlmittel auftreten, welche die
Reaktivitit, je nach Dampfblasenkoeffizient, beeinflussen kénnen.

5.1.1 KENO VS NEWT

Aufgrund des numerischen Verfahrens von NEWT kénnen solche alternativen Be-
rechnungen durchgefithrt werden, da keine zufillige Auswahl der Startparameter
aus einer vorgegebenen Verteilung vorgenommen wird. Zudem bietet NEW'T einige
zusitzliche Features, welche fiir die Analyse der Messergebnisse von Vorteil sind.
Diese Defizite fithren zusammen mit der langen Berechnungszeit von Monte-Carlo-
Simulationen und dem daraus resultierenden langsamen Verbesserungsprozess der
Modelle dazu, dass NEWT hauptsachlich als Transportcode fiir die weitere Erstel-
lung der Modelle verwendet wird. Dieser Code kann allerdings nur zweidimensionale
Geometrien untersuchen, wodurch kontinuierliche Veranderungen nicht berticksich-
tigt werden. Um dennoch eine rdumliche Auflésung entlang der axialen Hohe zu
erhalten, werden daher mehrere Querschnitte durch den Reaktor gelegt und so eine
rdaumliche Auflésung generiert. Innerhalb des Benchmarkingprozesses wurden ver-
schiedene Verfahren zur Einschétzung der hohenabhéngigen operativen Parameter
ermittelt. Es wird dann, dhnlich zu der Nodalisierung im 3D-Verfahren, eine Un-
terteilung der Brennelemente in Zwischenbereiche vorgenommen. Die so erstellten
Daten konnen dann bei der Auswertung interpoliert werden, um die Vorgénge in
den Zwischenbereichen abschétzen zu konnen. Diese Erstellung von axial disjunkten
Querschnitten durch das Brennelement ermoglicht es ebenfalls, dass Parameterpaa-
re gewahlt werden, welche nicht dem Regelbetrieb eines Reaktors in diesem Bereich
entsprechen. Fiir die Modellierung miissen, je nach Detailgrad der zur Verfiigung ste-
henden Informationen, starke Homogenisierungsannahmen getroffen werden, um nu-
merisch berechenbare Intervalle zu erhalten. Durch den Interpolierungsansatz kann
hier eine groflere Bandbreite an moglichen Szenarien eingefangen werden, um diese
im Anschluss detaillierter zu untersuchen. Allerdings ist der Aspekt der disjunk-
ten Erstellung nicht zu vernachléssigen. Sollte sich eine Parameterkonfiguration als
geeignet fiir eine Messprobe erweisen, so muss eine genaue Analyse des Kontextes
ergeben, ob diese Kombination sinnvoll unter Berticksichtigung realer Umstande ist.

5.2 GRUNDANNAHMEN DER MODELLIERUNG

Die Aufgabe der Modellierung ist, die Ergebnisse der Messungen aus Kapitel 4l mog-
lichst genau wiederzugeben. Die exakte Reproduktion aller beeinflussenden Para-
meter ist allerdings aufgrund der Vielzahl und der Komplexitit der Faktoren nicht
moglich. Daher gilt es, treffende Annahmen zu machen, die einen Verlauf fiir den un-
tersuchten Zeitraum moglichst genau wiedergeben. Diese Annahmen hangen dabei
stark von den vorliegenden Informationen ab und konnen daher verschieden scharf
formuliert werden. Die Grundlage dabei liefern immer die theoretischen Uberlegun-
gen, die in Kapitel 2| hergeleitet wurden. Grundsatzlich eignet es sich, bei der Erstel-
lung von Modellen einen Satz von Grundannahmen zu etablieren, unter welchen diese
entwickelt werden. Aufgrund der unterschiedlichen Datenlage fiir die jeweiligen Re-
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aktoren und der recht unterschiedlichen Funktionsweise wird hier allerdings darauf
verzichtet, einen umfassenden Katalog zu erstellen, sondern diese Annahmen werden
individuell auf den Reaktor angepasst. Daher werden die meisten Modelliiberlegun-
gen in den jeweiligen Unterkapiteln diskutiert. Hier lassen sich aber dennoch ein
paar Punkte festhalten, die fiir alle Reaktoren gelten.

« FEine Studie des JAERI [40] hat ergeben, dass die Auswirkungen von Brenn-
stofftemperaturdnderungen auf die Isotopenkonzentrationen bei langen Be-
strahlungszeitraumen vernachlassigbar werden. Jedoch werden in den hier vor-
gestellten Modellen soweit méglich dennoch diese Uberlegungen und Berech-
nungen getatigt, um einen moglichst prézisen Isotopenabbrandsverlauf zu er-
halten.

o Wassertemperatur und -dichte werden hier axial, jedoch nicht radial unter-
schiedlich betrachtet. Unterschiedliche Effekte kénnen zu einer asymmetri-
schen radialen Leistungsverteilung in einem Brennelement fiihren, welche das
umgebende Kiihlmittel unterschiedlich stark erwdarmt. Diese Effekte hdngen
allerdings sehr stark von thermohydraulischen Effekten ab, welche hier nicht
modelliert werden.

e Die Ummantelungstemperatur ist konstant fiir die ganze Hohe. Da die Ele-
mente in den Ummantelungen so gewahlt wurden, dass sie moglichst wenig
Auswirkungen auf den Neutronenfluss haben, werden Verdnderungen in der
Neutronenabsorptionsfihigkeit hier vernachlassigt.

o Grundsatzlich werden in den Modellen immer eigene Material-IDs fiir den
Messbrennstab und die umliegenden Brennstéabe erstellt, um eigene Selbstab-
schirmungsparameter fiir den direkten Einflussbereich der Messung zu erhal-
ten. Alle anderen Brennstibe werden entsprechend dem Brennelementdesign
mit einheitlichen Material-IDs entsprechend ihrer Materialzusammensetzung
befiillt. Dies fiihrt dazu, dass die Brennstidbe mit gleicher Material-ID die
gleichen initialen Selbstabschirmungsparameter erhalten. Dies hat je nach Re-
aktordesign unterschiedliche Auswirkungen und wird daher detailliert in dem
jeweiligen Unterkapitel besprochen. Das grundsétzliche Verfahren ist aber bei
jedem Reaktor und jedem Brennelement dasselbe.

o Es liegen keine Informationen iiber umliegende Brennelemente vor. Diese kon-
nen allerdings die radialen Abbrande in dem Brennelement beeinflussen.

o Fir das Benchmarking werden Leistungsprofile fiir einzelne Brennstédbe be-
stimmt. Daher werden die Leistungen auf diese Material-ID normiert, um einen
konstante Bestrahlung fiir diesen Brennstab zu erzeugen. Der Neutronenfluss
im Brennelement wird von TRITON dementsprechend angepasst, um diese
konstante Bestrahlung zu ermoglichen.
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5.3 DRUCKWASSERREAKTOR: OBRIGHEIM-1

Tabelle 12: Grundlegende Parameter fiir den Druckwasserreaktor Obrigheim-1

Allgemeine Parameter

Daten

Brennelement-1D

BE 124

Design Siemens 14x14 DWR
Geometrie quadratisch
Brennelementabstand 20,03 cm
Anreicherung 3,0 % 2%U
Brennzyklen 2,4, 5

Kumulativer Abbrand

29000 MW d/tU

Brennstabdaten

Abstand 1,43 cm
Aktive Lange 275 cm
Brennstoffpellet Durchmesser (kalt) 0,913 cm
Lineare Dichte 6,68 g/cm
Ummantelungsdurchmesser innen 0,9318 cm
Ummantelungsdurchmesser auflen 1,074 cm
Ummantelungsmaterial Zirkalloy-4
Ummantelungstemperatur 605 K
Fiihrungsréhre Daten

Durchmesser innen 1,292 cm
Durchmesser aufien 1,372 cm
Kontrollstabdaten

Absorbermaterial Ag 15-In 5-Cd
Ummantelung Edelstahl
Moderatordaten

Druck 148 bar
Einlasstemperatur 556 K
Auslasstemperatur 585 K
Temperatur - Durchschnitt 571 K
Dichte - Durchschnitt 0,7299 g/cm?
Borsaureanteil - Durchschnitt 450 ppm
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Die Modellierung des Druckwasserreaktors Obrigheim-1 wurde bewusst fiir den Ein-
stieg ausgewahlt, da dieses System den niedrigsten Komplexitéitsgrad aller hier un-
tersuchten Reaktoren besitzt. Ebenfalls ist der Obrigheimreaktor bereits im Kontext
von SCALE 5.1 untersucht worden, wodurch sich hier einige Modellierungsannahmen
ableiten lassen [22]. Dennoch ist eine erneute Untersuchung der Modellierungsgrund-
lagen sinnvoll, da SCALE mittlerweile mit der Version 6.2.4 einige Aktualisierungen
fiir die mitgelieferten Wirkungsquerschnitts- und Zerfallsdatenbanken erhalten hat,
auBerdem wurde der Wirkungsquerschnittbearbeitungsalgorithmus CENTRM frei-
geschaltet [9]. Ebenfalls beinhaltet das Paper von 2010 keine Simulationsdaten von
22mAm, da diese auch kein Messgegenstand der Laboruntersuchungen waren. Fiir
die Untersuchungen in dieser Arbeit sind sie allerdings relevant. Auflerdem wird
damit ein zusétzliches Benchmarking mit den Simulationswerten der Gruppe vom
ORNL ermoglicht, da nicht alle verwendeten Formeln und Daten o6ffentlich zugang-
lich sind, sondern auf einer CD gespeichert wurden. Die allgemeinen Reaktorpara-
meter wurden dabei in Tabelle [12] aufgetragen.

5.3.1 MATERIAL

Die Brennstibe sind einheitlich mit 3 % angereichertem 2*U befiillt. Im Brenn-
stoff liegen ebenfalls die untergeordneten Uranisotope 2**U und 23°U in frischen
Uranpellets vor. Diese Werte konnen je nach Herstellungsland des Brennstoffes und
Anreicherungsmethode stark variieren. Der initiale 23¢U-Anteil ist dabei nicht von
grofier Bedeutung, da das Isotop durch Neutroneneinfang vom 2**U kontinuierlich
produziert wird und aufgrund des relativ niedrigen thermischen Einfangquerschnitts
langsamer abbrennt. Das 23*U-Isotop wird kaum erbriitet, weswegen die initiale Kon-
zentration entscheidend fiir die finalen Werte ist. Fiir Brennstoff aus den vereinigten
Staaten wurde mithilfe der Massenspektrometrie eine empirische Formel erstellt,
welche die Isotopenkonzentration in Abhéngigkeit von der Anreicherung von 2*°U
bestimmt [22]. Fir die hier vorliegenden Anreicherungen ergibt das fiir die UOo-
Zusammensetzung die in |[13| angegebenen Werte.

Da diese Formel nicht fiir den deutschen Brenn-
Tabelle 13: Isotopenzusammen- Stoff ausgelegt ist, kénnen die tatsichlichen Werte
setzung des UQOg-Brennstoffs im von den errechneten abweichen. Aus den vorher ge-
Obrigheim-1-Reaktor. nannten Griinden ist es aber dennoch sinnvoll, mit
den Verunreinigungen zu rechnen. Die lineare Dich-
Konzentration te des Brennmaterials wird mit 6,68 g/cm angege-

Isotop

[wt%] ben [30], was einer kalten volumetrischen Dichte
23477 0,027 von 10,42 g/cm? entspricht. Jedoch dehnen sich die
2357] 3 Materialien bei den hohen Temperaturen im Brenn-
2367 0.014 material aus, wodurch sich die Radien und Dich-
2387] 9%,96 ten verdndern konnen. Ebenfalls haben diese Tem-

peraturdnderungen eine Auswirkung auf Selbstab-
schirmungseffekte und Wirkungsquerschnitte. Da
die Kernspaltungen im Brennstoff zur Erwidrmung
der umliegenden Materialien fithren, ist es daher von grofler Bedeutung, diese hier zu
betrachten. In dem Paper [22] wurden spezifische Temperaturen fiir den Messpunkte
des Brennstoffs in den Brennzyklen angegeben. Es ist allerdings nicht moglich, auf
diese Quelle zuzugreifen, weshalb die Brennstofftemperatur hier bestimmt werden
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soll. Die radiale Temperatur lasst sich mithilfe der Formel [41]:

T(r) =T, + A;’le (1 . 2) (5.1)

berechnen. Diese beinhaltet die Parameter

e = lineare Heizrate
o k= temperaturabhéngige Warmeleitfahigkeit von UO,
« 7,= Radius der Brennstofftablette

o T,= Oberflichentemperatur der Brennstofftablette

Mit dieser Formel lasst sich die Temperatur abhingig vom Radius bestimmen. In-
nerhalb von SCALE kénnen allerdings keine Temperaturgradienten fiir Materialien
angegeben werden, weshalb die effektive Temperatur (vgl. Kapitel , Gleichung
im Modell verwendet wird. Diese beschreibt eine parabolische Temperaturverteilung
nach dem Rowland-Modell [4]. Uber die Wirmeleistung ¢; besteht ein direkter Be-
zug zu der spezifischen hohenabhéngigen Leistung in einem Brennstab. Die tempe-
raturabhingige Warmeleitfahigkeit k lasst sich aus den Materialtabellen der IAEA
entnehmen [42] und der Radius des Brennstofftablette ist eine geometrische Eingabe
fiir das Modell und wird in naher beschrieben. Die Oberflichentemperatur 7
ist allerdings nicht bekannt, weshalb passende Annahmen getroffen werden miissen.
Untersuchungen von David Anders et al. [43] haben gezeigt, dass die Oberflachen-
temperatur des Brennmaterials in DWR mit dhnlicher Leistungsdichte nur leicht
erhoht gegeniiber der Ummantelungstemperatur ist. Dies liegt an der Warmeleitfa-
higkeit der beteiligten Materialen und den entsprechenden Wérmeaustauscheffekten.
Diese Oberflichentemperatur ist ebenfalls nicht konstant, weshalb sie analog zu den
anderen hohenabhiangigen Groflen mithilfe des Sinus modelliert wird:

T,(z) = AT'sin (wz) + Ty min (5.2)

Diese Kurve ist in den Daten allerdings leicht versetzt (vgl.[43]), was hier durch
den Sinus nicht beriicksichtigt wird. So liegt das Maximum der Temperaturfunktion
nicht exakt in der axialen Mitte des Brennstabes, sondern leicht nach oben versetzt.
Dies fiithrt ebenfalls dazu, dass an dem oberen Ende des Brennstabes eine hohere
Temperatur vorliegt als am unteren Ende. Fiir das Benchmarking werden die pro-
benspezifischen Leistungen zur Bestimmung der Brennstofftemperatur verwendet.
Diese wurden in Tabelle zusammen mit den Leistungen aufgetragen und deren
Berechnung wird in besprochen. Da die probenspezifische Leistungsberechnung
die asymmetrische Leistungsverteilung im Brennstab bereits beriicksichtigt, wird die
asymmetrische Temperaturverteilung, welche durch den Sinus vernachléssigt wurde,
korrigiert. Mit diesen Annahmen konnten jedoch die Temperaturen, welche in dem
Paper [22] angegeben wurden, nicht genau rekonstruiert werden. Die Temperatu-
ren an den Enden des Brennstabes fallen schneller ab, als es hier errechnet wird.
Durch Variation des Temperaturgradienten an der Brennstabhohe kann dieser Ef-
fekt zwar minimiert werden, jedoch miisste die Temperaturdifferenz zwischen der
Mitte des Brennstabes und den Enden mehr als 120 K betragen. Dies deckt sich
nicht mit den Beobachtungen von [43]. Ebenfalls wird so eine durchschnittliche Um-
mantelungstemperatur von 605 K unwahrscheinlich. Die hier verwendeten Werte
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nehmen daher eine minimale Temperatur von 560 K im 2. Zyklus, 585 K im 4.und
590 K im 5. Zyklus an. Mit einem Temperaturgradienten von 10 K ergibt sich eine
durchschnittliche Oberflichentemperatur von ca. 603 K.

5.3.2 MODERATOR

Als Moderator wird in diesem Modell Wasser verwendet. Als Einlasstemperatur
wird dabei 556 K angegeben und als Auslasstemperatur 585 K, was bei einem
Druck von 148 bar einer Dichte von 0,758-0,698 g/cm? entspricht. Aufgrund der
hoheren Leistung im axialen Mittel der Brennstédbe wird die Temperaturzunahme
mithilfe der Formel berechnet und die Dichte anhand von Wasserdampftabellen
[16] bestimmt. Der Verlauf ist in Abbildung [21| dargestellt. Hierbei wird allerdings
davon ausgegangen, dass die Wasserdichte in dem gesamten Brennelement radial
gleichmafig vorliegt und die axialen Unterschiede fiir jeden Brennstab gleich sind.
Aufgrund von Konvektion und dem hohen Durchfluss sind Auswirkungen der spezi-
fischen Brennstableistungen auf die Wassertemperatur hier zu vernachlassigen.
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Abbildung 21: Axiale Wasserdichte im Brennelement 124.

Zusatzlich ist Borsdure in dem Wasser als Neutronenabsorber gelost, mit einem
durchschnittlichen Anteil von 450 ppm. Der genaue Verlauf des Borsédureanteils ist
nicht bekannt, weswegen hier eine lineare Abnahme angenommen wird (vgl. [44]
45]). Fir die Verdnderungen des Borsédureanteils wird die , Timetable“-Funktion von
SCALE verwendet. So kann ein anfinglicher Anteil von 900 ppm angenommen wer-
den, der im Verlauf des Brennzyklus auf 0 absinkt. Zum Beginn des nachsten wird
dieser Bestand erneut aufgefiillt. Dabei ist nicht bekannt, ob die Konzentration
wahrend eines Brennzyklus wirklich auf 0 absinkt, da diese kontinuierlich wahrend
des Betriebs den Bediirfnissen entsprechend angepasst werden konnen. Jedoch ha-
ben Untersuchungen von John C. Wagner et al. ergeben, dass die Berechnung der
Abnahme von Borsdure zur Verbesserung der Berechnungen von Isotopenkonzen-
trationen fithrt [46]. In dieser Arbeit wurden ebenfalls die durchschnittlichen Werte
durch eine lineare Abnahme bis zu einem Wert 0 modelliert, weshalb hier auch so
vorgegangen wurde.
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5.3.3 LEISTUNG UND BESTRAHLUNGSDAUER

Die Bestrahlungszeitrdume wurden in der Tabelle [2| bereits aufgetragen. Fir das
Modell sind hier die verzeichneten Leistungen in den Zeitrdumen entscheidend. Fiir
die Brennintervalle muss eine konstante Leistung angenommen werden, weswegen
hier nur die Tage mit voller Leistung verwendet werden. Fiir den Benchmarkingpro-
zess werden moglichst exakte Leistungsverteilungen bendétigt. Da diese allerdings
nicht in den operativen Daten hinterlegt wurden, miissen sie hier bestimmt werden.
In dem Paper vom ORNL wurden die messprobenspezifischen Leistungen ermittelt,
allerdings liegt die Datei, mit der diese berechnet wurden, nicht vor, weshalb sie an
dieser Stelle anhand der Zyklusabbrénde selbst bestimmt und in Tabelle [14] angege-
ben werden. Verwendet wurde Gleichung [2.18 Die hier erhaltenen Werte stimmen
mit denen vom ORNL mit Ausnahme von Rundungsungenauigkeiten tiberein, wes-
wegen diese vermutlich auf dem gleichen Weg bestimmt wurden.

Tabelle 14: Leistungsberechnungen und effektive Brennstofftemperatur fir das Obrigheim-
1-Brennelement BE12)

BE124 Abbrand Zyklus 2 Zyklus 4 Zyklus b
[GWd/tU]  [MW/tU] [K] [MW/tU] [K] [MW/tU] [K]
D1 21,2 18,701 723 30,998 832 33,200 855
P1 E3 20,2 17,819 715 29,536 819 31,634 842
G7 17,1 15,084 692 25,003 781 26,779 01
M14 15,6 13,761 681 22,810 762 24,430 781
D1¢ 28 24,699 773 40,941 915 43,849 945
P2 E3 35,1 30,962 826 51,322 1003 54,968 1039
G7 25.8 22,759 757 37,724 888 40,404 916
M14 - - - _
D1 33,7 29,727 816 49,275 986 52,775 1020
P3 E3 36,2 31,933 834 52,930 1017 56,690 1053
G7 31,5 27,610 798 45,766 956 49,017 989
M14 29.4 25,934 784 42,988 933 46,041 963
D1 - - - -
P4 E3 30,9 27,257 795 45,181 951 48,390 983
G7 27,7 24,435 771 40,502 912 43,379 941
M14 24.9 21,965 750 36,408 77 38,994 904
D1 - - - -
P5 E3 22.8 20,112 735 33,337 851 35,705 876
G7 25.8 22,759 757 37,724 888 40,404 916
M14 - - - -
durchschnittl. Leistung 25,581 42,403 45,415

“keine Isotopendaten

In diese Zyklen wurde alle 50 Tage ein Zwischenschritt eingefiigt, damit TRITON
die Wirkungsquerschnitte aktualisiert. Empfohlen wird alle 3 GWd/tU [28]; da hier
allerdings Nuklide mit niedriger Konzentration von Interesse sind, werden kleinere
Intervalle gewédhlt, um Unterdriickungseffekte zu minimieren.
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5.3.4 GEOMETRIE

Als Geometrie wurden hier einzelne quadratische Berechnungszellen erstellt. Die du-
Beren Mafle dieser Zellen entsprechen dem Brennstababstand. Die zylindrischen Pa-
rameter fiir die Brennstabe und die Fiihrungsrohren wurden der Tabelle [12| entnom-
men. Es wurden allerdings zwei Anpassungen aufgrund der Temperaturen vorgenom-
men. So wurde der Durchmesser von den Brennstofftabletten auf 0,925 cm erhoht,
um die thermische Ausdehnung zu berticksichtigen. Diese Ausdehnung verringert die
Dichte des UOy auf 9,742 g/cm?®. Diese Dichte wurde dann fiir alle Simulationen und
alle Messproben verwendet. Es wurde fiir jeden untersuchten Brennstab und fiir jede
Hohe eine eigene Simulation durchgefithrt. Dabei wurde der Messbrennstab und alle
angrenzenden Brennstabzellen mit eigenen Material-IDs versehen (vgl. Abbildung

22).
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Abbildung 22: (links) Geometrische Darstellung zu OBR 14x1/ Brennelement Design,
(rechts) NEWT-Grafik zu dem OBR BE12/-Brennelement mit den simulierten Brennstd-
ben: Grin (D1), Blau (ES3), Gelb (G7), Cyan (M14).

Zur Optimierung der Simulationszeit wurde nur % des Brennelements erstellt. An
den Symmetrieachsen wurden reflektive Randbedingungen eingestellt. Dies ist mog-
lich, da die Brennstébe in einem PWR in einem relativ homogenen Bestrahlungsfeld
vorliegen, das wenige Storungen aufweist. Dabei muss allerdings darauf geachtet
werden, dass die an den Untersuchungspunkt angrenzenden Brennstdbe innerhalb
des modellierten Teilstiicks liegen. Da der durchschnittliche freie Weg eines Neu-
trons grofler ist als der Brennstababstand, haben angrenzende Brennstiabe eine Aus-
wirkung auf den initialen Dancoff-Faktor. Die iibrigen Brennstédbe, welche nicht in
direkter Umgebung zu dem untersuchten Brennstab liegen, werden mit der gleichen
Brennmaterial-ID bestiickt. Dies ist zwar im Bezug auf die Materialkomposition kein
Problem, da diese einheitlich ist, sorgt allerdings dafiir, dass all diese Brennstéibe
die gleichen initialen Wirkungsquerschnitte besitzen. Dies kann nur aufgrund von
idealisierten Umstidnden angenommen werden. Grob konnen die hier vorliegenden
Brennstabe in vier Kategorien eingeteilt werden:

1. Randbrennstabe

2. Eckbrennstabe
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3. Innere Brennstabe
4. Brennstibe nah den Fithrungsrohren

Diese vier Kategorien unterscheiden sich in ihrer direkten systemischen Umgebung,
welche bei den initialen Berechnungen der Dancoff-Faktoren beriicksichtigt wird. In
diesem Modell kénnen diese allerdings vernachléssigt werden, da das Brennelement
keine Ummantelung besitzt, welche die Neutronenstreuung in der direkten Umge-
bung beeinflusst. Ebenfalls liegt das Brennelement in den Brennzyklen 4 und 5 im
Inneren des Reaktorkerns vor. Dies ermdglicht die Annahme, dass BE124 wéhrend
dieser Zyklen von charakteristisch gleichen Brennelementen umgeben war, weswegen
reflektive Randbedingungen verwendet werden konnen. Bei Brennzyklus 2 liegt das
Brennelement zwar am Rand vor, aufgrund des niedrigen Abbrands sind die Effekte
hier allerdings zu vernachléssigen bzw. wurden aufgrund dessen bereits berticksich-
tigt. Einzig bei der Bewertung der simulierten Daten von Brennstab D1 sollte auf
diese Effekte geschaut werden.

