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Kurzfassung

Um in der Kritikalitatssicherheitsanalyse fiir Systeme mit bestrahlten Kernbrennstoffen
die reaktivitatsmindernde Wirkung des Abbrands zu berlcksichtigen (,Abbrandkredit®),
werden numerische Methoden zur Bestimmung des anreicherungs- und abbrandab-
hangigen Nuklidinventars (,Abbrandcode®) sowie des Neutronenmultiplikationsfaktors
ket (,Kritikalitatscode®) eingesetzt. Um belastbare Aussagen zu treffen, wird fur beide
Rechenverfahren die systematische Abweichung der Rechenergebnisse vom wahren
Wert, der Bias und seine Unsicherheit, durch Nachrechnung und Auswertung hinrei-
chend vieler geeigneter Experimente quantifiziert. Diese Quantifizierung ist spezifisch

fur den jeweiligen Anwendungsfall und wird auch als Validierung bezeichnet.

Die GRS hat eine Methodik entwickelt, um ein Rechensystem zur Abbrandbericksich-
tigung bei der Kiritikalitatssicherheitsanalyse fir bestrahlte Brennelemente aus Druck-
wasserreaktoren zu validieren. Diese Methodik wurde durch Anwendung des GRS-
eigenen Inventarberechnungssystems KENOREST hinsichtlich Abbrand und der Kriti-
kalitdtssequenz CSAS5 aus dem Codepaket SCALE hinsichtlich Reaktivitdt demons-
triert. Sie umfasst einen abdeckenden sowie alternativ einen stochastischen Ansatz,
die beide exemplarisch anhand eines generischen Brennelement-Lagerbeckens sowie
eines generischen Transport- und Lagerbehdlters demonstriert wurden. Auf Basis der
frei verfiigbaren radiochemischen und kritischen Experimente kénnen derzeit die Isoto-

pe der Elemente Uran und Plutonium beriicksichtigt werden.



Abstract

In order to account for the reactivity-reducing effect of burn-up in the criticality safety
analysis for systems with irradiated nuclear fuel (“burnup credit”), numerical methods to
determine the enrichment and burnup dependent nuclide inventory (“burnup code”) and
its resulting multiplication factor ke (“criticality code”) are applied. To allow for reliable
conclusions, for both calculation systems the systematic deviations of the calculation
results from the respective true values, the bias and its uncertainty, are being quanti-
fied by calculation and analysis of a sufficient number of suitable experiments. This
guantification is specific for the application case under scope and is also called valida-

tion.

GRS has developed a methodology to validate a calculation system for the application
of burnup credit in the criticality safety analysis for irradiated fuel assemblies from
pressurized water reactors. This methodology was demonstrated by applying the GRS
home-built KENOREST burnup code and the criticality calculation sequence CSAS5
from SCALE code package. It comprises a bounding approach and alternatively a sto-
chastic, which both have been exemplarily demonstrated by use of a generic spent fuel
pool rack and a generic dry storage cask, respectively. Based on publicly available post
irradiation examination and criticality experiments, currently the isotopes of uranium

and plutonium elements can be regarded for.



Inhaltsverzeichnis

2.1
2.11
2.1.2

2.2
221
2.2.2
2221
2222
2.2.2.3
2.2.3

2.3

231
2.3.2
2.3.3
234
2.3.5

2.4
241
2411
24.1.2
24.2

3.1
311
3.1.2

[ ] LT AU Yo 1
Stand von Wissenschaft und TechniK.........cooooooiiiiii, 5
BegriffShestimmuUNgEN ........ooooiiii e 6
AV 1o 11T U] o TR 6
BIBIS .ttt 8
Formale Anforderungen an die Code-Validierung.............ccoevvvvviiiiennnennn. 10
Internationale Regelwerke, Richtlinien und Normen................cccoovvvvvnnnnn. 11
Deutsche Regelwerke und NOIMEN ..........cieiiiiiiiiiiiieee e 12
KTA 3101.2 und DIN 25403-1.....0uuuuuuuuuuninnnnnnnnnnnnnnnnnnnnnnnnneenennennrennennnes 12
[ VA 4 14
DIN 25471, DIN 25472 und DIN 25712.......cuuuuuimiiiininniiinniiinnninieennnnnnnnnnne. 15
US-amerikanische Regelwerke und NOrmen ..........ccccceeevieeiiiiiiiiiieene e, 17
Allgemeine ValidierungSanSatZe ...........coevivvviiiiiiiieeeeeeeeeee e 20
Vergleich errechneter und experimentell gemessener Resultate ............. 21
Bias-Bestimmung durch Toleranzlimitberechnung .............cccoovvviiieennen.n. 23
TrENAANAIYSEN ... e e e e 25
Validierung mithilfe anderer Rechenverfahren bzw. Codes...................... 26
Ansatz der TSUNAMI/TSURFFER-Methode...........cccccccvvviiiiiiiiiiiiiiininn, 28
Aktuelle Validierungsansatze zum Abbrandkredit am ORNL.................... 29
Validierung des Inventarberechnungssystems............ccccoceeeeieieeeiiiivinnnnnn. 29
Monte Carlo Uncertainty Sampling Method.............cccccooiiiiiiiiiii 30
Direct Difference Method ............ccoooooiiiiii e 33
Validierung des Kritikalitatsrechensystems .............cccoeeiiiiiini e, 34
Validierung eines Inventarberechnungssystems ..............cooovveiiiinnnnnn. 37
Nachrechnung von Nachbestrahlungsanalysen: KENOREST v1.1.......... 37
Verwendete Datenbasis radiochemischer Analyseproben ....................... 37
Ergebnisse und Auswertung der Experimentnachrechnungen................. 39



3.2
3.2.1
3.2.11
3.2.1.2
3.2.1.3
3.2.2

3.3

3.4

4.1
41.1
41.2

4.2
42.1
4.2.2

4.2.3

4.2.4

Anwendungsbeispiele in Kritikalitatsanalysen ...........ccccccvvvviviiiiiiiiinnnnn, 52

Generisches DWR Brennelement-Lagerbecken .............cccooooe, 52
Anwendung konservativer Isotopenkorrekturfaktoren ...........ccccccvvvveeennn. 55
Monte Carlo Sampling Verfahren.............ccccciiiiiiiiiiiiiieee 59
Vergleich der unterschiedlichen Verfahren ..........ccccccovvvviiiiiiiiiiiiiniinnnn, 69
Generischer Transport- und Zwischenlagerbehalter ....................coooeo. 71
Nachrechnung von Nachbestrahlungsanalysen: SERPENT 1.1.19.......... 75
SChIUSSTOIGEIUNGEN ... 78
Validierung eines Kritikalitdtsrechensystems ........cccccccvvvvvviiviininnnnnn, 83
KritiSChe EXPEIIMENTE ......uuuiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiii e 83
ExperimentnachreChnUNQEN ............uuuiiiiiiiiiiiiiii e 84
Analyse der verfligbaren Experimentnachrechnungen.................ccc........ 85
Anwendungsfall Generisches DWR-Brennelement-Lagerbecken ............ 90
Validierung fur die Anwendungsfalle mit unbestrahltem Brennstoff.......... 93

Validierung fur die Anwendungsfalle mit bestrahltem Brennstoff und

hohem ADDIrand ... 110
Validierung fur die Anwendungsfalle mit bestrahltem Brennstoff und

niedrigem ADDIaNG .............uuueiii 124
Bias-Bestimmung der gesamten Rechenkette .............cccccvvvvviiiiiiiinnnnns 127
ZUSAMMENTASSUNG c.coiiiiiiiiiiiii e 129
LiteraturVerZeiChniS . ... . ... i it 133
ADbDbiIldUNGSVErZEICNNIS. ....ccviiiiiiiiiiiiiiiiii e 143
TabellenverZeiChNiS. ... 148
In den Kritikalitatsrechnungen verwendete Kernzahldichten........... 151

Exemplarische SCALE Eingabedatei fir das generische
Brennelement-Lagerbecken ............cuvieiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiiies 155



Parameter und Resultate der nachgerechneten Experimente..........