5.3.5 ALLGEMEINES MODELL

Die hier vorgestellte Modellierung anhand des Obrigheim-1-Reaktors lasst sich auf
weitere Druckwasserreaktordesigns erweitern. Aufgrund des Gitterdesigns der Be-
rechnungszellen lassen sich Anpassungen der Gittergrofle und der geometrischen
Strukturen recht einfach vornehmen. Dabei ist allerdings zu beachten, dass in eini-
gen Designs, z.B. bei Three Mile Island-1, Gadoliniumbrennstiabe verwendet werden.
Diese miissen anhand der ,deplete by flux“-Methode in fiinf bis zehn Ringen mit
gleich groflem Flacheninhalt beriicksichtigt werden.

5.4 SIEDEWASSERREAKTOR: FUKUSHIMA DAINI-2

Zu dem Modell vom Siedewasserreaktor Fukushima Daini-2 gibt es bereits ein Pa-
per vom ORNL mit sehr ausfithrlichen Modellannahmen und Voraussetzungen [1§].
Urspriinglich wurde dieses Modell ausgesucht, um einen Benchmarkingvergleich mit
einem Siedewasserreaktor und eine Basis fiir die Herleitung eines Dampfblasenmo-
dells fiir den RBMK zu haben. Im Verlauf der Modellierung stellte sich allerdings
heraus, dass das abgeleitete Dampfblasenmodell zwar zu dem RBMK passt, nicht
aber zu dem Siedewasserreaktor. Ebenfalls besitzt ein SWR viele weitere Heterogeni-
taten, wie zum Beispiel der Einsatz von Kontrollstaben auflerhalb und innerhalb des
Brennelements, verschiedene Zusammensetzungen des Brennmaterials in der radia-
len und axialen Ebene, sowie weniger Symmetrieachsen. Diese Storfaktoren miissen
detailliert untersucht werden, um passende Annahmen fir eine allgemeinere Mo-
dellierung ableiten zu kénnen. Aufgrund der relativ guten Datenlage zu westlichen
Siedewasserreaktoren wurde sich hier allerdings entschieden, den RBMK zu prio-
risieren. Daher wurde dieses Modell nicht weiterentwickelt. Ebenfalls aus diesem
Grund wurde sich dazu entschieden, dieses Modell nicht in dem Hauptteil vorzu-
stellen, da hier nur die Ergebnisse basierend auf der Erarbeitung von U. Mertyurek
et al. [18] reproduziert werden. Ebenfalls weichen die so erstellten Simulationsdaten
deutlich stérker von den Messdaten ab als in dem Paper und liegen sogar auflerhalb
des Akzeptanzbereiches dieser Arbeit, daher werden sie nicht in den Auswertungen
berticksichtigt. Der Vollstandigkeit halber wird das Modell und die Messergebnisse
dennoch im Vorbild der anderen Ausfithrungen im Appendix [A]vorgestellt. Ebenfalls
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werden dort noch einige Grafiken zur Analyse von Americium im SWR im Vergleich
mit den anderen Reaktordesigns beigefiigt. Aufgrund der hohen Abweichungen wer-
den diese allerdings nicht als aussagekréftig fiir die generelle Betrachtung angesehen.
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5.5 RBMK: Leningrad-1

5.5 RBMK: LENINGRAD-1

Tabelle 15: Grundlegende Parameter fir den RBMK Leningrad-1 [47, |48].

Allgemeine Parameter Daten
Design 6-12
Geometrie zylindrisch
Brennelementabstand 25 cm
Brennstabdaten
Abstand 1,604 cm
Aktive Hohe 343 cm (2x)
Reaktorkernhohe 700 cm
Brennstofftabletteradius 0,575 cm
Brennstoffdichte (theor.) 10,42 g/cm?
Ummantelungsradius innen 0,5975 cm
Ummantelungsradius auflen 0,68 cm
Ummantelungsdichte 6,45 g/cm?
Zr: 98,97 %
Ummantelungsmaterial Nb: 1 %
Hf: 0,03 %
Tragerrohre
Radius innen 0,625 cm
Radius auflen 0,75 cm
Dichte 6,45 g/cm?
Zr: 97,47 %
Material Nb: 2,5 %
Hf: 0,03 %
Brennelement
Radius innen 4 cm
Radius auflen 4,4 cm
. Zr: 975 %
Material Nb: 2.5 %
Radius des inneren Brennstabkreises 3,101 cm
Radius des aufleren Brennstabkreises 1,605 cm
Moderator und Kiihlmittel
Kiihlmittel Leichtwasser
Einlasstemperatur 541 K
Auslasstemperatur 555 K
Dampfqualitit 14,5 %
Moderator Graphit
Temperatur (max) 970K
Dichte 1,65g/cm?
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Der RBMK é&hnelt in seiner Funktionsweise dem westlichen Siedewasserreaktor. Je-
doch ist er als graphitmoderierter Reaktor mit einem positiven Dampfblasenkoeffizi-
enten behaftet, was zu inhomogenen Abbrénden fithren kann. Ebenfalls ist das runde
Design und der lange Bestrahlungszeitraum ein grofler Unterschied zu den anderen
Reaktoren. Die allgemeinen Parameter wurden dem Paper zur ORIGEN-RBMK
Wirkungsquerschnittsbibliothek vom ORNL [47] und dem Paper zur Stilllegungs-
strategie des Leningrad-1-Reaktors vom PNNL [48] entnommen. Da die Modelle
von beiden Brennelementen sich nur in den Anreicherungen und den Leistungs- und
Bestrahlungsparametenr unterscheiden, werden diese hier parallel besprochen.

5.5.1 MATERIAL

Die Brennstabe in den Brennelementen sind einheitlich mit einer Anreicherung von
2,09 % bzw. 2,02 % befiillt. Da es sich hierbei um sowjetischen Brennstoff mit einer
deutlich geringeren Anreichung handelt, ist es nicht sinnvoll, die zuvor vorgestell-
te Formel zur Berechnung der initialen Brennstoffzusammensetzung zu verwenden.

Fiir das Isotop 23U liegen Messdaten in SFCom-
Tabelle 16: Isotopenzusammen- PO vor, fiir 2347 nicht. Die initiale Konzentration
setzung fiir die Brennelemente /- von 234U ldsst sich allerdings anhand der Mess-

20-3675-85 und R1-20-7788 daten modellieren. Da 234U nur aus Neutronen-
einfang vom 2*3U, welches einen deutlich hohe-

Isotop Konzentration ren Spaltwirkungsquerschnitt besitzt, und durch
[wt%)] (n,2n)-Reaktionen mit ?*°U entstehen kann, wird es

23417 0028  0.020 in einem Reaktor nur in auflerst geringen Anteilen
23577 2’ 09 2’ 02 produziert. Hauptsachlich nimmt die Konzentrati-
2367 0’38 0 ’135 on durch Neutroneneinfang ab. Dieser Zusammen-
2387 97:502 977,8 hang ist ebenfalls in den Messergebnisse aus dem

Paper von Makarova et al.erkennbar [33]. Trégt
man die #*U Konzentration gegen den Abbrand
auf, so lasst sich eine klare lineare Abnahme erkennen. Durch einen linearen Fit
lasst sich dann die initiale Konzentration extrapolieren (vgl. Abb. fiir die beiden
Brennelemente in Tabelle [16]

Fiir die Materialzusammensetzung der Ummantelungen wird die Komposition aus
Tabelle [15[ entnommen. Es liegen keine genauen Daten zu der Temperatur der Um-
mantelung wahrend des Betriebs vor, weswegen diese hier abgeschéatzt werden miis-
sen. Untersuchungen von Sukhikh et al. haben ergeben, dass die Temperaturen der
Ummantelung bis zu einer axialen Hohe von 3 m von 570 K auf 610 K steigen
[49]. Dafiir wurden RBMK-1000 Brennelemente in einem Leistungintervall von 1,7-
2,2 MW untersucht, in welchem ebenfalls die beiden hier untersuchten Brennele-
mente liegen. Es wurde jedoch nur bis zu einer Hohe von 3,5 m gemessen. Da die
Temperatur der Ummantelung aufgrund der niedrigen Wirkungsquerschnitte kaum
einen Einfluss auf den Neutronenfluss hat, kann die genaue Temperatur hier ver-
nachlassigt und mit 600 K abgeschéatzt werden. Die Ummantelungstemperatur hilft
allerdings, dhnlich zu den Annahmen beim DWR, bei der Abschétzung der Oberfla-
chentemperatur des Brennstoffs, wodurch sich die Temperaturen berechnen lassen.
Diese wurden in Tabelle [I7] aufgetragen. Die Untersuchungen von V. N. Babaytsev
et al. haben ergeben, dass die Brennstofftemperaturen von RBMK-Reaktoren ten-
denziell eher unterschétzt werden [50]. Ebenfalls ist der Radius der hier verwendeten
Brennstofftablette hoher, wodurch der Brennstoffkern wérmer bleibt [51]. Aufgrund
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2.09% Enrichment
0.28 «  2.02% Enrichment
—— fit: -0.0035*x+0.2798
— fit: -0.0025*x+0.2041

0.26

o
N
i

234 Concentrations [mg/gU]
°
&

o
i
o

0.14

15 20 25 30
Burnup [GWd/tU]
Abbildung 23: 23*U Konzentration in Abhingigkeit vom Abbrand fiir die Brennelemente
4-20-3675-85 und R1-20-7788 aus den Daten von Makarova et al. [35)].

dieser Betrachtungen und im Vergleich mit den verwendeten Temperaturen in an-
deren RBMK-Modellen von 870-1150 K, wurde sich hier entschieden, die mit
berechneten Temperaturen direkt zu verwenden [52].

5.5.2 MODERATOR UND KUHLMITTEL

Bei einem graphitmoderierten Reaktor werden ungefihr 6 % der gesamten thermi-
schen Energie in dem Moderator freigesetzt. Dieser liegt in dem RBMK in einem Ge-
misch aus Stickstoff und Helium vor, wodurch die Warme in das Brennelement und
durch das Wasser als Kiihlmittel abtransportiert wird. Bei einem normalen Betrieb
liegt die durchschnittliche Temperatur des Graphites bei 873 K (vgl. [47]). Da sich
die thermischen Eigenschaften des Graphits bei einer realistischen Temperaturvaria-
tion nicht stark andern, wird hier davon ausgegangen, dass diese durchschnittliche
Temperatur und die Dichte konstant bleiben [53].

Fiir die Modellierung des Leichtwassers werden dhnliche Annahmen getroffen wie fiir
einen SWR. Das Wasser tritt mit einer Eingangstemperatur von 541 K in den Reak-
tor ein und wird auf den sieben Metern bis zum Ausgang auf 555 K erwérmt. Dabei
beginnt es, bei ungefahr 2,5 m zu sieden, weswegen sich ab hier ein Zweiphasenge-
misch ausbildet. Der Gasanteil erhoht sich dabei stetig und senkt dementsprechend
die Wasserdichte. Der Dichteverlauf ist bei einem RBMK allerdings nicht so glatt
wie bei einem SWR, da bei diesem mehr ,power distribution tailoring“ betrieben
wird. Es gibt Untersuchungen zu den Dampfblasenanteilen in RBMK-dhnlichen Sze-
narien [54] und fiir den RBMK-1500 [52], allerdings konnte keine explizite Quelle fiir
den RBMK-1000 gefunden werden. Daher wird der Dampfblasenanteil hier mithilfe
des Slip-Modells berechnet und mit den dhnlichen Modellen verglichen.

Fir den RBMK wird eine durchschnittliche Dampfqualitdt am Ausgang von 14,5-15
% angegeben [47]. Hier wird davon ausgegangen, dass die Dampfqualitat bis zu der
Siedehohe von 2,5 m 0 % ist. Dies vernachlassigt das unterkiihlte Sieden von Wasser
bei der Beriithrung der Kanalwénde, welches sehr stark von den thermohydrauli-
schen Parametern abhéangt, welche nicht vorliegen. Fiir dieses Slip-Modell wurden
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verschiedene Korrelationsparameter fiir den zwei-Phasen-Fluss von Wasser von der
Arbeitsgruppe von Tran et al. verglichen [21]. Dabei konnte die ,,Smith-Korrelation
mit £ = 0,2 bei den vertikalen Tests am besten abschneiden. Die Smith-Korrelation
bestimmt die Slip Ratio durch die Dampfqualitdt und den Korrelationsfaktor k:

Die temperaturabhéngigen Dichten der jeweiligen Phase wurden dabei den Dampf-
tabellen vom NIST [16] entnommen. Fiir die Berechnung der Dichten wurde eine
stiickweise definierte Funktion in Python programmiert (vgl. [2.24)):
pi(2) fiir z < Siedehohe
pmiX(Z) = .. . .. (5'4)
a(z)pg(2) + (1 — a(z))ps(z) fur z > Siedehohe

Die Dichten wurden dabei in 0,1 groflen Temperaturschritten entnommen, wohin-
gegen die Funktion von einer kontinuierlichen Temperaturverteilung ausgeht. Daher
werden bei jedem Zwischenschritt die Dichten angenommen, deren Temperaturent-
sprechung am néchsten zu der berechneten Temperatur liegt.

700 A

w = Ln =]

[=] [=] [=] [=]

o o o o
L L L

axial height in cm

%)
(=]
o

100 +

0.3 0.4 0:5 0:6 0.7
water density in g/cm?

Abbildung 24: Modellierung des Dichteverlaufs des Wassers innerhalb der Brennelemente
im Leningrad-1-Reaktor.

Dieser Verlauf deckt sich sehr gut mit den Untersuchungen zu dem RBMK-1500-
Reaktor von Tonkunas et al.[52]. Der hier berechnete Verlauf der Wasserdichte
nimmt allerdings einen sehr homogenen Betrieb an, welcher in der Analyse bertick-
sichtigt werden muss.

5.5.3 LEISTUNG UND BESTRAHLUNGSDAUER

Bei einem RBMK koénnen die Brennelemente in laufendem Betrieb ausgetauscht
werden. Daher miissen keine effektiven Tage mit voller Leistung bestimmt werden.
Dies bedeutet ebenfalls, dass sich die durchschnittliche Leistung der Messproben aus
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dem gemessenen Abbrand und der Gesamtbestrahlungsdauer sofort berechnen lasst.
Die entsprechenden Werte fiir die Wasserdichte und Brennstofftemperatur nach
werden ebenfalls in Tabelle [17] angegeben.

Tabelle 17: Probenspezifische Leistung fir die Brennelemente R1-20-7788 und 4-20-3675-
85. Die Abfolge der Messproben-IDs von Brennelement R1-20-7788 stimmen allerdings
nicht mit der Abfolge der Messhohen tberein (vgl. @)

Brennelement Brennstab | Messprobe  Abbrand  Leistung Temperatur
ID ID ID [GWd/tU] [MW/tU] K]
11 28 10,33 7,31 825
11 29 25,9 18,33 1163
11 30 27,7 19,6 1202
R1-20-7788 11 33 25,9 18,33 1163
11 31 25,6 18,12 1157
11 32 16,67 11,8 963
12 | 3 9,70 14,66 1050
13 35 9,91 8,04 847
13 36 18,4 14,92 1058
13 37 20 16,22 1098
4-20-3675-85 13 38 22,8 18,49 1168
13 39 19,51 15,82 1086
13 40 12,98 10,53 923
14 41 9,7 7,87 824

5.5.4 GEOMETRIE

Die RBMK-Geometrie kann durch ihr rundes Design nicht mit quadratischen/hexa-
gonalen Berechnungszellen erstellt werden. Daher wurde hier das ,,Hole“-Feature von
NEWT verwendet. Dies ermdglicht die manuelle Platzierung von Zellen in andere
Tréagerzellen, solange das Objekt innerhalb der Grenzen liegt und diese nicht schnei-
det. Der duflere Graphitblock wurde daher als globale Zelle verwendet, in welches das
runde Brennelement platziert wurde. Die Brennstabpositionen wurden mithilfe der
angegebenen Radien berechnet und dquidistant platziert (vgl. Abb.. Hier wurde
ebenfalls von einer Ausdehnung des Brennmaterials aufgrund der Betriebstempera-
turen ausgegangen, weswegen sich die Dichte auf 9,742 g/cm?® verringert und sich
der Brennpelletradius auf 0,5975 c¢cm erhoht. Aufgrund der runden Ummantelung
des Brennelementes werden hier ,white boundaries®, also isotrope Randbedingun-
gen, gewahlt. Die initiale Berechnung der Wirkungsquerschnitte wurde mit einem
triangular versetzten Gitter vorgenommen. Aufgrund des runden Designs besitzt
ein RBMK-Brennelement sehr viele Symmetrieachsen, jedoch sorgen die versetzten
Brennstébe fiir ein ungleichméfiges Gitter, welches fiir die Selbstabschirmungspara-
meter zu beachten ist. Zusatzlich ist das umgebende Leichtwasser nicht der primére
Moderator, weshalb die durchschnittliche freie Wegldnge der Neutronen héher als in
einem westlichen Brennelement ist. Um diese Effekte auszugleichen, wird hier i des
Brennelementes fiir die Berechnungen verwendet.
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Abbildung  25:  (links)  Geometrische  Darstellung — des  Leningrad-1-RBMK-
Brennelementdesigns, (rechts) NEWT-Grafik zu den Brennelementdesigns mit den
Berechnungszellen.

Die heterogene Dichteverteilung des Wassers sorgt ebenfalls fiir eine starke Veran-
derung der Selbstabschirmungsparameter entlang der axialen Hohe der Brennstébe.
Daher wird bei groen Anderungen empfohlen, die Dancoff-Faktoren separat mit
dem MCDancoff-Modul zu berechnen. Dieses verwendet die in ] erlauterten Monte-
Carlo-Methoden, um die Effekte auf die resonante Selbstabschirmung von benach-
barten Brennstidben in ungleichméafligen Gittern zu bestimmen. Dafiir wurde ein
3D-KENO Modell erstellt, mit analogen Annahmen zu dem 2D-NEWT-Modell. Als
Hohe wurde dabei, entsprechend der Schnittlange fiir die Messproben, ein Zentime-
ter gewahlt.

Die Berechnungen ergaben eine Abweichung von 11 % zwischen den Dancoff-Faktoren
im duferen Ring und dem inneren Ring[26|bei einer Teilchenzahl von 10000 und 1000
Generationen.

&.584365 @.584146
#.584616 @.584294

#.659789 @.659681
#.584298 $.584358

#.659812 #.659673

.583825 #-584528

#.659756 #.659543
@-584348 #.584057

#.584584 &.58448

Abbildung 26: (links) Dancoff Faktoren fiir jeden Brennstab im Brennelement bei einer
Wasserdichte von 0,35 g/cm?®, (rechts) RBMK-Brennelementdesign zum Vergleich.

Diese Faktoren wurden fiir alle relevanten Wasserdichten bestimmt und in die initiale
Wirkungsquerschnittsberechnungen eingefiigt. Innerhalb der Ringe weichen diese al-
lerdings nicht stark voneinander ab, weswegen jeweils ein Wert fiir die entsprechende
Brennstabgruppe angenommen wird.
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5.5.5 ALLGEMEINES MODELL

Aufgrund des kanalbasierten Designs ist die geometrische Ausarbeitung des RBMK-
Modells fiir die meisten Anwendungen verwendbar. Ebenfalls ist die Modellierung
des Dampfblasenanteils und der daraus resultierenden Kiihlmitteldichte auf verschie-
dene Siedehohen und Temperaturgradienten erweiterbar. Dabei wurden die thermo-
hydraulischen Effekte allerdings nur mithilfe eines Korrelationskoeffizienten bertick-
sichtigt und nicht eigenstandig modelliert. Aulerdem wurde in neueren Brennele-
menten die Anreicherung des Brennstoffes auf bis zu 2,8 % erhoht und der Neutro-
nenabsorber Erbium in den Brennstoff eingearbeitet [55]. Diese beiden Anpassungen
lassen sich allerdings in der Materialbeschreibung des TRITON-Modells einfiigen.
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5.6 WWER-440: KOLA-3

Tabelle 18: Grundlegende Parameter fir den WWER-440 Kola-3-Reaktor.

Allgemeine Parameter Daten
Brennstoffkassette-1D 144-46879
Design Brennstoffkassette
Geometrie hexagonal
Brennelementabstand 14,7 cm
Anreicherung 4,37-4,38 %
Brennzyklen 12-17
Kanalummantelungsmaterial E125 Zirkalloy
Brennstabdaten

Abstand 1,22 cm
Aktive Hohe 242 cm
Brennstoffpellet Durchmesser (kalt) 0,757 cm
Brennstoffpellet Durchmesser innen 0,12 cm
Dichte 10,62-10,64 g/cm?
Ummantelungsdurchmesser innen 0,772 cm
Ummantelungsdurchmesser auflen 0,91 cm
Ummantelungsmaterial E110 Zirkalloy
Ummantelungstemperatur 536-577,5 K

Tragerrohre Daten

Durchmesser innen 0,88 cm
Durchmesser aufien 1,03 cm
Ummantelungsmaterial E110 Zirkalloy
Kontrollstabdaten

Absorbermaterial Gd;04
Moderatordaten

Druck 122,6 bar
Einlasstemperatur 540 K
Auslasstemperatur 573 K
Borsaureanteil 1340-3640 ppm

¢ SFCompo
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Der WWER-440/213 ist in seiner Funktionsweise sehr dhnlich zu dem westlichen
Druckwasserreaktor, daher konnen viele der dort getroffenene Annahmen hier ver-
wendet werden. Innerhalb von SFCOMPO sind sehr detailierte Operationsdaten fiir
den Kola-3-Reaktor hinterlegt. Die angegebenen Quellen kénnen jedoch zum Zeit-
punkt dieser Arbeit nicht nachgeprift werden, da das Paper nicht verfiigbar ist [36].
Daher wurde ein erstes Modell anhand der zur Verfiigung stehenden Daten erstellt.
Jedoch widersprechen die dort hinterlegten Designs denjenigen aus Literaturquellen
[4, 56|, [37]. Da die spatere Auswertung der erstellten Daten ebenfalls einen grofien
Unterschied zu den Messungen ergeben hat, wurden zwei weitere Modelle mit den in
der Literatur vermerkten Designs formuliert. Diese unterscheiden sich in der Mate-
rialzusammensetzung und dem geometrischen Design der Brennstoffkassetten. Fiir
die operativen Parameter wurden allerdings identische Werte verwendet.

5.6.1 MATERIAL

In den Messdaten von SFCompo wurden drei verschiedene Brennstoffzusammenset-
zungen angegeben, die sich allerdings nur leicht unterscheiden. So liefert ein Un-
terschied von 4,37 % Anreicherung zu 4,38 % Anreicherung sowie ein Dichteunter-
schied von 10,62-10,64 g/cm3 keine messbaren Anderungen in den Simulationsdaten.
Daher werden hier einheitliche Materialkompositionen verwendet. Mit einem 2¥5U-
Anteil von 4,38 %, ist der Anreicherungsgrad deutlich hoher gewéahlt als der von dem
Obrigheim-1-Reaktor. Dies resultiert in einer langeren Bestrahlungsdauer sowie ei-
nem hoheren erreichten Abbrand. Die angegebenen Konzentrationen von den unter-
geordneten Uranisotopen liegen auf einem &hnlichen Level wie das der westlichen Re-
aktoren.