Vergleich des Bias fuir Anwendungen mit und ohne

Absorberplatten






1 Einleitung

Technische Rechenmethoden oder Rechencodes dienen typischerweise dazu, die Re-
alitat auf der Basis eines mathematischen bzw. physikalischen Modells abzubilden, um
Losungen fur bestimmte Klassen von Problemen oder Fragestellungen zu errechneten.
Die Genauigkeit bzw. Aussagekraft der errechneten Losungen héngt allerdings von der
Gute des verwendeten Modells, die Realitat hinreichend genau abzubilden, ab. Zudem
beinhalten die in Rechencodes implementierten Umsetzungen der zugrundeliegenden
Modelle oft vereinfachende Annahmen, Approximationen oder Einschrankungen, um
komplexe physikalische Vorgange mit einem akzeptablen Aufwand an Ressourcen
(Arbeitszeit, Rechenzeit, Speicherbedarf, etc.) nachzubilden. Sowohl durch das zu-
grundeliegende mathematische bzw. physikalische Modell als auch durch die Imple-
mentierung kdnnen Diskrepanzen zwischen der errechneten und der ,wahren“ Lésung
eines gegebenen Problems auftreten. Daher sind Rechenmethoden und Codes gene-
rell — und insbesondere bei denen Anwendung in Sicherheitsanalysen — zu validieren.
D. h. es ist die Gultigkeit der errechneten Resultate nachzuweisen, bzw. deren Glte im
Vergleich zu den ,wahren® Losungen und die ggf. beobachteten Diskrepanzen zu

quantifizieren.

Bezogen auf die in diesem Bericht betrachteten Kritikalitatssicherheitsanalysen von
Spaltmaterialanordnungen bedeuten die obigen Ausfiihrungen insbesondere, dass die
Gute des errechneten Neutronenmultiplikationsfaktors keg, Welcher typischerweise zur
Beurteilung der Kritikalitatssicherheit herangezogen wird, fir die jeweils zu untersu-
chende Anordnung zu bestimmen ist. Speziell ist dabei eine mdgliche Abweichung des
errechneten Werts von dessen wahren Wert, der sogenannte Bias, zu ermitteln. Wird
in einer Kritikalitatssicherheitsanalyse eine Spaltmaterialanordnung mit bestrahlten
Kernbrennstoffen untersucht, so ist in die Bestimmung des Bias sowohl die numerische
Berechnung des Nuklidinventars als auch die Berechnung des darauf basierenden

Neutronenmultiplikationsfaktors ke einzubeziehen.

In Abb. 1.1 sind die Reaktionskanéle, welche das Nuklidinventar von Kernbrennstoffen
bezuglich der relevanten Aktinoiden wahrend der Bestrahlung veréndern, schematisch
zusammengefasst. Insbesondere ist hier die sukzessive Entstehung der Plutoniumiso-
tope durch Neutronenresonanzabsorption von **®U wichtig. Sie enthalten mit ***Pu und
21py die reaktivsten Einzelnuklide im bestrahlten Kernbrennstoff, sowie mit *°Pu den

starksten Einzelabsorber. Entsprechend beeinflussen diese Nuklide durch ihre Spalt-



und Absorptionseigenschaften die Kritikalitatssicherheit einer Anordnung mit bestrahl-
tem Krenbrennstoff. Somit sollte der Aufbau dieser hoheren Aktinoiden von einem In-
ventarberechnungssystem, v. a. bei entsprechend guter Kenntnis der Bestrahlungshis-
torie, moglichst akkurat erfasst und nachgebildet werden konnen. Mogliche Abwei-
chungen in errechneten Nuklidkonzentrationen fihren zwangslaufig zu entsprechenden
Uber- oder Unterschatzung des mit einen so bestimmten Nuklidinventars errechneten
Neutronenmultiplikationsfaktors, wodurch die Beurteilung der Kritikalitatssicherheit der
untersuchten Anordnung beeinflusst wird. Daher ist fur die Betrachtung der Gite des
errechneten Neutronenmultiplikationsfaktors die Bericksichtigung maoglicher Abwei-

chungen in den errechneten Nuklidkonzentrationen unerlasslich.
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Abb. 1.1 Schema zur Transmutation und zum Aufbau hoherer Aktinoide bei der Be-

strahlung von Kernbrennstoff im Leichtwasserreaktor

Informationen zu moglichen Abweichungen errechneter Resultate von ihren wahren
Werten konnen in der Regel durch Nachrechnungen experimenteller Anordnungen,
deren Messdaten hinreichend genau sind, gewonnen werden. Alternativ kénnen dazu
auch theoretische Fragestellungen, deren wahre Losungen auf unabh&ngigem theore-
tischem Weg abgeleitet werden kénnen, betrachtet werden. Im Fall von Kritikalitatssi-

cherheitsanalysen bieten sich fur die Validierung der verwendeten Rechenmethoden



insbesondere Nachrechnungen von experimentellen kritischen Anordnungen, soge-
nannten kritischen Benchmark-Experimenten, an, fur die der Neutronenmultiplikations-
faktor hinreichend prazise bekannt ist. Um zuséatzlich die Gite von rechneten Nuklidin-
ventaren fur bestrahlte Kernbrennstoffe zu beurteilen, bieten sich vor allem Vergleichs-
rechnungen zu radiochemischen Analysen vom Proben abgebrannter Brennelemente
oder einzelnen Brennstaben an. Aber auch andere experimentelle Daten oder Mes-
sungen aus dem Betrieb von Leistungs- oder Forschungsreaktoren kénnen zur Validie-
rung der in Kritikalitatssicherheitsanalysen eingesetzten Rechenmethoden herangezo-

gen werden.

Die typischen Vorgehensweisen und Methoden zur Validierung sowie die formalen
Anforderungen, die sich aus den einschlagigen Regelwerken in Bezug auf die Beurtei-
lung von Kritikalitatssicherheit ergeben, werden in dem vorliegenden Bericht diskutiert.
Am Beispiel typischer Anwendungen wird ferner Methodik und Durchfiihrung einer Va-
lidierung fur einen Inventarberechnungssystem sowie fir ein Kritikalitdtsrechensystem

demonstriert.






2 Stand von Wissenschaft und Technik

Die Validierung von technischen bzw. wissenschaftlichen Rechensystemen erfolgt in
der Regel durch Nachrechnungen von experimentellen Messungen und dem Vergleich
der errechneten und gemessenen Resultate. Anstelle von experimentellen Messungen,
z. B. wenn diese nicht zur Verfigung stehen, werden ggf. auch Vergleiche zu anderen
Rechensystemen oder Problemstellungen, deren Lésungen auf theoretischem Weg
bekannt sind, herangezogen. Eine einheitliche Methodik, wie eine Validierung konkret
durchzufihren ist, gibt es allerdings nicht. Dies ergibt sich aus den folgenden Schwie-
rigkeiten.

Zunachst beruhen die in der Validierung zu betrachtenden mdoglichen systematischen
Abweichungen zwischen den errechneten und ,wahren® Losungen, der sogenannte
Bias, auf codespezifische Eigenschaften, d. h. auf Naherungen, Vereinfachungen oder
Einschrankungen im verwendeten Rechencode. Damit ist der Bias generell abhéngig
vom jeweils genutzten Rechensystem und kann von Code zu Code unterschiedliche
Abhangigkeiten von verschiedenen Faktoren, also z. B. von verschiedenen (techni-
schen) Parametern der zu betrachtenden Fragestellungen, aufweisen. Solche Abhan-
gigkeiten des Bias kbnnen u. a. dadurch entstehen, dass die im jeweiligen Code ver-
wendeten Naherungen das ,wahre” Resultat fir bestimmte Parameterbereiche sehr
genau wiedergeben, fir andere Parameterbereiche aber groRere Abweichungen zum
~wahren“ Resultat aufweisen. Somit lassen sich die Erkenntnisse, die fir ein Rechen-
system erzielt wurden, nicht oder nur sehr bedingt auf andere Systeme oder Codes
ubertragen. Auch Vorhersagen, welche Abhéngigkeiten zu erwarten sind, lassen sich

in der Regel nur auf Code-zu-Code-Basis treffen.