In den operativen Daten wurden ebenfalls Messwer-
Tabelle 19: Brennstoffzusam- te fiir die Brennstofftemperatur angegeben. Die an-
mensetzung der Brennstoffkas- gegebenen Daten erscheinen allerdings recht niedrig
sette  144-46879 im Kola-3- fir die Temperatur im Zentrum des Brennstabes.

Reaktor nach SFCompo. Im Paper von Giindiiz et al. [57] wurde eine durch-
schnittliche Temperatur des Brennstoffs bei Normal-

Isotop Konzentration betrieb von 1250 K in der axialen Mitte und von 800
[wt%] K an den Enden des Brennstabes gemessen. Die in

23477 0,0437 SFCompo dargelegten Daten liegen grofitenteils un-
23577 4,37 terhalb dieses Intervalls, allerdings besitzen die hier
23677 0,02 untersuchten Brennstofftabletten einen zylindrischen
23877 95,5663 Hohlraum in der Mitte, wodurch sich die Tempera-

tur reduziert [56]. Fir Brennstoff mit einem zylin-
drischen Hohlraum kann daher nicht Formel [5.1] ver-
wendet werden, sondern muss entsprechend angepasst werden [5§].

Qr? r Qri  r
T(r) = Ty — %o (1= [in iy .
(r) 4k r2 * % Tin (5:5)

verwendet, mit den Parametern
e T;,= innere Brennstofftemperatur
e 1i,= innerer Radius bzw. Radius des Hohlraums

e ()= volumetrische Heizrate
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Der Term Q;;fn In TL) ist dabei die Korrektur, die durch die zweite Oberfliche am

inneren Brennstoffradius entsteht. Aus der Gleichung [5.5]14sst sich die Oberflachen-
temperatur 7y am dufleren Radius mit r = r,,; bestimmen. Die Oberflachentempe-
ratur am inneren Radius bestimmt sich dann durch Umformen der Gleichung nach

Tin.
=7 G (1= 2 ) 4 G (o) (56)
= G (1 2 ) - G (o) (5.7
Mit der linearen Heizrate ¢, = Qm(r2,, — r2) ergibt sich fiir Ti,:
=Tt s (1 ) () e
ot (e () () e
=T, + 4%; <1 - (rgjf“@ In (i‘:)) (5.10)

Da der Warmeleitungskoeffizient hier ebenfalls hoher ist, kann fiir den Hohlraum-
brennstoff nicht das gleiche Modell fiir die effektive Temperatur verwendet werden.
Fiir diesen Brennstoff wird daher die durchschnittliche Temperatur 7' verwendet,
welche aus dem Integral von tiber die Fliche berechnet wird 58], woraus sich

die Formel ergibt:

— qi 2?"2 47"4 < Tin >
T=T,+—(1- n___ n____] 5.11
+ 87Tk < (Tgut - T2 ) (Tgut - 7’2 )2 ! Tout ( )

in in

Mit dieser Formel ergeben sich die hier verwendeten Temperaturen, welche ebenfalls
in der Leistungstabelle vermerkt wurden. Diese Temperaturen liegen nun in dem ge-
messenen Spektrum von Giindiiz et al. und werden daher hier verwendet. In Tabelle
sind die errechneten durchschnittlichen Temperaturen aufgetragen, im Anhang
wurden zusitzlich die errechneten Temperaturen fiir die Oberflichen des inneren
Radius vermerkt. Die hier errechneten Durchschnittstemperaturen sind vergleichbar
mit denen vom westlichen DWR, jedoch sei hier vermerkt, dass die Messproben alle
aus dem unteren Drittel des Brennstabes stammen, wodurch kein direkter Vergleich
mit Proben aus der axialen Mitte moglich ist. Allerdings sollte sich das Temperatur-
und Leistungsprofil aufgrund der hohen Abbrande (vgl. Kapitel 2] Abb. entlang
der axialen Hohe angeglichen haben, wodurch in der Mitte des Brennstabes dhnliche
Temperaturen zu erwarten sind.

Im Gegensatz zu dem éalteren RBMK Reaktor werden hier keine Hafniumanteile in
der Ummantelung mehr angegeben, jedoch wird bei der Legierung E110 ein drei-
bis vierfach hoherer Hafniumanteil (300-400 ppm) gemessen, als bei den westlichen
Zirkalloy-4-Kompositionen [59]. Da diese Anteile jedoch unterhalb der Promillegren-
ze liegen und fir E125 keine entsprechenden Daten vorliegen, werden diese hier
ebenfalls vernachléssigt.

5.6.2 WASSERDICHTE

In den Daten zum Kola-3 wurde in SFCompo die Einlasstemperatur des Wassers
mit 540 K und die Auslasstemperatur mit 573 K angegeben. Bei einem Druck von
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122,6 bar entspricht dies einer Wasserdichte zwischen 0,782 g/cm? und 0,720 g/cm?
[16]. Wird die Temperaturverteilung mit Formel modelliert, decken sich diese
Werte mit den angegebenen Werten fiir Brennzyklus 12. Fiir die anderen Brennzy-
klen liegen unterschiedliche Leistungen vor, daher ist davon auszugehen, dass die
angegebenen Ein- und Auslasstemperaturen nur durchschnittliche Richtwerte sind.

Moderator Temperature for Kola-3 Cycles

250 A
—— Model

Cycle 12
¥ Cycle 13
Cycle 14a
Cycle 14b
Cycle 15
150 4 % Cycle 16
% Cycle 17

200

100 4

axial height in cm

50 1

T T T T T
550 555 560 565 570

Moderator Temperature in K

Abbildung 27: Verteilung der Wassertemperaturen nach Zyklen im Kola-3-Reaktor.

Fiir diese angegebenen Schwankungen verandert sich die Wasserdichte allerdings nur
geringfiigig. So liegt die Dichte bei dem gegebenen Druck fiir eine Einlasstemperatur
von 535 K bei 0,790 g/cm?® und bei 545 K bei 0,777 g/cm?. Ahnliche Differenzen sind
bei der Auslasstemperatur erkennbar. Diese Schwankungen sind zu gering, um einen
messbaren Unterschied zu erhalten und werden daher vernachléssigt. Die Borsau-
rekonzentrationen fiir die einzelnen Brennzyklen wurden ebenfalls in SFCompo ange-
geben.

In den operativen Daten wird angegeben, dass

Tabelle 20: Borsdurekonzentra-
tionen fiir die Brennzyklen der
Brennstoffkassette 144-46879 im
Kola-3-Reaktor.

die Borsdurekonzentration in den Abklingzeitriau-
men bei 0 liegt. Daher wird hier ebenfalls da-
von ausgegangen, dass die Konzentration im Ver-
lauf des Bestrahlungszeitraums auf 0 absinkt.
Hierbei wurde erneut eine lineare Abnahme der

Zyklus- Dauer BOTS&UYGT Konzentration, ahnlich zu dem DWR, mit der
D [T.q] Konzentration Timetable“-Funktion von TRITON modelliert.
¢ [ppm] Aufgrund der sehr hohen Konzentrationen wird

192 319 2540 hier allerdings davon ausgegangen, dass die in
13 319,3 2630 Tabelle angegebenen Werte als initiale Kon-
14a, 274 3640 zentrationen und nicht als durchschnittliche Wer-
14b 117,5 1340 te zu verstehen sind. Diese Annahme stiitzt sich
15 272.3 2590 auf dem Vergleich mit dem DWR Obrigheim-
16 316,9 3980 1 und der in der Literatur beschriebene Ver-
17 259 2400 wendung von Brennstidben, die mit dem Neu-

tronenabsorber Gd,O3 versetzt wurden (vgl. Abb.

29).
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5.6.3 LEISTUNG UND BRENNZEIT

Die Leistungs- und Brennzeitparameter werden den SFCompo-Daten entnommen
und sind mit der effektiven Brennstofftemperatur in Tabelle 21| zusammengefasst.

5.6.4 GEOMETRIE

Fiir die Geometrie des Reaktors wurden hier hexagonale Prismen als Berechnungs-
zellen erstellt, welche in einem Gitter angeordnet werden. Die Zellen werden mit
den zylinderfémigen Brennstdben und Ummantelungen bestiickt und der Rest wird
mit Wasser aufgefiillt. Brennstoffkassetten habe eine hexagonale Form, weswegen
die Ummantelung ebenfalls hexagonal gewahlt wurde. Aufgrund der zum Zentrum
gerichteten Wéande werden hier isotrope Randbedingungen gewahlt.

Abbildung 28: NEWT-Modell fir den Brennstab 61 im SFCompo-Modell des WWER-440
Kola-3. Brennstab 61 ist orange dargestellt. Die farbigen Brennstibe um diesen herum
wurden fiir bessere Simulationsergebnisse mit einer eigenen Material-1D versehen, unter-
scheiden sich in der Zusammensetzung aber nicht von den roten.
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5.6.5 ALTERNATIVE DESIGNS

In dem Paper von A. A. Gagarinskiy et al. wurden zwei weitere Brennstoffkas-
settendesigns vorgestellt. Eines hat dabei eine durchschnittliche Anreicherung von
4,38 %, was den Werten aus SFCompo entsprechen wiirde. Andererseits wird in
der Arbeit ebenfalls erwéhnt, dass der Kola-3-Reaktor zwei Blocke mit dem Brenn-
stoffkassettendesign der zweiten Generation verwendet. Dieses zweite Design wird
allerdings mit einer durchschnittlichen Anreicherung von 4,25 % angegeben. Bei-
de alternative Designs verfiigen iiber mehrere Brennstoffzusammensetzungen sowie
Brennstiabe mit GdyO3-Anteil, was in den Daten von SFCompo nicht verzeichnet
wurde. Die genauen Zusammensetzungen sind in Abb.[29 zu sehen.

e

4.6% (84)

4.0% (30)

3.6% (6)
4.0%U235+(3.35%Gd203) (6)
LlenTpanbHas Tpy6Ka

4.4% (84)

4.0% (30)

3.6% (6)
4.0%U235+(3.35%Gd203) (6)

lenTpansHas TpyGKa

08880
CICLAN]@)

Abbildung 29: Alternative WWER-440/213-Brennstoffkassettendesigns mit einer durch-
schnittlichen Anreicherung von 4,38 % bzw. 4,25 % @/

Da nicht ersichtlich ist, welches der drei Designs das zu den Daten passende ist,
werden die anderen beiden Designs ebenfalls modelliert. Fiir diesen Brennstoff 1asst
sich allerdings kein Anteil fiir 2**U und 23U entsprechend der vorliegenden Daten
errechnen, daher wird hier die gleiche Formel wie fiir den DWR, verwendet . Fir
die Zusammensetzung ergeben sich dann die Werte aus Tabelle
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Tabelle 22: Brennstoffzusammensetzung fiir die Brennstdbe in den alternativen Brennstoff-
kassettendesigns.

Konzentration
Isotop (Wt %)
Brennstoff 3.6 % 40 % 44 %" 4,6 %° 4,0 %+3,35 %Gdy0s
BAU 0,032 0,036 0,032 0,041 0,036
85U 3,6 4,0 4.4 4,6 4,0
86U 0,018 0,018 0,020 0,021 0,018
By 96.351 95,946 95,541 95,338 95,946
Gdy03¢ - - - - 3,35

%von gesamter Zusammensetzung
bBrennelementdesign mit durchschnittlich 4,25 % Anreicherung

“Brennelementdesign mit durchschnittlich 4,38 % Anreicherung

5.6.6 ALLGEMEINES MODELL

Es wurden hier insgesamt drei Modelle vorgestellt, von denen die zwei alternativen
eher den Literaturbeschreibungen entsprechen. Daher ist davon auszugehen, dass
die meisten WWER-440-Reaktoren eher die alternativen Designs verwenden. Ei-
ne Vergroflerung dieses Modells auf das WWER-1000-Design ist ebenfalls moglich,
da hier hauptséachlich das hexagonale Gitter auf 21 Brennstabe in der Hauptach-
se ausgeweitet werden muss. Es muss hier allerdings der brennkassettenspezifische
Neutronenabsorber beachtet werden, so verwendet z. B. die Brennkassette 1591 aus
dem WWER-1000-Reaktor Balakovo-3 einen aluminium- und borbasierten Neutro-
nenabsorber. Es wurde hier ebenfalls eine Methode zur Berechnung der Tempera-
turverteilung bzw. der effektiven Temperatur in einer Hohlraumbrennstofftablette
vorgestellt. Diese bietet viele Vorteile aufgrund ihrer niedrigeren Kerntemperatur
und wird als Brennstoff in verschiedenen Reaktortypen erforscht |60, |61].
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6. AMERICIUM IM REAKTOR

Innerhalb dieser Arbeit ist das Isotop 242 Am von besonderer Bedeutung, da es auf
seine Aussagekraft fiir die Unterscheidung verschiedener Reaktortypen untersucht
werden soll. Dieses Isotop und seine Konzentration in dem vebrauchten Brennmate-
rial wurde fiir die hier verwendeten Brennelemente nur selten durch die Messlabore
gemeldet und wird daher im Vergleich der Mess- und Simulationsdaten nicht auftau-
chen. Die in SFCompo hinterlegten Konzentrationen enthalten allerdings zumeist die
Messwerte von Isotopen, die Teil des Transmuationsweges von 242" Am sind. Daher
ist es wichtig, dass die Messwerte der Plutonium-, Americium- und Curiumisotope
moglichst genau durch die Simulationswerte wiedergegeben werden, um passende
22m Am-Werte zu erhalten. Die Charakteristiken der einzelnen Isotope beeinflussen
allerdings diesen Transmutationsweg dramatisch, weswegen die Zusammenhénge in
diesem Kapitel anhand der Bedeutung und der Erzeugung von 2#*™Am aufgezeigt
werden soll.

6.1 DAS ISOTOP Z2M A\

Das metastabile Isotop 2*?™Am ist ein langlebiges Isotop mit eine Halbwertszeit von
etwa 141 Jahren, welches durch den Neutroneneinfang aus **! Am erbriitet wird. Der
Wirkungsquerschnitt fiir die Spaltung durch thermische Neutronen iibersteigt den
von 23U und 2*°Pu um fast eine GréBenordnung und ist damit mit 6700 b der héchs-
te bisher gemessene Wert aller Nuklide [62]. Dieser sehr hohe Wirkungsquerschnitt,
gepaart mit der hohen Neutronenausbeute bei der Spaltung von etwa 3,6, resultier-
te in den Uberlegungen, 2*2™Am als Spaltmaterial in nuklearen Batterien oder in
nuklear gepumpten Lasern zu verwenden [63|. Jedoch ist die Verfugbarkeit dieses
Nuklides begrenzt, was auf eine notwendige Erbriitung im Reaktor zurtickzufiihren
ist. Aufgrund der einzigartigen Kombination von kernphysikalischen Eigenschaften
wie Lebensdauer, Einfangquerschnitt und dem Transmutationsweg, soll in diesem
Kapitel nun untersucht werden, ob das Nuklid eine Aussage tiber die Prozesse im
Reaktor zulésst.

6.2 SYNTHESE VON AMERICIUM IM REAKTOR

Zuerst soll in diesem Kontext der Syntheseweg néher beleuchtet werden. Das Nu-
klid ##?™Am wird aus der Reaktion ?*'Am(n,y)?**"Am erbriitet. Der thermische
Wirkungsquerschnitt fiir die Neutroneneinfangsreaktion ist in der ENDF/B-VII-
Datenbank mit 621,6 b angegeben und liegt damit in der GréBenordnung der Kern-
spaltung von #**U [7]. Da Americium allerdings als Transuran in dem Brennstoffma-
terial nicht natiirlich vorkommt, wird dieses erst im Reaktor durch die Kernprozesse
erbriitet. Es entsteht als Nebenprodukt der Plutoniumkette, welche durch den Neu-
troneneinfang vom #®%U beginnt:

238 1 239 B~ 239 B~ 239
92U +on — 5 U Bam 03ND —>2 P 91U (6.1)

Aufgrund der hohen Neutronendichte in einem Reaktor und der relativ hohen Ein-
fangquerschnitte von Plutonium (vgl Tabelle werden so die weiteren Plutoniu-
misotope durch weiteren Neutroneneinfinge bis zum 2**Pu erzeugt.

59Pu(n,y)**Pu(ny)** Pu(n,7)*?Pu(ny)**Pu (6.2)
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Tabelle 23: Wirkungsquerschnitte und Halbwertszeiten der Isotope des 2*2™Am-
Transmutationsweges.

Wirkungsquerschnitt® Halbwerts- Zerfallsart
Isotop [barn] zeit (Haufigkeit)
Gesamt Spaltung n-Einfang primér sekundar
B8pu - 600,7 17,09 563,8 87, 7a «fl) -
9Py 1033 751,4 273,7 24114 a  «(1) -
240py 292 0,063 291 6563 a «(1) -
Mlpy 1387 1013 364 14,33 a B (1) -
2Py 26,95 0,001 19,27 373500 a  «(1) -
M3pu 289,2 181,5 88,17 4956 h [B(1) -
HAm  636,1 3,153 626 4328 a  «(l) -
HIAm 7622 2103 5507 16,04 h  57(0,827) ec(0,173)
MamAm 8065 6700 1359 141 a IT7(0,995) «(0,005)
M3Am 83,92 0,074 75,35 7360 a  «(1) -
22Cm 30,75 3,026 16,9 162,93 d  «(1) -
M3Cm 759,9 617,8 130,2 30 a «(0,998)  ec(0,002)
24C0m 23,04 1,035 14,44 18a «fl) -
M5Cm 2492 2132 349,3 8500 a «(1) -

%hermisch (ENDF/B-VII.1-Bibliothek)

243Pu besitzt eine Halbwertszeit von 4,956 Stunden und ebenfalls einen deutlich
hoheren Spalt- als Einfangquerschnitt. Daher wird 2#4Pu nur selten hergestellt. Das
Americiumisotop *'Am wird nun durch den Beta-Zerfall erzeugt, welches durch
Neutroneneinfang zu 2™ Am wird:

21py 2 22 Am(n,y)***™Am (6.3)

Diese Ausbeuten auf dem Weg zum 242" Am sind allerdings nicht immer 100 %, wo-
durch eine komplexe Verflechtung entsteht, welche in Abb.[32] aufgezeichnet ist [64].
Die dort dargestellten Ubergangswahrscheinlichkeiten wurden anhand der ORLIBJ32-
Bibliothek fiir westliche DWR und SWR, berechnet, sind jedoch sensitiv fiir die
vorliegenden Neutronenfliisse. Sie sollen daher primér die Transmutationswege vi-
sualisieren und einen groben Richtwert fiir die Uberginge bieten. Es ist allerdings
dennoch ersichtlich, dass das ?**”Am dabei nur untergeordnet durch den Neutro-
neneinfang mit einer Ausbeute von 10 % hergestellt wird.

Fir die Erzeugung von Americium sind also die Plutoniumisotope von grofier Be-
deutung. Diese besitzen allerdings neben den Einfangquerschnitten auch recht grofie
Spaltquerschnitte. Daher wird die Erzeugung der schweren Plutoniumisotope durch
die Spaltreaktion unterdriickt. Ebenfalls liegen in dem Reaktor nicht nur Neutro-
nen im thermischen, sondern auch im schnellen, Resonanz- und epithermischen
Bereich vor. Wahrend der Thermalisierung durchqueren sie den Resonanzbereich
der Plutoniumisotope, wodurch die Reaktionswahrscheinlichkeiten verdndert wer-

den (vgl. Abb.[30).
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Abbildung 30: Resonanzbereiche der Plutoniumisotope und 238U fiir die (n,y)- und (n, f)-
Reaktionen aus der ENDF/B-VII.1-Querschnittsbibliothek [[71/

Die Integrale Irg iiber diese Resonanzbereiche liefern Wirkungsquerschnitte, wel-
che mit der Lethargiebreite des Bereichs in durchschnittliche Wirkungsquerschnitte
umgerechnet werden kénnen [3]:

E -1
ors = IrsIn (ED (6.4)
Resonanzbereiche liegen fiir alle Nuklide im Reaktor vor und die Summe der Re-

sonanzabsorptionen werden in der Resonanzdurchlasswahrscheinlichkeit p des k-
Faktors beriicksichtigt. Besonders ist hier auch noch das #*¥U hervorzuheben, da
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dieses im Reaktorbrennstoff am héaufigsten vorliegt, und dessen Resonanzbereich
ebenfalls zu der Produktion von Plutonium beitriagt. Zudem werden diese Berei-
che durch die Temperatur des Materials aufgrund von Dopplerverbreiterungen be-
einflusst (vgl.. Diese ganzen Effekte wurden als Selbstabschirmung eingefiihrt
und werden, unter anderem, iiber die Dancoff Faktoren beriicksichtigt. Insgesamt
bedeutet dies, dass ein Reaktor mit einer niedrigeren Resonanzdurchlasswahrschein-
lichkeit eine hohere Ausbeute an Plutonium und demzufolge auch an Americium
haben sollte. Fiir die schlussendliche Konzentration von 2#?”Am sind dabei aller-
dings zwei weitere Resonanzen von entscheidender Bedeutung. Der Spaltquerschnitt
von 22" Am liegt in den meisten Bereichen oberhalb des Einfangquerschnitts der
Mutter 2*!Am. Das bedeutet, dass die neu entstehenden Tochternuklide im Neu-
tronenspektrum eines thermischen Reaktors recht schnell wieder gespalten werden,
wodurch die Konzentrationen sehr niedrig bleiben. Bei den meisten radioaktiven
Abfillen macht 2**"Am 0,4 % des gesamten Americiumanteils aus [63].

ENDF/B-VII Cross sections for Americium

—— 21Am (n,y) cross sections

105 4 2427mam (n,fy) cross sections

A

W,

wﬂ I

-
=3

Cross Section [b]

H
=Y
W

10-3 4

Energy [eV]

Abbildung 31: Wirkungsquerschnitte fiir (n,7y)-Reaktion von >** Am und die (n, f )-Reaktion
von 2™ Am aus der ENDF/B-VII-Datenbank.

In dem Resonanzbereich hingegen kann der Einfangquerschnitt der Mutter hohere
Werte als der Spaltquerschnitt der Tochter annehmen. Wird daher das Mutternu-
klid 2! Am von der thermischen Neutronenstrahlung abgeschirmt, z. B. durch eine
hohe Konzentration von Neutronenabsorbern wie Gd oder Cd, dann kann in diesem
lokalen Bereich eine héhere Konzentration erzielt werden [63].
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7. AUSWERTUNG DER DATEN

Fir die Auswertung der Modelle werden die Simulationsdaten mit den Messergeb-
nissen verglichen. Bei den Simulationen wurden die exakten Zeitraume verwendet,
die in den Bestrahlungsdaten angegeben wurden. Die Daten wurden also fiir den
Brennstab erstellt, der frisch aus dem Reaktorkern entnommen wurde. Aufgrund der
radiochemischen Analyse ist das bei den Messdaten nicht der Fall, allerdings werden
die Messdaten zumeist mit einem entsprechenden Korrekturfaktor versehen, um die
zusétzliche Abklingzeit zu kompensieren. Innerhalb von SFCompo liegen die Da-
ten in den Einheiten mg/gU; vor, weswegen die Simulationsdaten mit dem initialen
Urangehalt gemittelt werden miissen. Da das Volumen nicht bei allen Brennstidben
gleich grof3 ist, werden daher die Isotopenkonzentrationen aller Uranisotope zum
Zeitpunkt t = 0 aufsummiert. Die restlichen Daten werden dann mit diesem Wert
normiert. Fir alle Modelle wurden die Werte fir die 700 Isotope mit der hochsten
Konzentration zu jedem TRITON-Rechenschritt ausgegeben. Die experimentellen
Daten wurden mit der entsprechenden Messungenauigkeit angegeben. Da allerdings
hier hauptséchlich die Verhéltnisse der Messdaten zu den Simulationsdaten unter-
sucht werden und fiir die Simulation ohne ausfiihrliche Ungenauigkeitsanalyse keine
Fehlerabschétzung moglich ist, wurde sich hier entschieden, die Fehlerbalken nicht
in die Grafiken mit aufzunehmen. Aufgrund der Vielzahl an Modellannahmen wird
als Richtwert innerhalb der hier durchgefithrten Auswertung fiir die aus 2*°U, 238U
und 2%Pu folgenden Isotope eine Abweichung von £10 % als akzeptabler Bereich
angesehen. Dieser Richtwert kann allerdings fiir bestimmte Isotope nicht zutreffend
sein, da mit fortschreitender Verzweigung der Transmutationsketten zusatzliche Un-
genauigkeiten entstehen konnen. Da die angegebenen Messungenauigkeiten zumeist
kleiner als dieser Akzeptanzbereich sind, werden sie hier vernachlassigt. Fiir Isotope,
bei denen dies einen Unterschied macht, werden sie in der Analyse erwéhnt. Alle Ver-
hiltnisse wurden hier zur besseren Darstellung einer Uber- oder Unterschitzung auf
0 normiert, sodass eine Uberschiatzung der Konzentrationen seitens der Simulation
als negativer Wert und eine Unterschatzung als positiver Wert abgebildet wird.
Fir die Americium und Curiumisotope liegen zumeist recht hohe Abweichungen
zwischen den Mess- und den Simulationsdaten vor. Dies war zu erwarten, da fir
Messwerte eine recht hohe Ungenauigkeit und Schwankung vorliegt [10]. Dies ist
ebenfalls der Grund, warum diese Werte bei anderen Modellierungsarbeiten nicht
zur Validierung verwendet wurden [22, [65]. Aufgrund der Signifikanz fiir das Isotop
242m A werden sie hier dennoch betrachtet (vgl.Abb. und in einem eigenen
Unterkapitel in einen Kontext gesetzt. Dabei soll erlautert werden, inwiefern die
Modellwerte zu den theoretischen Uberlegungen passen.

7.1 DRUCKWASSERREAKTOR: OBRIGHEIM-1

Die simulierten Isotopenkonzentrationen fiir den Obrigheim-1-Reaktor wurden mit
den entsprechenden Messwerten der Labore verglichen. Dabei ist hier zu beach-
ten, dass zwei unterschiedliche Messlabore die Untersuchungen durchgefithrt haben
(vgl. Tabelle [1)). In den meisten wurden allerdings nur Messwerte von einem Labor
hinterlegt und in denen, in welchen beide Labore gemessen haben, wurden die Werte
des Ispra-Labors bevorzugt. Ebenfalls wurden nicht fiir alle Messstabe alle Isotope
gemessen. So lagen Messwerte fiir das Isotop ?**Am nur fiir die zwei Messpunkte
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P1 und P2 im Brennstab G7 vor. Die Isotopenkonzentrationen fir das Modell des
Druckwasserreaktors Obrigheim-1 decken sich sehr gut mit den gemessenen Wer-
ten. Besonders bei den Actinoiden Uran und Plutonium liegen die Abweichungen
fiir die meisten Messpunkte deutlich innerhalb des £10-%-Intervalls. Die Ausreifler
sind dabei die Messpunkte E3-P2, sowie D1-P1. E3-P2 weist eine Abweichung von
41,2 % im Vergleich zu den gemessenen Werten auf. Dies deutet auf einen zu hohen
Abbrand hin. Dieser ist allerdings mit der verwendeten Methode zur Bestimmung
des Abbrandes zu erklaren. Es wurden verschiedene Methoden zur experimentellen
Messung des Abbrandes verwendet und hier wurde sich hauptséchlich entschieden,
die Werte der “¥Nd-Methode zu verwenden. Fiir diese spezielle Messung weichen
diese allerdings von der ebenfalls durchgefithrten nicht destruktiven 37Cs-Methode
um 5,8 GWd/tU ab (Vgl.. Dementsprechend ist von einer Uberschitzung des Ab-
brandes durch die **Nd-Methode auszugehen. Wird daher der Abbrand durch die
137Cs-Methode verwendet, verbessern sich die Werte deutlich

Ratio between Measurement and Simulation

Pin G7 Pos P1.dat
Pin G7 Pos P2.dat
Pin G7 Pos P3.dat
Pin G7 Pos P4.dat
Pin G7 Pos P5.dat

75

il

50

25

S "l=lrr'r'“l"]"lu“

Ratio Measurement/Simulation in %

=75

-100
Am241 Am243 Cm242 Cm244 Cs137 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 U235 U236 u238

2.77e+00 | -9.01e+00 | -2.83e+00 | -2.54e+01 | 5.37e+01 | 1.26e+00 | -5.89e+00 | -5.98e+00 | -7.12e+00 | -6.36e+00 | 1.55e+00 | 6.52e+00 7.13e-02

1.78e+01 | -6.80e+00 | 5.77e+00 | -7.50e+00 | 4.81le+01 | -1.56e+00 | -7.37e+00 | -6.45e+00 | -7.56e+00 | -8.17e+00 | 5.90e+00 | 1.05e+01 | 4.86e-02

6.48e+02 nan 2.33e+01 | 2.01e+01 | 5.41e+01 | 1.16e+01 | -4.17e+00 | -1.93e+00 | -2.98e+00 | 5.59e-01 | -2.58e+00 | 3.60e+00 1.05e-01

nan nan 2.61e+01 | 1.59e+01 | 5.20e+01 | 1.24e+01 | -1.04e+00 | -1.53e+00 | 1.12e+00 | 1.78e+00 | 8.58e+00 | 1.23e+01 | -3.46e-02

Pin G7 Pos P5.dat nan nan 1.41e+02 | 4.10e+00 nan -1.56e+00 | 1.22e-01 7.83e-01 | 3.25e+00 | 5.33e+00 | -6.91e-01 | 3.37e+00 | -1.34e-02

Abbildung 33: Verhdaltnis Messdaten/Simulation DWR Obrigheim-1-Brennstab G7.
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Ratio between Measurement and Simulation

EEm Pin E3 Pos P1
Il Pin E3 Pos P2
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Am241 cm242 cm244 Cs137 Pu238 Pu239 PU240 Pu241 Pu242 U235 U236 U238
8.83e+01 | 2.97e+00 | -2.64e+01 | -9.01e-01 | -7.00e-01 | -3.45e+00 | -6.14e+00 | -1.26e+01 | -1.48e+01 | 1.23e-02 |-7.56e+00 | 1.46e-01
nan nan -6.75e+01 nan -2.96e+01 | -3.72e+00 | -1.85e+01 | -2.06e+01 | -3.91e+01 | 4.12e+01 | -5.26e+00 | -1.42e-01
3.08e+02 | -1.25e+00 | -6.30e+00 | 3.42e-01 | 4.55e+00 | -6.67e-01 | -3.53e+00 | -4.10e+00 | -5.60e+00 | 8.31e+00 | 2.51e+00 | 6.17¢-02
2.41e+02 | 3.32e+01 | 1.43e+01 | 2.34e+00 | 1.20e+01 | 3.57e+00 6.88e-01 2.23e+00 | -1.15e+00 | -2.43e-01 8.50e-01 7.31e-02
Pin E3 Pos P5 | 3.79e+01 | 1.02e+01 | -1.93e+01 | 4.59e+01 | 1.61e+00 9.98e-01 -6.41e+00 | -4.54e+00 | -1.63e+01 | 1.07e+01 | 7.78e+00 5.90e-02

Abbildung 34: Verhdltnis Messdaten/Simulation DWR Obrigheim-1-Brennstab E3 mit der
H8Nd-Methode.

Ratio between Measurement and Simulation
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Am241 cm242 Ccm244 cs137 Pu238 Pu239 PU240 Pu241 Pu242 U235 U236 U238
8.83e+01 | 2.97e+00 | -2.64e+01 | -9.01e-01 | -7.00e-01 | -3.45e+00 | -6.14e+00 | -1.26e+01 | -1.48e+01 | 1.23e-02 | -7.56e+00 | 1.46e-01
nan nan -2.58e+01 nan 5.12e+00 | -2.70e+00 | -5.50e+00 | -7.10e+00 | -8.40e+00 | 3.52e+00 | 1.53e+00 | -6.54e-01
3.08e+02 | -1.25e+00 | -6.30e+00 | 3.42¢-01 | 4.55e+00 | -6.67e-01 | -3.53e+00 | -4.10e+00 | -5.60e+00 | 8.31e+00 | 2.51e+00 | 6.17e-02
2.41e+02 | 3.32e+01 | 1.43e+01 | 2.34e+00 | 1.20e+01 | 3.57e+00 | 6.88e-01 | 2.23e+00 |-1.15e+00 | -2.43e-01 | 8.50e-01 | 7.31e-02
Pin E3 Pos P5 | 3.79e+01 | 1.02e+01 | -1.93e+01 | 4.59e+01 | 1.61e+00 | 9.98e-01 | -6.41e+00 | -4.54e+00 | -1.63e+01 | 1.07e+01 | 7.78e+00 | 5.90e-02

Abbildung 35: Verhdltnis Messdaten/Simulation DWR Obrigheim-1-Brennstab E3 mit
nicht destruktiver 37Cs-Methode.
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Ratio between Measurement and Simulation

Il Pin D1 Pos P1
I Pin D1 Pos P3

75

50

25

o

=25

S La X B

=75

Ratio Measurement/Simulation in %

-100
Am241 Cm242 Cm244 Cs137 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 U235 U236 U238

2.49e+01 | 4.31e+01 | -4.47e+01 nan -2.90e+01 | -9.75e+00 | -1.61e+01 | -2.23e+01 | -3.14e+01 | 9.57e+00 | -4.53e+00 | -2.49e-02
1.55e+02 | 1.43e+01 | -9.26e-01 | 1.49e+00 | 7.87e+00 | -3.49e+00 | -3.87e+00 | -2.49e+00 | 7.90e-01 5.30e-01 3.76e+00 1.07e-01

Abbildung 36: Verhdltnis Messdaten/Simulation DWR Obrigheim-1-Brennstab D1.

Ratio between Measurement and Simulation
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-100
Am241 Cm242 Cm244 Cs137 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 U235 U236 U238
-4.34e+01 nan 2.14e+01 nan 3.27e+00 | -7.79e+00 | -5.32e+00 | -9.56e+00 | -8.28e+00 | -1.45e+00 | 5.70e+00 5.04e-02

3.17e+02 | 6.94e+00 | -2.96e+00 | 5.07e+01 4.04e-01 | -1.62e+00 | -4.41e+00 | -3.04e+00 | -7.12e+00 | 3.39e+00 | 2.81e+00 8.68e-02

nan 8.86e+01 | 3.83e+00 nan 3.95e+00 | -2.26e-01 1.37e-01 3.29e+00 | 7.18e+00 | -1.86e+00 | 5.16e+00 | -8.17e-03

Abbildung 37: Verhdltnis Messdaten/Simulation DWR Obrigheim-1-Brennstab M1}.
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7.2 RBMK-1000: LENINGRAD-1

Bei dem RBMK liegen die Werte der auleren Brennstéabe fiir das Brennelement 4-20-
3675-85, abgesehen von Americium, in einem guten Bereich. Hier ist hervorzuheben,
dass die Extrapolation fiir die initalen **U-Werte sehr gut funktioniert hat. Auch
die Werte fiir die iibrigen Uran- und vieler Plutoniumisotope liegen innerhalb des
+10%-Intervalls, weshalb das Modell im Allgemeinen als geeignet angesehen wird.
Es sind hier dennoch starke Trends entlang der axialen Hohe zu sehen. So nehmen
die Abweichungen von den Messwerten zu den Enden des Brennstabes hin merklich
zu, was besonders bei der Plutoniumkette zu erkennen ist. Dies lasst sich mithilfe
der Abweichungen der #U-Werte erkliaren. Da es sich hierbei um eine zweidimen-
sionale Simulation handelt, findet der gesamte Neutronenfluss in einer Ebene statt.
Der Neutronenfluss wird dann anhand der festgelegten Leistung und dem vorhan-
denen Spaltmaterial durch die Wirkungsquerschnitte festgelegt. Da fiir den RBMK
ebenfalls eine konstante Leistung fiir den gesamten Bestrahlungzeitraum gewahlt
wurde, muss die Neutronenpopulation dementsprechend angepasst werden, damit
genug Spaltereignisse passieren, um diese Leistung zu gewéhrleisten. Diese veran-
dert sich ebenfalls mit den generierten spaltbaren Isotopen, wird allerdings dennoch
hauptsichlich durch die Konzentration des 23°U bestimmt. Aufgrund der zweidi-
mensionalen Simulation koénnen allerdings keine Neutronen die Ebene verlassen, was
besonders bei dem hohen Neutronenfluss in der axialen Mitte des Brennelementes
dazu fithrt, dass die entstehenden Spaltneutronen nur in der gleichen Ebene weitere
Spaltungen durchfithren konnen. Dies wird mit Korrekturkoeffizienten, wie der Leis-
tungsanpassung durch den gemessenen Abbrand, auszugleichen versucht, dennoch
kann so kein direkter Einfluss auf die umgebenden axialen Raumwinkel berticksich-
tigt werden. So ergibt sich ein hoherer Abbrand in der Mitte des Brennelements, was
insbesondere bei einer Betrachtung der direkten Isotopenkonzentration zu sehen ist
(vgl. Abb.. Jedoch sind die einzelnen Ebenen trotzdem disjunkt, was bei einem
realen Reaktor nicht der Fall ist. Daher werden in einer Ebene zu hohe Neutronen-
fliisse angenommen, was zu einer Uberproduktion von schweren Plutoniumisotopen
fiihrt, was besonders bei ?42Pu sichtbar ist. Dies ist eine Schwiche der zweidimensio-
nalen Modellierung gegeniiber der dreidimensionalen. Dennoch kénnen hier so die Ef-
fekte der Moderatordichte berticksichtigt werden. Da der RBMK ein iibermoderierter
Reaktor ist, hat das Wasser als Kithlmittel keine primére Moderationsfunktion [66],
3]. Trotzdem lésst sich ein kleiner Effekt der Wasserdichte in den hier vorgestellten
Messdaten und in den Neutronenflussspektren erkennen. Hierauf wird ndher in dem
Unterkapitel eingegangen. Eine weitere Erklarung ist eine zu hohe angenommene
Leistung. Bei der Messposition P2 beim Brennstab E3 vom DWR Obrigheim-1 konn-
te die Auswirkung einer ungenauen Abbrandsbestimmung bereits aufgezeigt werden.
Fir den RBMK liegen allerdings keine Vergleichswerte vor. Ebenfalls wurden die Ab-
brinde nicht direkt durch die *¥Nd- oder *"Cs-Methode bestimmt, sondern mithilfe
einer Formel [33]. Daher lassen sich Ungenauigkeiten hier nicht n&her abschitzen.
Fiir den inneren Brennstab werden ebenfalls die Neutronenfliisse tiberschatzt. Dies
liegt vermutlich an der Normierung des Neutronenflusses auf diesen Brennstab. Die
Neutronen werden durch das Graphit auflerhalb des Brennelementes thermalisiert.
Wenn diese dann zurtick in das Brennelement gelangen, liegen die inneren Brenn-
stdbe im ,,Schatten* der dufleren Brennstdbe. Durch diese Positionierung verdndern
sich die Selbstabschirmungsfaktoren [67]. Dies soll durch eine manuelle Berechnung
der Dancoff-Faktoren verbessert werden, die Leistungsnormierung erhéht dadurch
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allerdings den Neutronenfluss zu stark. Dies wird sowohl durch die Plutoniumkon-
zentrationen als auch durch die 236U-Konzentration deutlich, da dieses nur durch
den Neutroneneinfang von ?*>U produziert wird. Die Abweichung von 23°Pu liegt
allerdings in der Groflenordnung der anderen Messpositionen, was nicht auschlie3-
lich durch die Uberproduktion der folgenden Plutoniumisotope zu erkléiren ist. Dies
lasst vermuten, dass die manuelle Berechnung der Dancoff-Faktoren die heterogenen
Gittereffekte des Brennelementes durchaus verbessert hat. Daher wird bei diesem
Brennstab der Fehler ganzlich beim zu hohen Neutronenfluss vermutet. Wird aller-
dings die angegebene Leistung nicht auf den inneren Brennstab normiert, sondern
als durchschnittlicher Wert fiir das Brennelement eingesetzt, sollten diese Effekte
verbessert werden.

Ratio between Measurement and Simulation

Pin 13 Pos 35
Pin 13 Pos 36
Pin 13 Pos 37
Pin 13 Pos 38
Pin 13 Pos 39
Pin 13 Pos 40
Pin 14 Pos 41

751

501

Junnnni

m&w_

—254

—754

Ratio Measurement/Simulation in %

=100

AmM241 Am243 cm242 cm244 Cs137 Np237 PU238 PU239 PU240 Pu241 Pu242 U234 U235 U236 U238

9.98e+01 | -7.68e+01 | 4.28e-01 | -3.15e+00 | -3.19e+00 | 1.84e+01 | 6.54e+00 | 1.27e+01 | -9.18e+00 | -7.56e+00 | -2.20e+01 | 6.36e+00 | 3.03e+00 | -2.50e+00 | 4.51e-02

9.99e+01 | -3.92e+01 | -2.41e+01 | -3.41e+01 | 4.99e+00 | 2.07e+01 | -1.60e+00 | 1.38e+01 | -6.68e+00 | 5.67e+00 | -2.14e+01 | 7.20e+00 9.25e+00 | -2.36e+00 1.12e-01

9.99e401 | -1.71e+01 | 1.18e+00 | 6.76e+00 | -2.56e+00 | 1.78e+01 | 1.93e+01 | 9.60e+00 | 2.90e+00 | 4.11e+00 | 5.62e+00 | 4.64e+00 | -4.32e+00 | -1.48e+00 | -2.53e-02

-9.99e+01 | -2.43e+01 | -5.49e-01 | -2.38e+01 | -1.72e+00 | 9.57e+00 | -5.77e+00 | 6.68e+00 | -4.04e+00 | -6.10e+00 | -1.18e+01 | 5.85e+00 | 5.89e+00 | -3.41e+00 | 8.50e-02

9.98e+01 | 4.23e+01 | -1.06e+01 | -8.49e+00 | -3.34e+00 | 3.10e+01 | 8.73e+00 | 1.37e+01 | -1.11e+00 | -5.67e+00 | -1.71e+01 | 6.73e+00 | 1.43e+01 | -3.90e+00 | 6.61e-02

9.99e+01 | 6.70e+01 | 1.61le+01 | 7.44e+01 | -1.38e+00 | 5.17e+01 | 2.65e+01l | 1.56e+01 | 3.43e+00 | 8.30e+00 139e-01 | -2.73e+00 | 4.89e+00 | -1.20e+01 | 5.85e-03

Pin 14 Pos 41 | 9.99e+01 | -8.52e+01 | 2.51e+01 | -3.72e+01 | -1.04e+01 | -3.12e+01 | -9.91e+00 | 116e+01 | -1.61e+01 |-1.82e+01 | -3.61e+01 | 1.67e+00 | 8.44e+00 | -1.33e+01 | 9.88e-02

Abbildung 38: Verhdltnis Messdaten/Simulation fir die Brennstibe 13 (auflen) und 14
(innen) im Brennelement 4-20-3675-85 im RBMK Leningrad-1.

Fiir das Brennelement R1-20-7788 sind die Werte ebenfalls gut, allerdings ist hier
die Extrapolation der #*4U-Werte nicht passend, da die Konzentrationen deutlich
tiberschatzt werden. Auch wurden die Konzentrationen in der axialen Mitte (P29,
P30 und P31) von #*°U mit bis zu 34 % stark unterschétzt. Dies wiirde auf einen zu
hohen Neutronenfluss seitens des Modells schlieflen lassen, was durch die zu niedrigen
239Py und die zu hohen 2*2Pu ebenfalls bestétigt wird. Dies wiirde bedeuten, dass zu
wenig 24! Am und zu viel ?*Am produziert wurde. Fiir das ?**Am ist dies ebenfalls zu
erkennen, allerdings fillt die Konzentration von 2! Am aus diesem Schema raus. Auf
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SimulationData of RBMK-LEN-4-20-3675-85

I Rod 13 Pos 35
103 4
I Rod 13 Pos 36
E Rod 13 Pos 37
I Rod 13 Pos 38
I Rod 13 Pos 39
I Rod 13 Pos 40
[ Rod 14 Pos 41
101 4
g
S
C
()]
C
o)
4(3‘ 10-14
| -
I=
)]
(@]
c
(@)
O
9]
8‘ 10731
°
0]
1075 4
Am241 T Am242m T Am243 T Cm242 T Ctm244 T Cs137 ] Np237 ] Pu238 ] Pu239 ] Pu240 Pu241 Pu242 Pu243 U234 u23s U236 U238
8.77e-03 1.03e-04 172e-03 1.19e-03 124e-04 364e-01 138e-01 201e-02 215e+00 7.97e-01 2.19e-01 395e-02 1.86e-06 2.40e-01 115e+01 5.23e+00 9.69e+02
173e-02 2.39e-04 2.14e-02 5.80e-03 3.49e-03 6.77e-01 2.60e-01 7.58e-02 238e+00 | 165e+00 5.29e-01 234e-01 2.36e-05 2.04e-01 6.11e+00 5.95e+00 9.63e+02
173e-02 231e-04 2.65e-02 6.52e-03 4.59e-03 7.36e-01 2.78e-01 8.50e-02 238e+00 | 1.76e+00 5.57e-01 2.80e-01 2.99e-05 1.98e-01 5.18e+00 | 6.05e+00 | 9.62e+02
174e-02 2.28e-04 4.0%9e-02 8.14e-03 8.27e-03 8.38e-01 3.10e-01 1.07e-01 237e+00 | 196e+00 6.16e-01 3.85e-01 4.70e-05 1.86e-01 390e+00 | 6.18e+00 | 9.60e+02
165e-02 2.08e-04 217e-02 5.82e-03 3.3%e-03 7.18e-01 2.64e-01 7.56e-02 236e+00 | 16%9e+00 5.19e-01 2.52e-01 2.47e-05 2.01e-01 5.23e+00 | 6.04e+00 | 9.63e+02
113e-02 1.30e-04 3.93e-03 207203 3.44e-04 4.79e-01 171e-01 2.08e-02 226e400 | 1.06e+00 2.98e-01 7.69e-02 4.38e-06 2.28e-01 8.96e4+00 | 5.56e400 | 9.68e+02
Rod 14 Pos 41 | 1.04e-02 1.27e-04 2.71e-03 1.60e-03 2.23e-04 4.05e-01 154e-01 2.53e-02 2222400 9.17e-01 2.62e-01 5.48e-02 2.88e-06 2.35e-01 1062401 5.35e400 | 9.69e+02

Abbildung 89: Isotopenverhdltnisse in den Simulationsdaten des RBMK Leningrad-1 fiir
das Brennelement 4-20-3675-85
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die Americiumwerte wird genauer in Kapitel [7.4] eingegangen. Fiir die Abweichungen
des inneren Brennstabes werden die gleichen Griinde wie bei Brennstab 14 vermutet.