Des Weiteren weisen die Experimente, die zur Bias-Bestimmung zur Verfligung ste-
hen, in der Regel eine gegenlber der realen Fragestellung deutlich vereinfachte Konfi-
guration auf und beinhalten zudem meist nur einzelne relevante Komponenten der rea-
len Probleme. Beides zielt darauf ab, die Nachrechnung der Experimente und deren
Interpretation zu vereinfachen. Andererseits ergibt sich dadurch die Schwierigkeit, dass
so nur die Bias-Werte fir vereinfachte Anordnungen direkt bekannt sind und aus die-
sen der Bias fur reale komplexere Anordnungen abzuleiten ist. Durch die mogliche
Abhangigkeit des Bias von verschiedenen Faktoren bzw. (technischen) Parametern,
die in den verschiedenen Experimenten in unterschiedlicher Weise auftreten kénnen,
ist eine Vorschrift, in welcher Weise die Bias-Werte der Experimentnachrechnungen zu

kombinieren sind, um den Bias fiir die komplexe reale Anordnung zu erhalten, notwen-



dig. Anders formuliert, es bedarf einer Parametrisierung des Bias als Funktion der rele-
vanten (technischen) Parameter oder zumindest eines Modells fiir die zu erwartenden
Abhangigkeiten des Bias. Eine allgemein glltige, codeunabhangige Parametrisierung
des Bias lasst sich, wie bereits oben angedeutet, nicht angeben. Allenfalls ist eine Pa-
rametrisierung auf Code-zu-Code-Basis mdglich, welche aber eine genaue Kenntnis
und Analyse der im Code enthaltenden N&herungen, Vereinfachungen oder Ein-
schrankungen erfordert. Eine solche Analyse ist bei dem Umfang des Quellcodes und
der Komplexitat der heutigen Rechensysteme allerdings kaum zu leisten, dies gilt ins-
besondere fur Code-Anwender.

Letztlich besteht somit die eigentliche Schwierigkeit bei der Validierung im Ubertragen
der Bias-Werte der einfach gehaltenen experimentellen Konfigurationen auf die realen,
komplexeren zu untersuchenden Fragestellungen, ohne die Abhéngigkeiten des Bias
von den verschiedenen beeinflussenden Faktoren bzw. ohne alle den Bias beeinflus-
senden Faktoren selbst zu kennen. Diese Problematik spiegelt sich in der Literatur
dergestalt wider, dass Uber die Jahre verschiedene Validierungsansatze entwickelt
wurden, die sich letztlich in der Art, wie der Bias fur die realen komplexen Fragestel-

lungen abzuleiten ist, unterscheiden.

2.1 Begriffsbestimmungen

Zunachst werden die bereits erwéhnten und fur diese Arbeit grundlegenden Begriffe
LValidierung“ und ,Bias“ in ihrer Bedeutung und in ihrer typischen Verwendung im

Rahmen der Kritikalitdtssicherheit beleuchtet.

211 Validierung

In der Softwareentwicklung wird der Begriff ,Validierung“ allgemein als die Uberpriifung
des Rechensystems auf korrekte und vollstande Umsetzung und Implementierung aller
Anforderungen des Kunden oder Anwenders verstanden. D. h. bei der Validierung wird
der Frage nachgegangen, ob das betreffende Programm alle von ihm zu erfuillenden
Aufgaben korrekt und vollstéandig bearbeitet. Bei technischen oder wissenschaftlichen
Rechensystemen besteht die Anforderung des Anwenders im Ldésen von technischen
oder wissenschaftlichen Fragestellungen und dem damit in der Regel verbundenen
Berechnen von Parametern, die fur die jeweilige Fragestellung relevant sind. Die kor-

rekte Arbeitsweise des Rechensystems schlief3t in diesem Fall auch die ,korrekte Be-



rechnung der relevanten Parameter ein. In diesem Zusammenhang ist ,korrekt® aber
nicht notwendigerweise so zu verstehen, dass die vom Rechensystem ermittelte L6-
sung der ,wahren“ Lésung mdglichst nahe kommen muss. Bei sehr komplexen Re-
chensystemen kann es, z. B. zur Einsparung von Rechenzeit, sinnvoll sein, auf Nahe-
rungen zuriickzugreifen und dabei bewusst auf eine moglichst genaue Ubereinstim-
mung mit der ,wahren® Losung zu verzichten. Eine ,korrekte Berechnung ist somit als
eine Berechnung mit einer gegenuber der ,wahren“ Lésung spezifizierten Genauigkeit
aufzufassen. Daher schlief3t die Validierung von technischen oder wissenschaftlichen
Rechensystemen auch die Uberprufung bzw. Bestimmung der Genauigkeit der errech-

neten Losungen in Bezug auf die wahren Losungen ein.