Ratio between Measurement and Simulation

Pin 11 Pos 28
Pin 11 Pos 29
Pin 11 Pos 30
Pin 11 Pos 31
Pin 11 Pos 32
Pin 11 Pos 33
Pin 12 Pos 34

751

501

gananni

251

01 1' .-.H I—..-I]rl.ﬂ

—50 4

Ratio Measurement/Simulation in %

—754

—100

Am241 AmM243 cm242 Cm244 Cs137 Np237 Pu23g Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 U234 U235 U236 uz38

9.99e401 | -7.78e+01 | -1.65e+01 | -1.39e+01 | -1.85e+00 | 7.37e+01 | 7.81e+00 | L13e+01 | -7.54e+00 | -1.05e+01 |-2.10e+01 | -3.79e+01 | 9.43e-01 | 9.89e-02 | 1.77e-01

9.98e+01 | -1.79e+01 | -1.11e+01 | 4.23e+01 | 4.75e+00 | 2.55e+01 | -4.54e-01 126e+01 | -1.42e-01 |-1.01e+00 | -1.64e+01 | -3.24e+01 | 2.31e+01 | -2.36e+00 | 2.68e-01

9.98e+01 | -3.71e+01 | -1.85e+01 | 5.22e+01 | 4.16e+00 | 4.66e+01 | -1.73e+00 | 115e+01 | -1.57e-02 -8.90e-01 | -1.80e+01 | -3.17e+01 | 3.43e+01 | -1.66e+00 | 3.44e-01

9.98e401 | -1.48e+01 | -1.55e+01 | -3.74e+01 | -3.40e+00 | 1.92e+01 | -2.01e-01 | 5.19e+00 | -3.58e+00 | -4.79e+00 | -1.30e+01 | -3.56e+01 | 124e+01 | -7.19e-01 | 3.08e-01

9.99e+01 nan 4.20e+01 | 1.05e+02 | 4.90e+00 | 4.29e+01 | 1.23e+01 | 1.29e+01 | -2.16e+00 | -1.19e+00 | -9.76e+00 | -3.82e+01 | 1.56e+00 | -2.22e+00 | 2.85e-02

9.98e+01 | -7.11e+00 | -3.07e+01 | 5.06e+01 | -1.19e+00 | 1.41e+01 | 6.30e+00 | 5.15e+00 3.13e-01 -1.84e+00 | 4.37e+00 | -3.81le+01 | 1.44e+00 | -3.47e+00 | 9.54e-02

Pin 12 Pos 34 | -9.99e+01 | -4.08e+01 | 3.28e+00 | -3.15e+01 | -1.25e+01 | -2.25e+01 | -3.85e+01 | 7.49e+00 | -7.85e+00 | -1.54e+01 | -2.82e+01 | -2.00e+01 | 1.59e+01 | -4.08e+01 | 5.08e-01

Abbildung 40: Verhdltnis Messdaten/Simulation fir die Brennstibe 11 (auflen) und 12
(innen) aus Brennelement R1-20-7788 im RBMK Leningrad-1.

7.3 WWER-440: KOLA-3
Fiir den WWER-440 wurden drei verschiedene Modelle erstellt (vgl. [f]).

1. SFCompo Modell
2. Durchschnittliche Anreicherung von 4,38 % mit Gd;O3 Brennstaben
3. Durchschnittliche Anreicherung von 4,25 % mit Gd,O3 Brennstiaben

In der Auswertung der Daten unterscheiden sich diese Modelle jedoch nur geringfii-
gig. Dies ist wahrscheinlich auf die untersuchten Brennstdbe zuriickzufiihren. Diese
liegen im Inneren des Brennelements und sind umgeben von gleichartigen Brenn-
staben. Daher haben die sechs Brennstiabe mit einem 3,35 %-igen Anteil an GdyO3
in den Modellen 2 und 3 kaum eine Auswirkung fir diese speziellen Brennstébe.
Auch das heterogenere Anreicherungsprofil im Brennelement wird so ausgeglichen.
Der einzige Unterschied ist die leicht abweichende UOs-Anreicherung in den unter-
suchten Brennstaben von 4,37-4,38 % im urspriinglichen Modell und 4,4 % bzw. 4,6
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% in den alternativen Designs. Fiir alle drei Modelle liegen allerdings sehr hohe Ab-
weichungen von den Messdaten vor. Diese werden hier anhand des Modells mit den
passendsten Werten aufgezeigt, die Werte fiir die iibrigen Modelle sind in Anhang
zu finden. Insgesamt weichen die Werte von Modell 2 am starksten von den Messwer-
ten ab. Allerdings liegen bei den Modellen ebenfalls zum ersten Mal Abweichungen
von der 23¥U-Konzentration im Prozentbereich vor. Da 23¥U das hiufigste Isotop im
Brennstoff ist, sind diese Abweichungen sehr signifikant. Dies ist mit der berech-
neten Resonanzdurchlasswahrscheinlichkeit zu erkléren. Diese ist mit 0,6055-0,556
deutlich niedriger als die von dem DWR und dem RBMK. Auf diesen Zusammen-
hang wird ndher in Unterkapitel eingegangen. Allerdings bedeutet dies, das zu
viel 228U in 23°Pu transmutiert, wodurch die Uberschitzung der Plutoniumwerte zu
erkliren ist. Dies lisst ebenfalls auf eine Uberschitzung der Resonanzselbstabschir-
mungsfaktoren schlieflen. Fiir die Auswertung bedeutet dies, dass diese Werte nicht
passend genug sind und sich keine aussagekraftigen Resultate daraus ableiten lassen.

Ratio between Measurement and Simulation

Pin 61 Pos 13
Pin 61 Pos 53
Pin 61 Pos 76
Pin 61 Pos 124
Pin 61 Pos 189

75

innni

50

25

‘}IHI]"I] T

-50

d_

Ratio Measurement/Simulation in %

-100

Am241 Am243 cm242 cm244 Cs137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 u234 U235 U236 U238

1.92e+02 | 3.12e+00 | -8.02e+01 | 3.67e+01 | -L.1le+01 | -6.81e+01 | -1.23e+01 | -2.96e+01 | -1.20e+01 | -4.63e+01 | -1.04e+01 | -3.98e+00 | 6.95e+00 | 5.20e+00 | 8.92e-01

2.97e+02 | 4.61e+01 | -8.78e+01 | -2.28e+01 | -1.89e+01 | 5.65e+01 | -2.19e+01 | -2.74e+01 | -1.13e+01 | 4.64e+01 | -4.38e+00 | 8.59e+01 | -1.45e+01 | 536e+00 | 1.69+00

2.49e+02 | 4.30e+00 | -7.03e+01 | 4.88e+01 | -1.83e+01 | -1.29e+00 | -2.19e+01 | -2.48e+01 | -1.49e+01 | 4.69e+01 | -1.78e+01 | 133e+02 | -1.24e+00 | 1.86e+01 | 8.54e-01

1.67e+02 | 5.40e+00 | -6.94e+01 | 5.44e+01 | 2.87e+01 | 133e+00 | 2.70e+01 | -3.08e+01 | -1.66e+01 | 5.15e+01 | -1.89e+01 | -1.88e+01 | 5.80e+00 | 4.34e+00 | 6.53e-01

Pin 61 Pos 189 | 2.36e+02 | -1.41e+00 | -8.02e+01 | -3.59e+01 | -1.27e+01 | 2.39e+01 | -2.18e+01 | -2.68e+01 | -1.53e+01 | -5.01e+01 | -1.13e+01 | 100e+01 | -1.15e+01 | 4.08e+00 | 1.36e+00

Abbildung 41: Verhdiltnis Messdaten/Simulation WWER-440-Kola-3-Brennstab 61 fiir Mo-
dell 3.
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7.3

WWER-440: Kola-3

Ratio Measurement/Simulation in %

75

50

25

o

-2

o

-50

=75

-100

Ratio between Measurement and Simulation

e

I Pin 62 Pos 81
I Pin 62 Pos 165

.

Am241 Am243 cm242 cm244 Cs137 Np237 Pu23g Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 u23a U235 U236 U238
2.04e+02 | 1.39e+01 | -8.35e+01 | -3.83e+01 | -1.54e+01 | -1.29e+00 | -2.86e+01 | 2.93e+01 | -1.46e+01 | 4.95e+01 | -1.61e+01 | 2.05e+01 | -6.51e+00 | 9.74e+00 | 6.63e-01
1.86e+02 | -2.07e+01 | -7.95e+01 | -5.77e+01 | -L.44e+01 | 2.83e+01 | -3.51e+01 | -3.00e+01 | -2.08e+01 | 5.21e+01 | -2.24e+01 | 3.26e+01 | 1.64e+00 | 2.89e+00 | 9.80e-01

Abbildung 42: Verhdiltnis Messdaten/Simulation WWER-440-Kola-3-Brennstab 62 fiir Mo-

dell 3.

Ratio Measurement/Simulation in %

Pin 96 Pos 718

75

50

25

=25

=50

—-100

Ratio between Measurement and Simulation

| Il Pin 96 Pos 5
I Pin 96 Pos 63
I Pin 96 Pos 98
I Pin 96 Pos 169
3 Pin 96 Pos 718
Am241 Am243 Cm242 Cm244 Cs137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 u234 U235 U236 u238
2.38e+02 | 3.36e+01 | -6.87e+01 | 5.59e401 | -8.81e4+00 | 1.95e+01 | -1.81e+01 | -2.50e+01 | -1.32e+01 | -4.73e+01 | -1.31e+01 | -2.39e+01 | -3.24e400 | 4.33e+00 5.97e-01
2.04e+02 1.15e+01 -8.14e+01 | -4.53e+01 | -1.57e+01 1.81le+01 -1.57e+01 | -2.91e+01 | -7.14e+00 | -5.15e+01 | -8.32e+00 | 3.60e+01 1.17e+01 2.80e+00 1.38e+00
2.18e+02 -1.84e+01 | -8.14e+01 | -4.95e+01 | -1.58e+01 1.94e+01 -3.01e+01 | -2.75e+01 | -2.25e+01 | -5.42e+01 | -1.79e+01 | 5.10e+01 -1.14e+01 | 6.90e+00 1.60e+00
1.97e+02 -2.14e+01 | -7.74e+01 | -6.28e+01 | -1.02e+01 | 2.89e+01 -2.72e+01 | -3.24e+01 | -2.28e+01 | -5.29e+01 | -2.58e+01 | -2.10e+01 | -4.88e+00 | 5.94e+00 1.00e+00
2.40e+02 1.87e+00 -7.88e+01 | -3.00e+01 | -8.36e+00 | 2.59e+01 -2.10e+01 | -2.99e+01 | -1.47e+01 | -4.85e+01 | -7.30e+00 | 6.89e+01 -1.12e+01 7.08e+00 1.70e+00

Abbildung 43: Verhdltnis Messdaten/Simulation WWER-440-Kola-3-Brennstab 96 fiir Mo-

dell 3.
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7.4 AMERICIUM IN DEN SIMULATIONEN

In den hier untersuchten Reaktoren sind die simulierten Americiumkonzentrationen
deutlich unterschiedlich im Vergleich zu den gemessenen. Daher soll diese Beziehung
hier noch einmal genauer untersucht werden. Wie in Kapitel [6] bereits beleuchtet
wurde, entsteht das Isotop ?*'Am durch den B~-Zerfall vom 2*'Pu, welches eine
Halbwertszeit von 14,72 Jahren besitzt. Aufgrund des Neutronenflusses in einem
Reaktor wird dieser Vorgang allerdings durch weitere Kernreaktionen unterdriickt.
Insgesamt konkurrieren also die Reaktionen

*1Pu(n, v)***Pu (7.1)
“Pu(n, f) (7.2)
21py Ly 24164y (7.3)

Je nach vorliegendem Neutronenfluss und -spektrum werden die Ubergangswahr-
scheinlichkeiten beeinflusst, wobei jedoch der Spaltquerschnitt stets hoher ist als
der Einfangquerschnitt (vgl.. Im thermischen Bereich kommen daher die Wahr-
scheinlichkeiten zustande, welche in der Abbildung [32] verzeichnet wurden. Der Re-
sonanzbereich kann diese Ubergénge beeinflussen, allerdings handelt es sich bei allen
hier untersuchten Reaktoren um thermische Reaktoren, d.h. die meisten Kernreak-
tionen finden mit thermischen Neutronen statt. Dies wird ebenfalls durch die Re-
sonanzdurchlasswahrscheinlichkeit bestétigt, welche fiir diese drei Reaktoren jeweils
fiir den ersten und den letzten TRITON-Berechnungschritt in Tabelle 24| angegeben
wurde.

Tabelle 24: Durchlasswahrscheinlichkeit fiir den schnellen und den Resonanzenergiebereich
fiir den Obrigheim-1, Leningrad-1 und Kola-3 Reaktor.

Durchlasswahrscheinlichkeit
Reaktor Schnell Resonanz

Start Ende Start Ende

DWR Obrigheim-1 0,962 0,962 0,683 0,636
RBMK Leningrad-1* 0,977 0,978 0,7835 0,7555
WWER-440 Kola-3 0,965 0,965 0,6055 0,556

% durchschnittl.

Dabei besitzen der DWR und WWER-440 deutlich niedrigere Resonanzdurchlass-
wahrscheinlichkeiten als der RBMK, wobei diese fiir die gesamte axiale Hohe relativ
konstant sind. Beim RBMK hingegen verringert sich die Resonanzdurchlasswahr-
scheinlichkeit mit abnehmender Wasserdichte von 0,803 zu 0,765. Dies ist ebenfalls
durch das Plotten des kritischen Flusses sichtbar. Dieser gibt den relativen Anteil
an Neutronen in den 252 Energiegruppen an.
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Abbildung 44: Relativer Neutronenfluss nach Energiegruppe fir verschiedene Wasserdich-
ten im RBMK Leningrad.

Der hier dargestellte Verlauf wirkt allerdings nicht korrekt, da zwar die Effekte
sichtbar sind, welche zuvor angesprochen wurden, allerdings die Absorptionstéler im
Resonanzbereich sehr klein ausfallen. Ebenfalls ist das schnelle Neutronenspektrum
sehr flach. Die vergleichbaren Spektren des DWR Obrigheim-1, hier am Beispiel
vom Messpunkt G7P3, und dem WWER-440 Kola-3, hier beispielhaft am Mess-
punkt 165, zeigen die Resonanzabsorption deutlich besser. Das flachere thermische
Spektrum bei dem WWER-440 entsteht dabei durch den deutlich héheren Anteil
an Borsdure im Reaktor und die Einfithrung von Gd;0O3 in manche Brennstéibe, was
den thermischen Nutzfaktor verringert.

107t

T
—— OBRG7P3

—— KOL Rod62 P165
————— resonance boundary
——~ fast boundary

relative Neutronflux
=
1)

aa'ail W
I ‘J | |

-3
1072 10° 102 104 10°
Neutron Energy [eV]

Abbildung 45: Relativer Neutronenfluss nach Energiegruppe fir die Messpunkte GTP3
(OBR) und Brennstab 62 P165 (KOL).

Der Verlauf des RBMK riithrt wahrscheinlich daher, dass die Moderierung im Gra-
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phitmoderator stattfindet. Der Graphitmoderator wurde allerdings zur Optimierung
der Berechnungszeit mit einem deutlich groberen Gitter an Berechnungszellen ver-
sehen, wodurch iiber einen gréfferen Teilbereich gemittelt wird. Es bedarf hier also
weiterer Untersuchungen, um die genauen Ursachen ermitteln zu kénnen. Die Reso-
nanzabsorption erhéht also die Wahrscheinlichkeit, dass 24'Pu reagiert ohne zu zer-
fallen. Hierbei ist allerdings zu beachten, dass der grofite Teil an Resonanzneutronen
durch 2*U eingefangen wird. Dies fiihrt zu einer héheren Plutoniumproduktion beim
DWR und WWER-440. Dadurch, dass TRITON einen konstanten Abbrand in den
Bestrahlungsperioden voraussetzt, wird mit steigendem Abbrand der Neutronenfluss
entsprechend angepasst, sodass dieser erhalten bleibt. Dadurch ist der Neutronen-
fluss eine direkte Funktion der Leistung und des Anteils an spaltbarem Material in
Abhéangigkeit der Wirkungsquerschnitte und der Verluste. Ein hoherer Neutronen-
fluss bedeutet eine hohere Reaktionswahrscheinlichkeit, wodurch die Zerfallsreaktion
unterdriickt wird. Insgesamt bedeutet dies, dass in einem Druckwasserreaktor mehr
2Py produziert wird, allerdings das Verhiltnis von 2! Am zu ?*'Pu geringer sein
sollte. Dies wird ebenfalls durch die Simulationsdaten bestétigt. Die 2! Am/?*'Pu
Verhéltnisse wurden hier gegen den Abbrand aufgetragen. Da fiir den jeweiligen Re-
aktor die Bestrahlungszeiten gleich grof8 sind, bedeutet ein hoherer Abbrand einen
hoheren Neutronenfluss. Der Kola-3-Reaktor wurde in den Simulationsdaten hier
nicht berticksichtigt, da die Abweichungen der simulierten von den Messdaten als zu
grof} eingeschitzt wurde. Allerdings wurde die gleiche Grafik ebenfalls mit diesem
Reaktor im Anhang erstellt (vgl. Abb. [72).

Sim OBR G7
Sim OBR E3
Sim OBR M14

Sim OBR D1
4x107? x X Sim LEN Rod 13
Sim LEN Rod 11

3x107?

2414 m 241 py

2x107? e

10 15 20 30 35

25
Burnup [GWd/tU]

Abbildung 46: >*' Am /* ' Pu in den Simulationsdaten vom Obrigheim-1- und Leningrad-1-
Reaktor.

Hier ist eine klare Abnahme bei héheren Abbrianden, also hoheren Neutronenfliissen,
sowie ein geringeres Verhaltnis im Druckwasserreaktor zu erkennen. Die Messdaten
hingegen konnen dies nicht bestétigen. Fiir den RBMK-Reaktor und den WWER-
440 sind die Verhéltnisse relativ konstant bei steigendem Abbrand, bei dem DWR
hingegen wachst das Verhéltnis sogar mit steigendem Neutronenfluss.
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Abbildung 47: > Am/?*'Pu in den Messdaten vom Obrigheim-1-, Kola-3- und Leningrad-
1-Reaktor.

Dies bedeutet, dass mit steigendem Abbrand weniger 2*! Pu-Nuklide ein Neutron ein-
fangen. Dies wird allerdings nicht durch die Abweichungen der Isotopenverhéltnisse
wiedergegeben. Wenn in den Messdaten weniger Neutronen eingefangen werden wriir-
den, miissten in den Simulationsdaten die ?*?Pu-Konzentrationen iiberschitzt wer-
den. Das ist allerdings in dem Messdatenvergleich nicht zu erkennen. Dies deutet auf
eine Uberschitzung der Americiumwerte in den Messdaten hin, was die Abweichun-
gen in dem Datenvergleich erklart. Fur die Messwerte wurden ebenfalls relativ hohe
Messungenauigkeiten von 72 % gemeldet 30} [10]. Fur Americium wurde in [22] kein
Vergleich mit den Messdaten vorgenommen, daher ist hier ein Vergleich mit dem
ORNL-Modell nicht méglich.

Fiir den RBMK hingegen ist es umgekehrt. Die Messdaten suggerieren, dass nur
sehr wenige Zerfille vom ?*'Pu zum *'Am vorliegen. Der Unterschied zwischen
den Simulationsdaten und den Messdaten ist hier mit drei Groéflenordnungen be-
sonders hoch. Allerdings wird in dem Datenvergleich ebenfalls eine Uberschitzung
der 2*2Pu-Konzentration seitens der Simulation wiedergegeben. Dies widerspricht
sich, da das ?*'Pu entweder zerfallen oder reagieren muss. Da die Diskrepanz nicht
durch die Spaltreaktion allein zu erkléren ist, miissen hier die Americiumkonzentra-
tionen, welche drei GroBenordnungen niedriger sind als die Simulationsdaten, durch
das Messlabor unterschéitzt worden sein. Ebenfalls wiirde ein hoher Neutronenfluss,
welcher zu einer geringeren 24! Am-Konzentration fiihrt, ebenfalls in einer hoheren
242Py- und 243 Am-Konzentration resultieren. Allerdings sind die Konzentrationen fiir
beide Isotope in den Simulationsdaten ebenfalls fiir alle Messhohen, ausgenommen
P37 beim 2#?Pu, grofer als in den Messdaten. Es wird zwar auch ?**Am aus ?*'Am
iiber 242Am bzw. 242" Am generiert, allerdings sind hier die Ubergangswahrscheinlich-
keiten sehr gering (vgl. Abb.. Anhand der 2**U-Werte ist tendenziell eher davon
auszugehen, dass in dem Modell ein zu hoher Neutronenfluss angenommen wird, wo-
durch die Uberschitzungen an Plutonium zu erkliren sind. Dies bedeutet allerdings
ebenfalls, dass in dem Modell eine Unterschitzung von 2*'!Am vorliegen sollte, wel-
che hier nicht vorliegt. In dem Datenvergleich der Modellierungen eines RBMK und
eines ORNL wurden ebenfalls die Abweichungen mitgeteilt, allerdings nur gemit-
telt iiber alle Simulationen. Dort wurde die ?*3Am-Konzentration im Modell durch-
schnittlich 67 % tiberschétzt, allerdings mit einer relativen Standardabweichung von
124,1 % [65]. Es liegt allerdings nicht vor, anhand welcher Daten dieser Vergleich
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vorgenommen wurde. Daher ist kein direkter Vergleich mit den hier ermittelten Da-
ten durchfithrbar. Dennoch wurden die Werte ebenfalls fiir dieses Modell berechnet.
Dabei wurde die 243 Am-Konzentration durchschnittlich um 38,3 % iiberschétzt mit
einer relativen Standardabweichung von 63,32 %; es konnten also vorraussichtlich
Verbesserungen an dem Modell vorgenommen werden. Die einzelnen Werte wurden
im Anhang beigeftigt [Cl Ebenfalls werden dort noch weitere Abbildungen bzgl. der
Isotopenverhéltnisse von Americium aus den Messdaten von SFCompo ergénzt [D]

7.4.1 22MAM IN DEN SIMULATIONEN

Aufgrund der hohen Abweichungen der Americiumwerte fiir die Simulation und die
Messungen kann kein klares Bild fiir die Generierung von 2*>™” Am abgeleitet werden.
Allerdings sollen die in @ aufgestellen Uberlegungen hier dennoch fiir die Simulati-
onsdaten iiberpriift werden. So wurde vermutet, dass eine Abschirmung von 2! Am
von der thermischen Neutronenstrahlung sowie eine erhohte Resonanzabsorption
zu einer erhohten 242 Am-Konzentration fithrt. Dieser Effekt ist in den Simula-
tionsdaten fiir die untersuchten Brennstdbe ebenfalls zu finden. So ist der Neu-
tronenabsorberanteil im WWER-440 am grofiten und die Resonanzdurchlasswahr-
scheinlichkeit am kleinsten, wodurch dieser das groBte Verhéltnis 242™Am/**' Am
aufweist. Die Brennstibe aus dem Benchmarking liegen allerdings nicht in der Nahe
des Gd,Os-Kontrollstabes, wodurch diese Erhéhung auf die Borsaure im Moderator
zuriickzufiihren ist. Die 2! Am-Konzentration ist in dem Modell im Vergleich mit
den Messdaten allerdings deutlich unterschéatzt, wodurch die erhohten Verhaltnisse
wieder relativiert werden konnen. In dem Druckwasserreaktor wurde ebenfalls Bor-
sdure in dem Moderator angenommen, allerdings eine geringere Konzentration als
im WWER-440, wodurch das Verhaltnis geringer ist. Im Vergleich mit den anderen
Reaktoren kann hier bereits kein grofler Unterschied mehr zu den Simulationswerten
fir den RBMK gefunden werden.

® SimOBRG7 N N K
1.9x10-2| ® SmOBRE3 . N R .
’ Sim OBR M14 A
Sim OBR D1 a
1.8 x 1072| x SimLENRod13 a
Sim LEN Rod 11
A SimKOLRod 61
1.7 x 1072 Sim KOL Rod 62
A SimKOL Rod 96
-2
g 1.6 x10
b
3
E 1.5x107? . ® °
[ ]
qu ° °
3 1.4%x1072 °
X
° .
X
1.3x107? X
X
1.2x1072
x
X
10 20 30 40 50 60

Burnup [GWd/tU]

Abbildung 48: 242™Am/?** Am-Verhdltnis in den Simulationsdaten vom Obrigheim-1-,
Kola-3- und Leningrad-1-Reaktor.
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7.4.2 22MAM IN DEN MESSDATEN VON SFCOMPO

Zum Vergleich wurden ebenfalls die in SFCompo hinterlegten Messdaten zu dem Iso-
top 242 Am untersucht. Dabei wurden alle Messungen ausgewéhlt, fiir die ebenfalls
die Konzentrationen von den Americiumisotopen ?**!Am und ?**Am sowie die der
Plutoniumisotope 2*Pu bis 2#2Pu vorliegen. Dabei wurden sowohl abbrandspezifi-
sche als auch charakteristische Verhéltnisse in dem Ubergang von ?*!Am zu ?*?"Am
in Abhingigkeit vom 24! Am /?*!Pu-Verhiltnis untersucht. In den Abbildungen hier
wird zur besseren Sichtbarkeit eine Farbe pro Reaktortyp verwendet. In Anhang[D.2]
wurden diese Grafiken ebenfalls mit einer eigenen Farbe pro untersuchtem Reaktor
sowie weitere Isotopenverhaltnisse dargestellt.

Comparison for SFCompo Measurement Values

«  (BWR) Fukushima-Daini-2 Enrich 3.91 wt%
«+  (BWR) Quad Cities-1 Enrich 3 wt%
«  (BWR) Quad Cities-1 Enrich 3.8 wt%
«  (PWR) Mihama-3 Enrich 3.203 wt%
102 «  (PWR) Mihama-3 Enrich 3.208 wt%
«  (PWR) Mihama-3 Enrich 3.21 wt%
«  (PWR) Obrigheim-1 Enrich 2.83 wt%
«  (PWR) Obrigheim-1 Enrich 3 wt%
«  (PWR) Ohi-2 Enrich 3.2 wt%
100 «  (PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.01 wt%
« (PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.66 wt%
«  (VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.585 wt%
« (VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.592 wt%

242mp 241 Am
=
15)
1
~
-

,_.
1S5}
I

10-°

10 20 30 40 50 60 70 80
Burnup [GWd/tU]

Abbildung 49: 2™ Am/?*' Am Verhiltnis gegen den Abbrand in verschiedenen Reaktoren.

Comparison for SFCompo Measurement Values

« (BWR) Fukushima-Daini-2 Enrich 3.91 wt%
« (BWR) Quad Cities-1 Enrich 3 wt%
« (BWR) Quad Cities-1 Enrich 3.8 wt%
« (PWR) Mihama-3 Enrich 3.203 wt%
100 ; . = (PWR) Mihama-3 Enrich 3.208 wt%
em et L2 «  (PWR) Mihama-3 Enrich 3.21 wt%
‘ ! « (PWR) Obrigheim-1 Enrich 2.83 wt%

« (PWR) Obrigheim-1 Enrich 3 wi%
« (PWR) Ohi-2 Enrich 3.2 wt%

« (PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.01 wt%

« (PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.66 wt%

= (VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.585 wt%
« (VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.592 wtd%
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Abbildung 50: 242 Am /> Am Verhdltnis gegen das **' Am /> Pu Verhdltnis in verschie-
denen Reaktoren.

Hierbei konnen keine charakteristischen Verlaufe festgestellt werden, die eine Unter-
scheidung der verschiedenen Reaktortypen erméglichen. Allerdings spielt hier eben-
falls die grofle Unsicherheit in den Messmethoden von Americium eine Rolle, die
eine hohe Variabilitdt in den Messwerten verursacht.
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7.5 WEITERE UNTERSUCHUNGEN ZU DEM RBMK-1000

Simulationsdaten fiir den RBMK-1000 sind fiir die nukleare Forensik aufgrund des
Unfalls in Tschernobyl von grofler Bedeutung. Auflerdem ist dieser Reaktortyp noch
nicht so weitgehend erforscht wie die westlichen Reaktoren. Da die Simulationswerte
fiir den RBMK-Reaktor in einem akzeptablen Bereich liegen, werden im folgenden
weitere Untersuchungen zu diesem Reaktortyp durchgefiihrt.

7.5.1 EINFLUSS VON ANGRENZENDEN BRENNELEMENTEN ODER KON-
TROLLSTABEN

Zuerst soll der Einfluss von angrenzenden Kanéalen auf das Brennelement unter-
sucht werden. Im zuvor verwendeten Modell wird davon ausgegangen, dass es von
Brennelementen mit ahnlichen operativen Daten umgeben ist. Dies war eine Homo-
genisierungsannahme, um ein einzelnes Brennelement betrachten zu konnen. Jedoch
zeigt Abbildung dass die Brennelemente von unterschiedlichen Instrumentkané-
len umgeben sein kénnen, welche, im Falle von Kontrollstaben, den Neutronenfluss
nachhaltig beeinflussen kénnen. In dem RBMK wird dabei Borcarbid (B,C) als Ab-
sorber verwendet .

Abbildung 51: (links) Modellierung eines jx4-Ausschnitts eines RBMK-1000-Kerns, um
den Einfluss von angrenzenden Brenn-/Kontrollstabkandlen zu untersuchen.

(rechts) Design eines RBMK-1000-Kerns. (Blau) Neutronenquellen, (Griin) Kontrollstd-
be, (Gelb) kurze Kontrollstibe aus dem Boden, (Rot) automatische Kontrollstibe, (Grau)
Brennstdbe.

Um den Einfluss zu untersuchen, wurde hier ein Modell aus 16 Kanélen in einer 4x4-
Anordnung erstellt. 14 davon sind Brennelemente und zwei sind fiir Kontrollstédbe
vorgesehen. Ein Kontrollstab ist dabei eingefahren, der andere nicht, weswegen an
dieser Stelle ein Wasserrohr vorliegt. Der Ausschnitt wurde so gewéhlt, dass vier
unterschiedliche Brennelementumgebungen vorhanden sind:
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1. Ein Brennelement, an welches andere Brennelemente grenzen (ID 114)

2. Ein Brennelement mit einem Kontrollstab in der direkten Umgebung (ID 117
und 112)

3. Ein Brennelement mit einem ,Wasserloch® in der direkten Umgebung (ID 116
und 113)

4. Ein Brennelement mit einem Kontrollstab und einem ,Wasserloch“ diagonal
angrenzend (ID 115)

Dabei wurde die gleiche Gittergrofie wie fiir das zuvor entwickelte Modell verwen-
det. In die vier Brennelemente, die den unterschiedlichen Umgebungen entsprechen,
wurde jeweils ein Brennstab mit einer eigenen Material-ID eingesetzt, um die Isoto-
penkonzentrationen auswerten zu konnen. Da dieses Modell 16-mal so grof} ist wie
das bisherige, wurden keine weiteren Brennstdbe ausgewertet, um die Simulations-
zeiten zu reduzieren. Hier miissen ebenfalls Neutronenfliisse iiber die Brennelement-
grenzen hinaus berechnet werden, weshalb keine Symmetrieffekte ausgenutzt wer-
den konnen. Fiir das globale Element wurden reflektive Randbedingungen gewéhlt.
Ebenfalls wurden drei unterschiedliche Wasserdichten, 0,75-0,25 g/cm?® untersucht.
Hierbei wurde davon ausgegangen, dass in allen Brennstaben die gleiche Siedehche
und dementsprechend der gleiche Dichteverlauf vorherrscht. Dies wird in einem rea-
len Reaktor nicht der Fall sein, da die Brennelemente in Druckbehéltern vorliegen
und die Siedehohe von der eigenen Leistung bestimmt wird. Allerdings sollte dieser
Effekt auf das Neutronenfeld klein genug sein (vgl. Abb. , sodass er fiir eine erste
Abschatzung vernachlassigbar ist.

Es kénnen dabei klar unterschiedliche Abbréande erkannt werden (vgl. Abb. [52)). Den
Erwartungen entsprechend ist der Abbrand bei Brennelement 114 am hochsten und
bei den Brennelementen 117 und 112 am niedrigsten. Dies ist besonders in den Kon-
zentrationen von *2Pu und in den Konzentrationen von ?**Am zu sehen. Auffillig ist
hier ebenfalls, dass mehr 2**Am generiert wurde als 2! Am. Dies lisst sich allerdings
mit der eingestellten Leistung erklaren. Als durchschnittlicher Wert iiber das gesam-
te Gitter wurde hier 14 MW /tU gewahlt. Diese Leistung ist fiir eine Brennstabhohe,
bei der eine Wasserdichte von 0,75 g/cm?® zu erwarten ist, recht hoch. Allerdings
ermoglicht dies eine bessere Sichtbarkeit der Unterschiede in den Abbrénden der
einzelnen Brennelemente und liegt dennoch unterhalb der maximalen Leistung, die
in den vorherigen Modellierungen errechnet wurden. Die hier gewahlte Strukturie-
rung eignet sich fiir eine erste Visualisierung der unterschiedlichen Neutronenfliisse
bei unterschiedlichen angrenzenden Kanélen.
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SimulationData of RBMK-4x4-Den0.75

112
113
114
115
116
117

1024

il

Isotopic Concentrations in mg/g

Am241 | Am242m | Am243 cm242 cm24s cs137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 Pu243 U234 235 w236 u23e

159e-02 | 196e-04 | 167202 | 5.02e03 | 236e-03 | 68le-01 | 252001 | 6.66e02 | 2.40e+00 | 160e+00 | 4.85e-01 | 2.12e01 | 190e-05 | 220e-01 | 5.76e+00 | 5.97e+00 | 9.64e+02

160e-02 | 196e-04 | 228002 | 5.94e03 | 351e03 | 7.53e-01 | 266201 | 7.72e02 | 231e+00 | 177e200 | 5.15e01 | 2.72e01 | 25605 | 212e-01 | 466e+00 | 6.10e+00 | 9.62e+02

18302 | 233e-04 | 3.80e02 | 7.85e03 | 7.35e03 | 8:320e-01 | 3.14e01 | 1.04e-01 | 2.45e+00 | 192200 | 6.14e01 | 3.67e01 | 42305 | 2.0le-01 | 3.99e+00 | 6.16e+00 | 9.60e+02

169e-02 | 2.09e-04 | 23202 | 6.03e-03 | 367e03 | 7.40e-01 | 274201 | 7.94e02 | 2.41e+00 | 174e200 | 532201 | 2.66e01 | 26205 | 212e-01 | 497e+00 | 6.06e+00 | 9.62e+02

167e-02 | 206e-04 | 2.48e-02 | 6.25e-03 | 39803 | 7.6le-01 | 2.76e-01 | 816e02 | 237e+00 | 179e+00 | 5.36e-01 | 2.84e-01 | 279e-05 | 210e-01 | 4.64e+00 | 6.10e+00 | 9.62e+02

163e-02 | 20le-04 | 188e02 | 5.36e03 | 277e-03 | 7.0le01 | 2.60e01 | 7.10e02 | 2.41e+00 | 164e+00 | 5.02e01 | 229e01 | 213e-05 | 217e-01 | 5.49e+00 | 6.00e+00 | 9.63e+02

Abbildung 52: Isotopenkonzentration bei den Betrachtungen eines Gitters aus 4x4-RBMK-
Brennelementen fiir eine Wasserdichte von 0,75 g/cm®.

Fiir eine detailliertere Betrachtung ist es allerdings nicht geeignet. Hier wird die
Leistung auf das gesamte Gebiet normiert, wodurch keine addquate Berechnung der
Leistungsverteilung im Bezug auf die einzelnen Brennelemente moglich ist. Fiir die
Betrachtung von Interaktionen zwischen Brennelementen sind ,nodal core simulator
codes” besser geeignet. Dabei konnen die TRITON-Berechnungen in diesen Codes
weiterverwendet und durch sogenannte Zweigherechnungen erweitert werden. Die
Brennelemente verhalten sich beim Betrieb eines Reaktors nicht homogen. So kann
es, gerade in einem RBMK-Reaktor, aufgrund des positiven Dampfblasenkoeffizi-
enten, zu plotzlichen Leistungsspitzen wegen abruptem Verdampfen des Kiihlmit-
tels kommen. Diese Storungen kénnen in Zweigberechnungen berticksichtigt und an
die entsprechenden Kernsimulationscodes tibergeben werden. Diese Codes wieder-
um konnen dann den Neutronenfluss iiber die Brennelementsgrenzen hinaus durch
yassembly discontinuity“ anpassen und so realistischere Brennelementinteraktionen
darstellen . Allerdings ist hier bemerkenswert, dass, wenn man die Isotopenver-
héaltnisse fiir die verschiedenen Wasserdichten gegeneinander auftragt, sich ein deut-
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licher Effekt auf die schwereren Plutoniumisotope und die Folgeprodukte, besonders
243 Am und 2**Cm, erkennen lisst. Dabei unterscheiden sich die Konzentrationen um
bis zu 38,2%.

. D112
. D113
D114
D115
B D116
=3 ID117

Ratio for Den 0.75/Den 0.25 in %

Am241 Am242m Am243 Cm242 Cm244 Cs137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 Pu243 U234 U235 U236 U238

Abbildung 53: Verhdltnis der Isotopenkonzentrationen fiir das 4x4-Brennelementgitter fir
die Wasserdichten 0,75 g/cm? und 0,25 g/cm?.

Die Werte deuten darauf hin, dass eine niedrigere Wasserdichte dazu beitrigt, dass
die schwereren Plutoniumisotope aus dem ?**Pu produziert werden. In Abbildung
konnte bereits aufgezeigt werden, dass eine niedrigere Wasserdichte zu einem hoheren
thermischen Fluss fithrt. Dies lasst auf weniger Verluste durch das Wasser schlieflen,
wodurch wiederum mehr Neutronen durch das Plutonium absorbiert werden kon-
nen und so die schwereren Isotope erzeugen kénnen. Da die Konzentrationen aufein-
ander aufbauen entstehen so ebenfalls bei zunehmender Transmutationsverkettung
wachsende Abweichungen. Zur besseren Untersuchung der Effekte von einzelnen Pa-
rametern ist es allerdings sinnvoller, ein einzelnes Brennelement zu betrachten, um
auBere Effekte ausschlieen zu kénnen. Zu diesem Zweck wurde eine Datenbank mit
verschiedenen Parameterkombinationen fiir ein einzelnes Brennelement erstellt, die
im Folgenden vorgestellt werden soll.

7.5.2 RBMK-1000 DATENBANK FUR DIE FORENSIK

In den bisherigen Untersuchungen haben sich die drei Groflen Leistung, Moderator-
/Kithlmitteldichte und Anreicherung als die groBten Faktoren in der Veranderung
der Isotopenkonzentration herausgestellt. Da die Modellierung durch NEWT durch-
gefithrt wurde, kénnen hier nur zweidimensionale Querschnitte durch die Brennele-
mente untersucht werden. Dies liefert allerdings auch die Moglichkeit, die Parameter
frei wiahlen zu konnen. Daher wurde im Folgenden eine Datenbank mit verschiedenen
Operationsparameterkombinationen zu dem RBMK erstellt. Sie umfasst insgesamt
525 Simulationen in den Intervallen:
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Anreicherung: 1,7 % - 2,2 % in 0,1-Schritten

Wasserdichte: 0,75 g/cm? - 0,15 g/cm? in 0,1-Schritten

o Leistung: 8 MW - 22 MW (nicht normiert)

Abbrand: bis zu 30 GWd/tU

Die Isotopenkonzentrationen wurden dabei jeweils bei 1 GWd/tU ausgegeben. Die-
ses Zeitintervall ist dabei von der Leistung abhangig, wodurch niedrigere Leistungen
einer langeren Bestrahlungsperiode entsprechen (8 MW — 125 Tage) als hohere Leis-
tungen (22 MW — 45 Tage). Es wurde keine Normierung der Leistung auf einen
Brennstab vorgenommen, was einen unbeeinflussten Abbrand in dem Brennelement
erlaubt. Dabei wurden die Werte fiir einen dufleren Brennstab und einen inneren
Brennstab gesammelt, um Abschirmungseffekte der inneren Brennstdbe durch &u-
Bere besser betrachten zu konnen. Ebenfalls wurden die gemittelten Werte fiir das
gesamte Brennelement, den dufleren sowie den inneren Ring hinterlegt.

Um eine passende Analyse mithilfe dieser Datenbank durchfiihren zu kénnen, muss
man sich im Klaren sein, was die Aussagekraft dieser ist. Einige von diesen Kombi-
nationen sind in realen Reaktoren nicht anzutreffen, da ein dauerhafter Betrieb mit
einer Wasserdichte von 0,15 g/cm? und einer konstanten Leistung von 8 MW bis zu
einem Abbrand von 30 GWd/tU nicht méglich wére. Die Datenbank dient vielmehr
zur Erkennung von Trends in dem Abbrand- und Isotopenprofil unter bestimmten
Bedingungen anstatt ein konkretes Abbrandprofil darzustellen. Nur in seltenen Fal-
len erreicht ein Probe aus einem RBMK-Brennstab einen Abbrand von 30 GWd/tU.
Aufgrund der gewéhlten Intervallgrofie lassen sich allerdings auch Simulationswerte
zu fritheren Zeitpunkten entnehmen, welche dann tiber das Zerfallsgesetz mit einer
zusatzlichen Abklingzeit versehen werden konnen. Diese Werte erméoglichen eine Ein-
grenzung der moglichen passenden Operationsparameter. Im Anschluss dieser ersten
Analyse lasst sich dann ein konkretes Modell anhand der abgeschatzten operativen
Daten erstellen, welches die fallspezifischen Daten passender darstellt.

Hierbei ist allerdings zu beachten, dass die Aussagekraft dieser Datenbank nicht in
der Darstellung von Bestrahlungsvorgangen von spezifischen Brennelementen liegt,
sondern in der Bereitstellung von Daten zur Erkennung von Trends in dem Abbrand-
profil. Da bei der initialen Untersuchung von Proben die moglichen Intervalle der
Operationsparameter nicht bekannt sind, miissen diese in einer ersten Analyse ein-
geschréankt werden, um ein konkretes Modell fiir diese spezifische Probe erstellen zu
konnen. Daher wurden ebenfalls Parameterpaare gewéhlt, die in einem realistischen
Reaktor nicht vorfindbar sind. So ist ein dauerhafter Betrieb mit einer Wasserdichte
von 0,15 g/cm® und einer konstanten Leistung von 8 MW bis zu einem Abbrand
von 30 GWd/tU nicht moglich. Ebenfalls ist ein Abbrand von 30 GWd/tU nur sel-
ten bei Proben aus einem RBMK-Brennstab vorzufinden. Allerdings wurden die
Intervallgroflen so gewahlt, dass, aufgrund der konstanten Leistung, bereits Werte
zu fritheren Zeitpunkten entnommen werden kénnen. Eine zusétzliche Abklingzeit
kann dann durch eine Korrektur mit dem Zerfallsgesetz ebenfalls berticksichtigt
werden. Diese Werte ermoglichen dann eine Eingrenzung der méglichen Operations-
parameter, die fir diese Probe vorgeherrscht haben kénnen. Im Anschluss an diese
erste Analyse kann dann ein konkretes Modell anhand der hier vorgestellten Metho-
den und Vorlagen erstellt werden, in welchem die fallspezifischen Parameter konkret
iiberpriift werden kénnen.
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Forensische Untersuchungen Ebenfalls ermoglicht diese Datenbank eine Ab-
schitzung der erreichbaren Verhiltnisse in einem RBMK. Das Isotop U wird
dabei in einem Reaktor aus der (n,~v)-Reaktion produziert. Das Isotopenverhélt-
nis ist daher sensitiv fiir die initialen Anreicherungen von ?*U. Durch die Messung
des Tsotopenverhiltnisses 236U /238U l4sst sich daher die initiale Anreicherung des
Brennstoffes abschatzen.

Bei allen folgenden Graphen wurden alle Kombinationen der Betriebsparameter
dargestellt, jedoch wurde jeweils einer davon farbig markiert, um die Unterschie-
de bzgl. dieser Einflussgrofie besser visualisieren zu konnen. Zudem wurde der Iso-
topenverlauf auf drei Jahre Betriebszeit begrenzt. Dies fiihrt bei den unterschiedli-
chen Leistungen zu einem unterschiedlichen erreichten Abbrand. Dieses Zeitintervall
wurde gewéhlt, da es eher einem RBMK-Betrieb entspricht, zeigt aber ebenfalls die
Modularitat der Datenbank.
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Abbildung 54: Isotopenverhdltnisse von 230U /238U gegen 23°U /238U fiir verschiedene in-

itiale Anreicherungen. Die Proben wurden dabei der Sperrzone von Tschernobyl (engl.:
Chernobyl Exclusion Zone (CEZ)) entnommen [2].

Hier lasst sich eine klare Korrelation der Isotopenverhéltnisse mit der initalen Anrei-
cherung erkennen. Die anderen beiden Parameter, Wasserdichte und Leistung, haben
hingegen nur einen kleinen Effekt bei der Verbreiterung der Anreicherungsgraphen.
Bei der Betrachtung der Isotopenverhéltnisse von 243Am/?*'Am lassen sich eben-
falls starke Abhéngigkeiten von der initialen Anreicherung erkennen. Dabei ist hier
ebenfalls ein starker Unterschied in dem &ufleren und inneren Brennstab zu sehen.
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Abbildung 55: Isotopenkonzentration in 100 pug/qU fir die Isotope **3Am, *'Am und
24 Am +241Py in Abhingigkeit von der initialen Anreicherung eines inneren Brennstabs in
einem RBMK Brennelement.
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Abbildung 56: Isotopenkonzentration in 100 pug/qU fir die Isotope **3Am, *'Am und
2 Am +241Pu in Abhdngigkeit von der initialen Anreicherung fiir einen Guferen Brennstab
in einem RBMK Brennelement.

In den Abbildungen und wird deutlich, dass die Produktion von **3Am im
inneren Brennstab nur halb so grofl ist wie im aufleren. Es lassen sich auch leichte
Unterschiede bei der Produktion von 2! Am erkennen, diese fallen allerdings gerin-
ger aus. Dies bestarkt die Annahme, dass die inneren Brennstébe im ,,Schatten“ der
auBeren liegen. Dies hat ebenfalls Anwendungen fiir die nukleare Forensik. Bei der
Untersuchung von Umweltproben sind besonders die Actinoide und Spaltprodukte
von besonderem Interesse [2]. Das Verhiltnis von 2*Am/?*'Am kdnnte dabei einen
Riickschluss auf die Verfliichtigung von Americium aus dem Partikel ermdoglichen,
da ***Am, aufgrund der kurzen Halbwertszeit von ***Pu (T}, = 5,36 h), fast aus-
schliefllich wahrend und kurz nach der Bestrahlung erzeugt wird, wohingegen der
Zerfall des ?*'Pu iiber mehrere Jahre hinweg weiteres 2! Am produziert. Werden
daher die Verhaltnisse fiir den inneren und &ufleren Brennstab gegeneinander auf-
getragen, ldsst sich in Abbildung [57] erkennen, dass der innere Brennstab nicht die
Verhéltnisse der oberen Messpunkte erreicht, der dufiere hingegen schon [2].
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Abbildung 57: Isotopenverhdiltnisse von *'Am /**3Am gegen 235U /23U, (links) Farbige
Markierung der verschiedenen Anreicherungen fiir einen inneren Brennstab, (rechts) far-
bige Markierung der verschiedenen Anreicherungen fiir einen dufSeren Brennstab. Mess-

punkte aus der CEZ [@/

Aufgrund des Produktionsprozesses ist es bei der experimentellen Bestimmung zu-
meist sinnvoll, die Americiumverhéiltnisse gegen das Verhéltnis 242Pu/?3Pu auf-
zutragen. Nach der Eingrenzung auf den aufleren Brennstab lassen sich nun auch
die Effekte der anderen Parameter untersuchen. Dabei wird in Abbildung [58| deut-
lich, dass nur die Anreicherung und die Wasserdichte einen kleinen Effekt auf die
Isotopenverhaltnisse haben. Die Leistungswerte hingegen geben nur den maximal
erreichbaren Wert vor, iiberschneiden sich allerdings sehr stark, wodurch keine Un-
terschiede zu erkennen sind.
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Abbildung 58: Isotopenverhdiltnisse von ***Am A% Am gegen 242Pu/*Pu. (links) Farbige
Markierung der verschiedenen Anreicherungen, (unten) farbige Markierung der verschie-
denen Leistungen, (rechts) farbige Markierung der verschiedenen Wasserdichten. Mess-
punkte aus der CEZ [@

Diese Unterschiede lassen sich ebenfalls bei der Betrachtung von Spaltprodukten
erkennen, wobei hier die Unterschiede jedoch sehr klein werden. Bei der Betrach-
tung der Isotopenverhéltnisse von *"Ba/!3¥Ba lassen sich ebenfalls die Effekte von
verschiedenen Leistungen erkennen (vgl. Abbildung .
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Abbildung 59: Isotopenverhiltnisse von '3"Ba/"3®Ba gegen 23U /238U. (links) Farbige
Markierung der verschiedenen Anreicherungen, (rechts) farbige Markierung verschiedener

Leistungen.

Die Effekte der verschiedenen Betriebsparameter auf das Isotopenverhéltnis sind
allerdings recht klein und es bedarf einer weiteren Analyse, ob diese in einer ex-
perimentellen Untersuchung nachweisbar sind. Dennoch konnte hier gezeigt werden,
dass die modellierten Isotopenverhéaltnisse mit dem vorhergesagten Intervall von van
Eerten et al. iibereinstimmen .
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8. FAZIT

In dieser Arbeit ist es gelungen, die Modellierung von dem Druckwasserreaktor
Obrigheim-1 und des RBMK Leningrad-1 erfolgreich durchzufiihren und im Ver-
gleich mit den Messdaten passende Genauigkeit zu erzielen. Ebenfalls wurden die
Grundlagen fiir die Modellierung von drei verschiedene Brennelementdesigns fiir den
WWER-440 Kola-3 vorgestellt. Im Vergleich mit den Messdaten konnten die ent-
sprechenden Messwerte zwar nicht mit einer passenden Genauigkeit wiedergegeben
werden, allerdings wurden passende, mogliche Verbesserungen vorgestellt und dis-
kutiert. Die Entwicklung des Modells fiir den Siedewasserreaktor wurde aufgrund
der Heterogenitaten des Reaktors sowie der hoheren Priorisierung des RBMK nicht
vollstdndig durchgefithrt. In den in der Literatur vorgestellten Modellen wurden
zudem meist keine Vergleiche mit den gemessenen Werten fiir die Americiumisoto-
pe vorgenommen. Hier wurden die theoretischen Vorhersagen fiir die Verldufe der
[sotopenverhaltnisse ausfiithrlich behandelt und konnten anhand der Simulationsda-
ten bestétigt werden. Dabei wurden die simulierten Werte ebenfalls in den Kontext
der gemessenen Werte gesetzt und die Abweichungen diskutiert. Im Hinblick auf
das Isotop ?*?™Am konnten aufgrund der hohen Messungenauigkeit des Mutternuk-
lids 2! Am keine aussagekriftigen Erkenntnisse in Kombination mit den Messdaten
bestatigt werden. Dennoch konnten auch hier in den Simulationsdaten die in den
theoretischen Uberlegungen vorgestellten Voraussagen angedeutet werden. Es bedarf
dennoch weiterer Untersuchungen, um auszuschliefen, dass diese nur in Modellen
vorliegen.

Aus den hier vorgestellten Modellen lassen sich iiber das Benchmarking hinaus
ebenfalls Annahmen fiir weitere Reaktoren ableiten, die eines der Reaktordesigns
verwenden. Dabei miissen zumeist lediglich die operativen und geometrischen Para-
meter angepasst werden. Fiir die Abschatzung dieser wurden innerhalb dieser Arbeit
ebenfalls passende Methoden vorgestellt, die anhand des Benchmarkings der Model-
le erprobt wurden. Des Weiteren wurde fiir den RBMK eine Datenbank angelegt,
welche die Konzentrationsverldufe von Isotopen unter verschiedenen operativen Pa-
rametern aufzeigt. Dabei konnten ebenfalls Erkenntnisse gewonnen werden, welche
die Annahmen aus radiodkologischen Uberlegungen bestérken [2]. Dennoch gibt es
noch einige weitere Untersuchungen und Verbesserungen, die aufbauend auf dieser
Arbeit durchgefiihrt werden konnen, welche hier in einem kurzen Ausblick diskutiert
werden sollen.

8.1 AUSBLICK

Aufgrund der radiodkologischen Relevanz von Isotopenentwicklungen im Reaktor
sind besonders die Verbesserung des SWR- und WWER-Modells sinnvoll, da diese
Reaktortypen zu den héufigen Reaktoren zéhlen. Dies ermoglicht ebenfalls die Er-
weiterung der Datenbank und so einen Vergleich der Trendlinien von den Reaktoren
untereinander.

Des Weiteren wurden in dieser Arbeit hauptsichlich einzelne Brennelemente be-
trachtet, bei denen die Auswirkungen der umgebenden Brennelemente weitgehend
vernachlassigt wurden. In Reaktoren, in denen die Bestrahlung in Zyklen unterteilt
ist, ist dies eine passende Néherung, da die Positionen im Reaktorkern ebenfalls
gedandert werden, um radiale Effekte zu minimieren. In einem RBMK hingegen wird
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das Brennelement dauerhaft in einer Position bestrahlt, allerdings kénnen umge-
bende Brennelemente ausgetauscht werden und so den Neutronenfluss aus dieser
Richtung beeinflussen. Ebenfalls liegen die Neutronenabsorber zumeist auflerhalb
des Brennelementes vor. Hier wurden bereits erste Untersuchungen von diesem Ef-
fekt durch eine Erweiterung des Brennelementes auf ein 4x4-Gitter durchgefiihrt.
Allerdings sind die Moglichkeiten innerhalb von TRITON fiir diese Art von Unter-
suchung begrenzt. Es muss von einem einheitlichen Betrieb der einzelnen Brennele-
mente mit konstanten Parametern ausgegangen werden, was in einem Reaktorkern
selten der Fall ist. Innerhalb von TRITON ist es moglich, sogenannte Knotendaten
(engl.: nodal data) fiir einzelne Brennelemente zu erzeugen und auch Storfaktoren,
wie z. B. das plotzliche Verringern der Kiithlmitteldichte aufgrund von Leistungsspit-
zen in Nebenzweigen, ebenfalls zu berechnen. Diese Informationen kénnen dann in
einen ensprechenden Code zur Modellierung von Reaktorkernen, wie NESTLE oder
VERA, eingearbeitet werden, um realistischere Umgebungsbedingungen zu erzeu-
gen. Dies ermoglicht eine passendere Betrachtung von dreidimensionalen Effekten in
einem Reaktorkern. Ebenfalls kann die Implementierung von KENO weiter unter-
sucht werden, um eine direkte dreidimensionale Betrachtung der Brennelemente zu
ermoglichen. Aulerdem vereinfacht die Monte-Carlo-Methode aufgrund des iterati-
ven Konvergenzverfahrens, Fehler in den Annahmen schneller zu erkennen, da die
Varianz der Generationen Riickschliisse auf unpassende Parameter zuldsst. Auch er-
laubt KENO die Betrachtung von Neutronenspektren in kontinuierlichen Energien,
wodurch Ungenauigkeiten in der Berechnung von Wirkungsquerschnitten verringert
werden.
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David Ohm

A. SIEDEWASSERREAKTOR:
FUKUSHIMA DAINI-2

Al

MODELL

Tabelle 25: Reaktorparameter des Siedewasserreaktors Fukushima Daini-2

Allgemeine Parameter Daten
Brennelement 1D 2F2DN23
Design 8x8-2
Geometrie quadratisch
Brennelementabstand 15,2 cm
(1.) 2,00 %
(2.) 2,90 %
(3.) 3,41 %
Anreicherung (4.) 3,45 %
(5.) 3,91 %
(6.) 3,40 % + 3,00 % Gdy03
(7.) 3,40 % + 3,40 % Gdy0O3
Brennzyklen o-7

Kanalummantelungsmaterial

E125 Zirkalloy

Kanalummantelungsdicke 0,203cm
Brennstabdaten
Abstand 1,63 cm
Aktive Hohe 3,71 m
Brennstoffpellet Durchmesser (kalt) 1,03 cm

: 10,412
Dichte 0,043 g /cm®
Ummantelungsdurchmesser innen 1,065 cm
Ummantelungsdurchmesser aufien 1,23 cm

Ummantelungsmaterial

Zirkalloy-2

Wasserrohren

Durchmesser innen 1,35 cm
Durchmesser aufien 1,5 cm
Ummantelungsmaterial Zirkalloy
Kontrollstabdaten

Absorbermaterial Gd3 0,
Moderatordaten

Druck 69,3 bar
Einlasstemperatur 489 K
Auslasstemperatur 559 K




David Ohm A.1 Modell

Zu dem Modell vom Siedewasserreaktor Fukushima Daini-2 gibt es bereits ein Paper
vom ORNL mit sehr ausfithrlichen Modellannahmen und Vorraussetzungen [18]. Ur-
spriinglich wurde dieses Modell ausgesucht, um einen Benchmarkvergleich mit einem
Siedewasserreaktor gegeniiber dem RBMK zu haben. Da die Brennstoffzusammen-
setzung hier allerdings sehr inhomogen ist, bedarf die Ableitung eines allgemeinen
Modells einer sehr detaillierten Untersuchung der Storfaktoren. Eine grofie Rolle
spielt hier ebenfalls der Dampfblasenanteil, der aufgrund des Siedens des Wassers
auftritt. Die Untersuchungen eines Siedewasserreaktors sollten bei der Entwicklung
eines passenden Dampfblasenmodells fiir den RBMK unterstiitzen. Allerdings wur-
de im Verlauf der Modellierung klar, dass das entwickelte Dampfblasenmodell zwar
zu dem RBMK passt (vgl. nicht aber zu dem Siedewasserreaktor. Aufgrund der
guten Datenlage zu den westlichen Siedewasserreaktoren im Vergleich zu dem rus-
sischen RBMK wurde sich daher entschieden, das Modell nicht weiterzuenwickeln,
sondern den RBMK zu priorisieren. Dies fithrt dazu, dass die Modellierung des
Siedewasserreaktors Fukushima Daini 2 kaum eigene Herleitungen besitzt. Daher
wurde sich ebenfalls entschlossen, dieses Modell nicht in dem Hauptteil der Arbeit
vorzustellen, da der Eigenanteil zu gering ist und die meisten Annahmen von U.
Mertyurek et al. [22] bereits vorgestellt wurden. Ebenfalls konnte das Dampfblasen-
modell nicht rekonstruiert werden. Der Vollsténdigkeit halber werden hier dennoch
die Modelliiberlegungen am Vorbild von Kapitel [5| prasentiert.

Die Reaktorparameter werden daher dem Paper [18] entnommen und in Tabelle
aufgetragen.

A.1.1 MATERIAL

Es liegen insgesamt acht verschiedene Brennstoffzusammensetzungen vor, jedoch
ist hier relevant, auf welcher axialen Hohe, da diese nicht homogen befiillt wurden.
Jeder Brennstab hat eine 15,4 cm dicke Schicht Natururan, dessen Zusammensetzung
gegeben ist mit:

Konzentration
Isotop [wt%]
BAy 0,003
25y 0,71
By 0,00
B8y 99,287

Die Bereiche mit angereichertem UQ,-Brennstoff wurden dabei mit den folgenden
Zusammensetzungen befiillt:

ii



David Ohm A.1 Modell

Tabelle 26: Brennstoffzusammensetzungen Fukushima Daini-2 in Brennelement 2F2DN23
ohne Neutronenabsorber

Konzentration
Isotop [wt%)]
Brennstoff 2% 29% 341 % 345% 3,69 %
BAU 0,018 0,026 0,03 0,031 0,04
25y 2,00 2,90 3,405 3,448 3,91
B6y 0,00 0,00 0,00 0,00 0,00
28y 97,985 97,071 96,565 96,521 96,05

Fiir die Brennstidbe mit dem Neutronenabsorber Gd;O3 sind die Brennstoffzusam-
mensetzungen:

Tabelle 27: Brennstoffzusammensetzungen Fukushima Daini-2 in Brennelement 2F2DN23
Neutronenabsorberstdbe

Konzentration

Isotop (Wt%]

Ay 0,03 0,00
5 3.4 3,4
26 0,00 0,00
28 96,57 96,6
Cd,05 2,603 4,5

%vyon U0,

byon gesamter Zusammensetzung

A.1.2 MODERATOR

Es handelt sich hierbei um ein leichtwassermoderierten Reaktor, in dem das Wasser
zum Sieden gebracht wird. Als Einlasstemperatur wird 489 K und als Auslasstempe-
ratur 559 K bei einem Druck von 69,3 bar angegeben. Die entsprechenden Dampfta-
bellen fiir die beiden Phasen entsprechend dieses Temperaturspektrums werden den
Daten von NIST entnommen [16]. Mit dem fiir den RBMK hergeleiteten Formel
fir den Dampfblasenanteil wird hier der Dichteverlauf des Moderators modelliert.
Dabei werden zwei verschiedene Annahmen getroffen. Bei einem Siedewasserreaktor
wird dabei eine Dampfqualitdt von 12-15 % erreicht [70], hier wird aber von einer
konstanten Dampfqualitat von 14,5 % am Ausgang ausgegangen. Des Weiteren ist
die Siedehohe nicht bekannt, weswegen die Rechnungen fiir eine Hohe von 0 und eine
Siedehohe von 50cm modelliert werden. Dabei wurde der folgende Verlauf berechnet
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Abbildung 60: Berechnungen fiir die Wasserdichte im Fukushima Daini 2F2DN23 Brenn-
element mit einer Siedehohe von 50 cm.
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Abbildung 61: Berechnungen fir die Wasserdichte im Fukushima Daini 2F2DN23 Brenn-
element mit einer Siedehdéhe von 0 cm.

Dieser stimmt mit den mitgeteilten Messwerten nicht iiberein. Das hier verwendete
Modell iiberschétzt den Dichteverlust drastisch, erreicht allerdings ebenfalls nicht
den Dampfblasenanteil von 73 % bzw. 74,3 %. Es wurden verschiedene Korrela-
tionsfaktoren nach Tran [21] ausprobiert. Es konnte allerdings der Verlauf nicht
rekonstruiert werden.

A.1.3 LEISTUNG UND BRENNZEIT

Die Leistungen der Brennzeitrdume wurden sowohl in SFCompo als auch in dem
Paper [18] sehr detailliert aufgetragen und kénnen daher hier direkt iibernommen
werden und es bedarf keiner externen Modellierung.
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David Ohm A.1 Modell

A14 GEOMETRIE

Die Brennelementummantlung des Siedewasserreaktors hat an ihren Ecken einen
runden Verlauf. Dieser spielt fiir die hier untersuchten Brennstabe keine Rolle, da
der Reflexionseffekt nur eine Auswirkung auf die Eckbrennstabe hat. Da allerdings
aus diesem Modell eine allgemeine Blaupause erstellt werden soll, werden sie hier
dennoch einbezogen. Aufgrund der geometrischen Besonderheit der abgerundeten
Ecken und der heterogenen Brennstoffanreicherungen, wurde das Modell ebenfalls
in KENO erstellt, um die Dancoff-Faktoren extern berechnen zu lassen. Diese Werte
sind beispielhaft fir die Wasserdichte 0,65g/cm?® in der Abbildung dargestellt.
Zur besseren Lesbarkeit wurden die Werte auf die vierte Dezimalstelle gerundet.
Um den runden Verlauf der Ecken allerdings in NEWT zu erreichen, konnte kei-
ne Gitterstruktur verwendet werden. Daher wurden die Zellen fiir die Brennstébe
manuell in die globale Zelle platziert. Um dennoch eine hohe Auflésung fiir die ein-
zelnen Brennstdbe zu erhalten, wurde eine feine Gitterstruktur fiir die globale Zelle
verwendet.

Abbildung 62: NEWT Modell des Brennelement 2F2DN23 aus dem SWR Fukushima
Daini-2.
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David Ohm A.2  Auswertung

Density 0.65
D961 0369 H37  H37T  H37 H37T  H368 H961

9368 432 g0 9433 435 g0 9431 H.368
@37 Q0 P435 D426 H399 9425 g0 P37
937 433 H426 364 HI965 §.399 £435 H.371
@37 D435 H399 HI65 H365 9426 £.433 P37
@37 Q0 P425 P4 H4A26 435 g0 P37
9368 432 .0 434 434 g0 432 $H.369

D961 368 H37  H3T  H37 37 $368 H961

Abbildung 63: Dancoff Faktoren fiir das Brennelement 2F2DN28 aus dem SWR Fukushima
Daini-2 bei einer Wasserdichte von 0,65 g/cm?.

A2 AUSWERTUNG

Wie bereits zuvor erwahnt, sind die Abweichungen auflerhalb des akzeptablen Be-
reiches, weshalb dieses Modell nur hier im Anhang vorgestellt wird.

Ratio between Measurement and Simulation

=

75
50
25 I]ﬂ I |

I Pin SF98 Pos 1
Pin SF98 Pos 2
Pin SF98 Pos 3
Pin SF98 Pos 4
Pin SF98 Pos 5
Pin SF98 Pos 6

Pin SF98 Pos 7
Pin SF98 Pos 8

Ratio Measurement/Simulation in %

gannnnm

-100

am2a1 | Amzazm | Am2a3 cm242 m244 cs137 Np237 Pu238 Pu239 240 241 242 u23a u23s U236 U238

681401 | 7.63e401 | 407e+01 | 251e+05 | 10le+02 | 2260401 | 7.08e+00 | 113e401 [ 7.34e400 | 237e+00 | 5.00e+01 | 118e+01 | 838e+01 | 271400 | L0Se+00 | 5.34e-02

855401 | 9246400 | 5.87e+01 | 1920405 | 6.39e401 | 3260400 | 3150401 | 4.65e401 | 4582400 | 2.52e+01 | 4.09e+00 | 4.81e+01 | 8.81e400 | 229401 | 136401 | -164e-01

851401 | 596e+01 | 928e+00 | 5250405 | 328e+01 | 115e+01 | 1.51e400 | 2.12e400 | 388e400 | 1066400 | 396e+01 | 345e400 | 137e+01 | 372400 | -183e-01 | 247e02

8620401 | 684e+01 | 981400 | 567e+05 | 324e401 | 158e+01 | 470e+00 | 617e01 | 5.03e400 | 308e+00 | 406e+01 | 325e400 | 1.41e+01 | 6.87e+00 | 191e-01 | 483e-02

859401 | 911e+01 | 2850400 | 7.93e+05 | 389e+01 | 122e+01 | 1.27e+01 | 1220400 | 137e+01 | 6.08e+00 | 490e+01 | 220e+00 | 1.46e+01 | 210e+01 | 87201 | -1.72e-01

8.46e+01 | 120402 | 206e+01 | 143e+06 | 7.43e+01 | 174e+01 | 273e+01 | 4.03e400 | 335e201 | 146e+01 | 658e+01 | 4.06e+00 | 2.12e+01 | 264e+01 | 472601 | 5.00e-01

8400401 | 112e+02 | 184e+01 | 679e+05 | 84le+01 | 229e+01 | 1250401 | 274e+01 | 368e401 | 174e+01 | 698e+01 | -L66e+00 | 1.71e+01 | 229e+01 | 6.58e-02 | -5.00e-01

PinSFOBPos8 [ 829e+01 | 970e+01 | 375e+01 | 4.86e+05 | 134e+02 | 8120400 | 177e+01 | 430e+01 | 326e+01 | 157e+01 | 661e+01 | 5.68e+00 | -L74e401 | 858e+00 | 259400 | -3.47e-01

Abbildung 64: Messdatenvergleich fiir den Brennstab SF-98 aus dem Brennelement
2F2Dn23 aus dem SWR Fukushima Daini-2.
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David Ohm A.2  Auswertung

... Ratio between Measurement and Simulation

-100

F{ PR e

Pin SF99 Pos 1
Pin SF99 Pos 2
Pin SF99 Pos 3
Pin SF99 Pos 4
Pin SF99 Pos 5
Pin SF99 Pos 6
Pin SF99 Pos 7
Pin SF99 Pos 8
Pin SF99 Pos 9
Pin SF99 Pos 10

Ratio Measurement/Simulation in %
=

am2a1 | Am2azm | Am2a3 cm242 cma24s cs137 Pu238 239 Pu240 241 242 U234 u23s w236 w23

6.89e+01 | 7.67e+01 | 3160401 | 3.49e+05 | 7.85e+01 | 162e+01 | 197e+01 | 2.04e+00 | 106e+01 | 2.99+00 | 4.97e+01 | 260e+00 | 6.00e+01 | 106e+01 | 7.36e-01 | -8.20e-02

877e+01 | 267e+01 | 120e+01 | 7.71e+05 | 4.63e+01 | 191e+01 | 802e+00 | 2.34e+01 | 286e+00 | 2.31e+00 | 417e+01 | 6446400 | 7.94e+00 | 138e+00 | 33501 | 9.34e-02

8332401 | 392e+01 | 9.96e400 | 635e+05 | 370e+01 | 198e+01 | 153e+01 | 1.44e+01 | 460e+00 | 1.78e+00 | 3.94e+01 | 296e01 | 6.47e+00 | 5.96e+00 | 123e+00 | -1.52e-01

8682401 | 337e+01 | 108e+01 | 849e+05 | 407e201 | 203e+01 | 3106400 | 1.79e+01 | 416e-01 | 1.850+00 | 358e+01 | 304e400 | 7982400 | 388e01 | 490002 | 9.02e-02

8400401 | 647e+01 | 135e401 | 137e+06 | 5.11e+01 | 209401 | 200e401 | 2.34e+01 | 148e+01 | 384e400 | 5.12e+01 | 1220400 | 8.95¢+00 | 168e+01 | 112e+00 | 3.78e-01

8300401 | 915e+01 | 2820401 | 9402405 | 105es02 | 222401 | 2200401 | 838400 | 317e+01 | 1100401 | 644e+01 | 3.48e400 | 1220401 | 182e401 | 7.35e.01 | -4.38e-01

8250401 | 7.83e+01 | 257401 | 9650405 | 991e+01 | 251e+01 | 291e+01 | 7.15e+00 | 364e+01 | 127e+01 | 656e+01 | 5.57e+00 | 127e+01 | 186e+01 | 7.80e.02 | 5.44e-01

8.06e+01 | 7.54e+01 | 474e+01 | 7.02e405 | 155e+02 | 210e+01 | 303e+01 | 208e+01 | 285e+01 | 9.72¢+00 | 61le+01 | 1226400 | 9.93e+00 | 847e+00 | 190e+00 | 3.62e-01

PinSFOOPos | 7.80e+01 | 474e+01 | 432e+01 | 401e+05 | 133e+02 | 210e+01 | 333e+01 | 187e+01 | 189e+01 | 5.67e200 | 495e+01 | 1.23e-01 | 6.70e+00 | 5.04e+00 | 453e01 | 1.71e-01

Pin SF99 Pos 10 | 8.03e+01 | 6.34e+01 | 496e+01 | 477e+05 | 155e+02 | 176e+01 | 220e+01 | 5.02e400 | 119e+01 | 602601 | 484e+01 | 198e200 | 6.66e+01 | 111e+01 | 291e-01 | -8.20e-02

Abbildung 65: Messdatenvergleich fir den Brennstab SF-99 aus dem Brennelement
2F2Dn23 aus dem SWR Fukushima Daini-2.

Bereits die simulierten Werte fiir das Isotop 23°U sind auBerhalb des +10 %-Bereiches,
weshalb diese Daten nicht genau genug sind, um eine weitere aussagekriftige Ana-
lyse in dem Hauptteil der Arbeit mit ihnen durchzufithren. Ebenfalls wurde hier die
Generation von 2*'Am iiberschitzt und die Synthese von ?*2”Am unterschétzt

X



David Ohm

B. DATEN DES ERSTEN UND ZWEITEN
WWER-440 MODELLS

Die hauptsachliche Auswertung des WWER-440 Modells ist im Kapitel [7] zu finden.
Hier werden daher nur noch die Messverhéltnisse des ersten (einheitliche Brennstoft-
anreicherung) und zweiten (durschnittliche Anreicherung von 4,25 % entsprechend
der Literatur) Brennstoffkassettendesigns vorgestellt.

B.1 MODELL 1

Ratio between Measurement and Simulation

Pin 61 Pos 13
Pin 61 Pos 53
Pin 61 Pos 76
Pin 61 Pos 124
Pin 61 Pos 189

75

il

50

25

I]’I]WJE“

=50

Ratio Measurement/Simulation in %

-100

Am241 Am243 cm242 cm244 cs137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 v234 235 U236 U238

1.96e+02 | 4.83e+00 | 8.00e+01 | 3.82e+01 | -1.11e+01 | -6.85e+01 | -1.51e+01 | 3.01e+01 | -1.14e+01 | -4.59e+01 | -7.64e+00 | -L.21e+01 | -5.83e+00 | 4.97e+00 | 8.84e-01

3.03e+02 | 5.02e+01 | 8.76e+01 | -2.3de+01 | -1.89e+01 | 5.55e+01 | 2.39e+01 | -2.77e+01 | -1.07e+01 | -4.60e+01 | -1.49e+00 | 7.19e+01 | -1.31e+01 | 524e+00 | 167e+00

2.55e+02 | 5.52e+00 | 7.00e+01 | -5.02e+01 | -1.83e+01 | 2.84e+00 | 2.44e+01 | -2.51e+01 | -1.41e+01 | -4.64e+01 | -L.53e+01 | L13e+02 | -1.52e01 | 183e+01 | 8.31e-01

173402 | 5.89e+00 | 6.90e+01 | 5.59e+01 | -2.86e+01 | -6.92e-01 | 2.95e+01 | 3.06e+01 | -1.56e+01 | -5.08e+01 | -1.65e+01 | 2.64e+01 | 4.72e+00 | 4.07e+00 | 6.29e-01

Pin 61 Pos 189 | 2.39e+02 | 9.35e-01 | -8.00e+01 | 3.69e+01 | -1.27e+01 | 2.26e+01 | 2.42e+01 | 2.76e+01 | -1.48e+01 | -5.01e+01 | -8.50e+00 | 141e+00 | -1.06e+01 | 3.92e+00 | 1.37e+00

Abbildung 66: Messdatenvergleich fiir den Brennstab 61 im ersten WWER-440 Design fiir
den Kola-3 Reaktor



David Ohm B.1 Modell 1

Ratio between Measurement and Simulation

Il Pin 62 Pos 81
I Pin 62 Pos 165

75

d .

Ratio Measurement/Simulation in %

=75

=25 l I I
=50

-100

Am241 Am243 cm242 cm244 5137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 v234 235 U236 U238
2.12e+02 | 148e+01 | 8.32e+01 | -3.99e+01 | -1.54e+01 | 2.89e+00 | 3.08e+01 | -2.85e+01 | -1.35e+01 | -4.84e+01 | -1.37e+01 | 9.12e+00 | -5.34e+00 | 9.46e+00 | 6.25e-01
194402 | -1.96e+01 | -7.91e+01 | -5.87e+01 | -L4de+01 | 2.68e+01 | -3.69e+01 | 2.95e+01 | -2.01e+01 | -5.12+01 | 2.01e+01 | 2.08e+01 | 3.08e400 | 2.59e+00 | 9.43e-01

Abbildung 67: Messdatenvergleich fiir den Brennstab 62 im ersten WWER-440 Design fiir
den Kola-3 Reaktor

Ratio between Measurement and Simulation

X

£

c

.

o+

)

g 25

@

‘q&') . Jm [ S N —

€ I

9]

‘5 -25

n

©

9]
-50

= HEEl Pin 96 Pos 5

2 mEm Pin 96 Pos 63

&3 75 BB Pin 96 Pos 98

I Pin 96 Pos 169
== Pin 96 Pos 718

-100 Am241 Am243 cm242 cm244 Cs137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 u234 u23s U236 u238

2.38e+02 | 3.36e+01 | 6.87e+01 | -5.59e+01 | -8.81e+00 | 1.95e+01 | -L.81e+01 | -2.50e+01 | -1.32e+01 | -4.73e+01 | -1.31e+01 | -2.39e+01 | -3.24e+00 | 4.33e+00 | 5.97e-01

2.04e+02 | 115e+01 | 8.14e+01 | 4.53e+01 | -1.57e+01 | 181e+01 | -1.57e+01 | -2.91e+01 | -7.14e+00 | 5.15e+01 | 8.32e+00 | 3.60e+01 | 1.17e+01 | 2.80e+00 | 138e+00

2.18e402 | -1.84e+01 | 8.14e+01 | 4.95e+01 | -1.58e+01 | 1.94e+01 | 3.01e+01 | -2.75e+01 | -2.25401 | -5.42e+01 | -1.79e+01 | 5.10e+01 | -1.14e+01 | 6.90e+00 | 160e+00

197402 | 2.14e+01 | -7.74e+01 | -6.28e+01 | -1.02e+01 | 2.89e+01 | 2.72e+01 | 3.24e+01 | -2.28e+01 | -5.29e+01 | 2.58e+01 | 2.10e+01 | -4.88+00 | 5.94e+00 | 1.00e+00

Pin 96 Pos 718 | 2.40e+02 | 1.87e+00 | -7.88e+01 | -3.00e+01 | 8.36e+00 | 2.59e+01 | 2.10e+01 | 2.99e+01 | -L47e+01 | -4.85e+01 | -7.30e+00 | 6.89e+01 | -L12e+01 | 7.08e+00 | 1.70e+00

Abbildung 68: Messdatenvergleich fiir den Brennstab 96 im ersten WWER-440 Design fir
den Kola-3 Reaktor
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David Ohm B.2 Modell 2

B.2 MODELL 2

Ratio between Measurement and Simulation

Pin 61 Pos 13
Pin 61 Pos 53
Pin 61 Pos 76
Pin 61 Pos 124
Pin 61 Pos 189

75

il

50

25

o & nli-

=75

Ratio Measurement/Simulation in %

-100
Am241 Am243 cm242 cm244 5137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 v234 235 U236 u238

1.91e402 | 9.50e+00 | -7.97e+01 | 3.11e+01 | -1.12e+01 | -6.85e401 | -1.09e+01 | 3.03e+01 | -1.08e+01 | -4.58e+01 | 6.16e+00 | 9.45e+00 | -L51e+01 | 128400 | 1.03e+00

2.93e402 | 5.28e+01 | 8.76e+01 | -1.73e+01 | -1.89e+01 | 5.36e+01 | 2.15e+01 | -2.81e+01 | -1.07e+01 | -4.63e+01 | -8.86e-01 | 7.50e+01 | -2.30e+01 | 7.43e-01 | 180e+00

2.50e+02 | 1.14e+01 | 6.93e+01 | -4.39e+01 | -1.84e+01 | 2.24e+00 | 2.03e+01 | -2.55e+01 | -1.35e+01 | -4.63e+01 | -L.35e+01 | 1.20e+02 | -9.43e+00 | 145e+01 | 10le+00

171402 | 1.40e+01 | 6.80e+01 | 4.94e+01 | -2.87e+01 | 8.03e-01 | 2.49e+01 | 3.12e+01 | -1.47e+01 | -5.05e+01 | -1.39e+01 | 2.32e+01 | -1.27e+01 | 1.23e+00 | 8.18e-01

Pin 61 Pos 189 | 2.33e+02 | 3.65e+00 | -7.98e+01 | 3.10e+01 | -1.28e+01 | 2.19e+01 | 2.11e+01 | 2.75e+01 | -1.45e+01 | -4.99e+01 | -7.75e+00 | 3.60e+00 | 2.00e+01 | -2.67e-01 | 1.49e+00

Abbildung 69: Messdatenvergleich fiir den Brennstab 61 im ersten WWER-440 Design fiir
den Kola-3 Reaktor

Ratio between Measurement and Simulation

HEEE Pin 62 Pos 81
I Pin 62 Pos 165

50

I .Iq i .
=25 I
=50

=75

Ratio Measurement/Simulation in %

-100
Am241 Am243 cm242 cm244 cs137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 w234 w235 v236 w238

2.08e+02 | 2.33e+01 | 8.28e+01 | -3.15e+01 | -1.55e+01 | -1.84e+00 | 2.67e+01 | -2.97e+01 | -1.27e+01 | -4.84e+01 | -1.08e+01 | L4le+01 | -1.33e+01 | 6.51e+00 | 8.28e-01

1.87e+02 | -1.52e+01 | -7.88e+01 | 5.37e+01 | -1.45e+01 | 2.71e+01 | -3.38e+01 | 3.06e+01 | -1.95e+01 | -5.15e+01 | -1.83e+01 | 2.53e+01 | -6.63e+00 | -6.08e-01 | 1.13e+00

Abbildung 70: Messdatenvergleich fiir den Brennstab 62 im ersten WWER-440 Design fir
den Kola-3 Reaktor
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B.3 2" Am/?"'Pu-Verhiltnis mit WWER-440

Ratio between Measurement and Simulation

75

50

25

Ratio Measurement/Simulation in %

'] 1:\ 1] [ I_H:| - D e
-25 I '] m
=50
HEEl Pin 96 Pos 5
I Pin 96 Pos 63
_75 EEN Pin 96 Pos 98
I Pin 96 Pos 169
@3 Pin 96 Pos 718
-100
Am241 Am243 Cm242 Cm244 Cs137 Np237 Pu238 Pu239 Pu240 Pu241 Pu242 u234 u23s U236 U238
2316402 | 423e+01 | -6.80e401 | 5.026+01 | -8.86e+00 | 2.01e+01 | -L38e+01 | -2.67e+01 | -126e+01 | 4.76e+01 | 1.06e+01 | 2.06e+01 | 1.19e+01 | 1336400 | 8.00e-01
194402 | 1540401 | 8136401 | 3.99+01 | 157e401 | 172401 | 1266401 | 3.05¢+01 | 7.03e+00 | 5206401 | 6.91e+00 | 3.99e+01 | 376001 | 9.44e01 | 156e+00
2066402 | -L65e+01 | -8.14e401 | 4.516+01 | -L58e+01 | 178e+01 | 2.79+01 | -2.88e401 | 2.26e+01 | -5.48e+01 | 1716401 | 5.44e+01 | -2.17e+01 | 2.61e+00 | 177e+00
1.89e+02 | -1.72e+01 | -7.71e+01 | -5.84e+01 | -1.03e+01 | 2.89e+01 | -2.38e+01 | -3.39e+01 | -2.24e+01 | -5.33e+01 | -2.40e+01 | -1.80e+01 | -1.41e+01 | 2.62e+00 | 1.21e+00
Pin 96 Pos 718 | 2.27e+02 | 3.82e+00 | -7.89e+01 | -2.44e+01 | -8.43e+00 | 2.40e+01 | -1.87e+01 | -3.11e+01 | -1.49e+01 | 4.92e+01 | -6.49e+00 | 7.22e+01 | -2.18e+01 | 2.63e+00 | 1.85e+00

Abbildung 71: Messdatenvergleich fiir den Brennstab

96 im zweiten WWER-440 Design

fiir den Kola-3 Reaktor

B.3 *MAM/2YMPU-VERHALTNIS MIT WWER-440
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Abbildung 72: 2 Am Y Pu fiir die simulierten Daten mit dem WWER-440 Kola-3.
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C. MITTELWERTE UND

STANDARDABWEICHUNGEN FUR DIE
MODELLE

Es wurden ebenfalls die Mittelwerte und Standardabweichungen fiir die einzelnen
Brennstébe bestimmt. Dabei wurde die Brennstabe 12 und 13 des RBMK ausgelas-
sen, da diese nur einen einzigen Messpunkt haben.

Tabelle 28: Mittelwerte und Standardabweichungen der Abweichung des Modells des
Obrigheim-1 Reaktors von den Messungen.

Druckwasserreaktor
Obrigheim-1

G7 E3 D1 M14
M SD M SD M SD M SD

1Am | 223,00 300,91 164,63 123,40 89,92 65,03 136,83 180,20
22mA | 57,24 1,59 - - - - - -
M3Am | -7,90 1,10 -
2Cm | 38,69 52,34 298 29,30 28,69 14,42 47,79 40,85
24Cm | 146 16,52 19,28 86,47 -22.81 21,88 743 10,27
B7Cs | 52,00 2,36 5,84 13,78 149 - 50,73 -
237Np _ _ _ _ _
28py | 444 6,29 14,26 46,50 -10,55 1842 254 1,54
9Pu | -3,67 2,83  -0,46 221 -6,62 3,13 -3,21 3,29
20py | -3,02 277 -288 158 -997 6,10 -3,20 2,39
Py | 266 4,32  -3,87 16,73 -12,38 9,89  -3,11 9,25
2Py | -1,37 5,09 0,44 43,40 -15,28 16,07 -2,74 7,03
234U _ _ _ _ _ _ _ _
250 | 2,55 4,13 8,92 32,09 5,05 452 0,03 2,39
By | 7,27 3,62 1,25 8,53  -0,38 4,14 4,56 1,26
28U | 0,04 0,06 -0,06 0,69 0,04 0,07 0,04 0,04

Nuklide

Xiv
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Tabelle 29: Mittelwerte und Standardabweichungen der Abweichung des dritten Modells
des Kola-3 Reaktors von den Messungen.

WWER-440
Nuklide Kola-3
Rod 61 Rod 62 Rod 96
M SD M SD M SD
241 Am - - 194,87 8,80 213,56 17,38
242mAm _ _ _ _ -

M3Am | 11,50 17,46 -341 1733 591 2239
2201 | 77,58 6,87 -81,50 2,03 -77,20 4,99
24Cm | -39,73 11,03 -48,01 9,73 -43,34 11,26
137Cs | -17,96 6,16 -14,95 0,50 -11,85 3,29
BTINp | 2,47 40,92 13,52 14,82 22,11 4,42
288py | 20,08 4,76 -31,88 3,24 -1880 5,92
29py | 27,88 2,11 -29.65 0,37 -29,38 245
20py | -14,01 2,01 -17,71 3,13 -1551 6,01
241py | 48,26 2,16 -50,79 1,30 -50,93 2,68
Ulpy | 112,54 530 -1925 3,14 -13,02 6,67
24U | 41,27 58,46 26,58 6,07 2555 38,07
285U | 8,01 4,62 244 4,07 -13,18 7,84
86U | 752 556 6,32 343 1,70 1,40
25U | 1,09 0,38 0,82 0,16 141 0,38

Tabelle 30: Mittelwerte und Standardabweichungen der Abweichung des Modells des
Leningrad-1 Reaktors von den Messungen.

RBMK-1000
Leningrad-1

Rod11 Rod13
M SD M SD

2Am | -99,84 0,03 -99.86 0,03
242mAm B _
23Am | -30,95 25,44 -44.43 21,37
22Cm | -22,38 10,62 -3,06 12,25
24Cm | -15,23 55,20 1,93 35,07
B7Cs | -3,37 141 -2,86 1,19
ZTNp | 37,00 20,17 24,88 13,56
28pu | 4,00 514 894 11,16
29pu | 9,78 3,31 12,02 2,99
20py | 22,19 2,76 -245 4,67
Mlpy | -3,37 346 -2,10 6,03
22py | -13,75 5,51 -11,08 10,54
B4U | -35,65 2,68 4,68 3,41
25U | 12,29 12,66 5,50 5,69
B6U | -1,72 1,16 -4,28 3,55
B8U | 0,20 0,11 0,05 0,05

Nuklide
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David Ohm

D. AMERICIUM IN DEN MESSDATEN
AUS SFCOMPO

D.1 2YAM ZU *3AM VERHALTNIS IN DEN MESSDATEN

Bei der Untersuchung der Isotopenverhéltnisse von ?*!Am und ?*Am wurde eben-
falls die Messdatenbank SFCompo untersucht. Fiir einige Druckwasser- und Siede-
wasserreaktoren wurden diese Verhéltnisse direkt bestimmt. Diese liegen zwischen
0,01 und 0,35, wobei ein steigendes Verhéaltnis mit wachsendem Abbrand zu erken-
ne ist. Diese Verhalten ist zu erwarten, da mit steigendem gemessenen Abbrand in
einem Reaktor tendenziell der Neutronenfluss hoher gewesen ist.

Comparison for SFCompo Measurement Values

«  (BWR) Garigliano-1 Enrich 1.6 wt%
0.351 . (BWR) Garigliano-1 Enrich 2.1 wt%

(PWR) Trino Vercellese-1 Enrich 2.719 wt%

0.30

243Am/241Am

0.05

0.00

10 15 20 25 30 35
Burnup [GWd/tU]

Abbildung 73: Direkt gemessenes 243 Am />4 Am-Verhdltnis fiir verschiedene Reaktoren.

Es wurden ebenfalls weitere Reaktoren untersucht, fiir die dieses Verhéltnis nicht
direkt gemessen wurde, allerdings die Messdaten fiir sowohl 2! Am als auch ?*3Am
vorliegen. Aus diesen Daten wurden die Messproben ausgewéhlt, fiir die beide Kon-
zentrationen vorliegen, ihr Verhéltnis bestimmt und dieses gegen den Abbrand auf-
gezeichnet. In der Vergleichsabbildung fiir alle Reaktoren ist eine deutliche Streuung
um bis zu finf Groflenordnungen zu erkenne. Der RBMK Reaktor verzeichnet dabei
das grofite Verhéaltnis von bis zu 2000. Die meisten Verhéltnisse liegen allerdings
unterhalb von 1. Dennoch liegen ein nicht zu vernachléassigender Teil an Werten
oberhalb dieser Grenze, wodurch sich ebenfalls kein charakteristischer Verlauf fir
die Verhéltnisse erkennen lasst, aus dem ein entsprechendes Verhalten abzuleiten
ist. Dies kann an der hohen Streuung der Americiummesswerte und der damit ver-
bundenen hohen Ungenauigkeit liegen.
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David Ohm D.1

241 Am zu 243 Am Verhaltnis in den Messdaten

Comparison of Values

10°

102

€
10t
3
£ . . . L. .
I . ¢ e e ST
3 . % ° . .
10° - e . -2 i,
M B . R '..- ... e
10! : N o B

1072

(BWR) Dodewaard 1 Enrch 0.24 wi%

e

(PWR) Takahama-3 Enrich 2.63 i
(PWIR) Three Wile sland: Enrich 4.01 wts
(PWR) Three Wile Island-1 Enrich 4.66 W%
(R8MK) Leningrad-1 Enrich 2.08 W

(R8MK) Leningrad:1 Envich 2 w%

(R8MK) Leningrad-1 Enrich 1.8 wi%

(RBMK) Leninrad-1 Enrich 2.02 W%
(VVER-1000] Balakovo-2 Enrich 4.4 wt%
(VVER-1000) Balakovo-3 Enrich 4.4 wt%
(VWVER-1000] Kalinin-1 Enrich 3.6 vt
(VVER-440) Kola-3 Enrich 437 wis
(VVER-240) Kola-3 Enrich .38 wt%
(VWVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.592 v
(VVER-240) Novovoronezhv-4 Enrich 3.585 ws.

40
Burnup [GWd/tU]

10 20 30 50 60

Abbildung 74: Berechnetes 243 Am /24 Am- Verhiltnis aus den Messdaten fiir
Reaktoren.

Comparison of Values

70 80

verschiedene

10°

243Am/241Am

1

=
o
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1072

(PWR) Beznau-L Envich 0237 wtsk

(PWR) Three Wi lland-1 Enrich 4.6 w%

30 50

Burnup [GWd/tU]

10 20 40

60

Abbildung 75: Berechnetes 243 Am />4 Am-Verhdltnis aus den Messdaten fiir DWR Reak-

toren.
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David Ohm D.1 2'Am zu 2*3Am Verhaltnis in den Messdaten

243Am/241Am

-
o
iR

10 20 30 40 50 60 70 80
Burnup [GWd/tU]

Abbildung 76: Berechnetes *43Am /4 Am- Verhdltnis aus den Messdaten fiir SWR Reakto-

ren.

Comparison of Values

10°

243Am/241Am
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Burnup [GWd/tU]

Abbildung 77: Berechnetes 243 Am /24 Am-Verhdltnis aus den Messdaten fiir RBMK Reak-
toren.
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David Ohm D.1 2'Am zu 2*3Am Verhaltnis in den Messdaten

243Am/241Am

107t

40 45 50 55 60

25 30 35
Burnup [GWd/tU]

Abbildung 78: Berechnetes 43 Am /4 Am-Verhdltnis aus den Messdaten fiir WWER-440

Reaktoren.

Comparison of Values

o (WERL000) Sala
(WWER1000) Bala
(WER1000) Kal

=
o
°©

243Am/241Am

35 40 45

15 20 25 30
Burnup [GWd/tU]

Abbildung 79: >3 Am /4 Am- Verhdltnis aus den Messdaten fiir WWER-1000 Reaktoren.
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David Ohm D.2 22mAm in den Messdaten

D2 22MAM IN DEN MESSDATEN

Hier sind noch die Verhéltnisplots von 242™Am /2! Am mit eigenen Farben fiir jeden
Reaktor und weitere Verhéaltnisse.

Comparison for SFCompo Measurement Values

(BWR) Fukushima-Daini-2 Enrich 3.91 wt%

(BWR) Quad Cities-1 Enrich 3 wt%

(BWR) Quad Cities-1 Enrich 3.8 wt%

(PWR) Mihama-3 Enrich 3.203 wt%

(PWR) Mihama-3 Enrich 3.208 wt%

(PWR) Mihama-3 Enrich 3.21 wt%

(PWR) Obrigheim-1 Enrich 2.83 wt%

(PWR) Obrigheim-1 Enrich 3 wt%

«  (PWR) Ohi-2 Enrich 3.2 wt%
(PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.01 wt%
(PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.66 wt%
(VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.585 wt%

10° (VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.592 wt%

102

242mpAm 2414 m
=
o
i
~
.
.
-

=
o
|

IS

107

10 20 30 40 50 60 70 80
Burnup [GWd/tU]

Abbildung 80: Berechnetes 4™ Am /24! Am- Verhiltnis gegen den Abbrand fiir verschiedene
Reaktoren.

Comparison for SFCompo Measurement Values

« (BWR) Fukushima-Daini-2 Enrich 3.91 wt%
« (BWR) Quad Cities-1 Enrich 3 wt%
- « (BWR) Quad Cities-1 Enrich 3.8 wt%
« (PWR) Mihama-3 Enrich 3.203 wt%
100 - « (PWR) Mihama-3 Enrich 3.208 wt%
- .3 « (PWR) Mihama-3 Enrich 3.21 wt%
* « (PWR) Obrigheim-1 Enrich 2.83 wt%
« (PWR) Obrigheim-1 Enrich 3 wt%
« (PWR) Ohi-2 Enrich 3.2 wt%
(PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.01 wt%
(PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.66 wt%
10—1 (VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.585 wt%
(VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.592 wt%
c e
<C
3
3
£1072
<C
£
§
g
2
1073
1074
10-° 1074 102 10° 102
241Am/24lpu

Abbildung 81: Berechnetes 4™ Am /24' Am- Verhiltnis gegen das Verhiltnis ' Am /241 Pu.
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D.2 22mAm in den Messdaten
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Comparison for SFCompo Measurement Values

(BWR) Fukushima-Daini-2 Enrich 3.91 wt%
(BWR) Quad Cities-1 Enrich 3 wt%

(BWR) Quad Cities-1 Enrich 3.8 wt%

(PWR) Mihama-3 Enrich 3.203 wt%

(PWR) Mihama-3 Enrich 3.208 wt%

(PWR) Mihama-3 Enrich 3.21 wt%

(PWR) Obrigheim-1 Enrich 2.83 wt%

(PWR) Obrigheim-1 Enrich 3 wt%

(PWR) Ohi-2 Enrich 3.2 wt%

(PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.01 wt%
(PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.66 wt%
(VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.585 wt%
(VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.592 wt%

1076

1074 1072 10° 102
242p,/239py

Abbildung 82: Berechnetes 242™Am /24 Am-Verhdltnis gegen das Verhiltnis **>Pu/*9Pu.

Comparison for SFCompo Measurement Values
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242mAm/241Am

107t

1072

(BWR) Fukushima-Daini-2 Enrich 3.91 wt%
(BWR) Quad Cities-1 Enrich 3 wt%

(BWR) Quad Cities-1 Enrich 3.8 wt%

(PWR) Mihama-3 Enrich 3.203 wt%

(PWR) Mihama-3 Enrich 3.208 wt%

(PWR) Mihama-3 Enrich 3.21 wt%

(PWR) Obrigheim-1 Enrich 2.83 wt%

(PWR) Obrigheim-1 Enrich 3 wt%

(PWR) Ohi-2 Enrich 3.2 wt%

(PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.01 wt%
(PWR) Three Mile Island-1 Enrich 4.66 wt%
(VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.585 wt%
(VVER-440) Novovoronezh-4 Enrich 3.592 wt%

107

1074 1072 10° 102
242p239py

Abbildung 83: Berechnetes 242™Am /24 Am-Verhdltnis gegen das Verhiltnis **>Pu /**9Pu.
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