Dieses Verstandnis vom Begriff ,Validierung“ spiegelt sich auch in den Begriffsdefiniti-
onen der fur die Durchfuhrung von Kritikalitatssicherheitsanalysen relevanten Regel-
werke und Normen wieder (vgl. Kap. 2.2). So versteht z. B. der IAEA Specific Safety
Guide SSG-27 ,Criticality Safety in the Handling of Fissile Materials” /IAE 14/ als ,pro-
cess of determining whether the overall calculation method adequately reflects the real
system being modelled and enables the quantification of any calculation/code bias und
uncertainty®. In den Sicherheitstechnischen Regeln des Kerntechnischen Ausschusses
KTA 3101.2 ,Auslegung der Reaktorkerne von Druck- und Siedewasserreaktoren, Teil
2: Neutronenphysikalische Anforderungen an Auslegung und Betrieb des Reaktorkerns
und der angrenzenden Systeme® wird in der Fassung 1987-12 /KTA 87/ Validierung als
,Uberprifung der Giiltigkeit und Genauigkeit der erzielbaren Ergebnisse durch Beispie-
le mit exakten analytischen Lésungen oder durch Experimente oder durch andere
uberprufte Rechenprogramme®” definiert. In der Fassung 2012-11 /KTA 12/ ist der Be-
griff ,Validierung“ etwas allgemeinerer als ,Prozess des Nachweises, dass die Eigen-
schaften eines Modells die abzubildenden realen Gegebenheiten (z. B. physikalische
oder chemische Zustande / Vorgange) im Hinblick auf die beabsichtigte Nutzung des
Modells ausreichend genau reproduzieren® festgelegt. Ferner beschreibt die
DIN 25478 ,Einsatz von Berechnungssystemen beim Nachweis der Kritikalitéatssicher-
heit“ /DIN14/ Validierung als ,Prozess der Bestimmung des Grades an Genauigkeit, mit
dem ein Berechnungssystem unter dem Blickwinkel der beabsichtigten Anwendung
dieses Systems die Realitdt beschreibt oder ihr genilgt®. Auch in anderen internatio-
nalen Normen findet man ahnliche Definitionen. So legt z. B. die US-amerikanische
Norm ANSI/ANS-8.1-2014 ,Nuclear Criticality Safety in Operations with Fissionable
Materials Outside Reactors” /ANS 14/ den Begriff Validierung als “the process of quan-
tifying (establishing the appropriate bias and bias uncertainty) the suitability of a calcu-

lational method for use in nuclear criticality safety analyses” aus. Zwar wird keine im

7



Wortlaut einheitliche Begriffsdefinition genutzt, alle aufgefihrten Beispiele betonen
aber inhaltlich die Notwendigkeit der Prifung der Eignung des Rechensystems und der

Genauigkeit der Resultate.

Neben der Validierung eines Rechensystems wird in der Regel auch die ,Verifizierung*
des Systems gefordert. Unter Verifizierung wird in diesem Zusammenhang die Uber-
prufung des Systems auf korrekte Implementierung der vorgesehenen (mathemati-
schen) Methoden verstanden. D. h. die Verifizierung betrachtet die Frage, ob das Re-
chensystem die Losung im Rahmen des vorgesehenen Rechenmodells mathematisch
formal korrekt erstellt. Inwiefern die Losung mit der Realitéat Gbereinstimmt, spielt dabei
keine Rolle.

2.1.2 Bias

Wie vorangehend diskutiert, ist im Prozess der Validierung eines Rechensystems auch
die Genauigkeit der errechneten Resultate gegeniber deren wahren Resultaten zu
ermitteln. Mogliche Abweichungen zwischen errechneten und wahren Resultaten kon-
nen z.B. durch Naherungen im Rechenverfahren, Vernachlassigung nicht relevanter
Effekte, Unsicherheiten in codeinternen Daten, begrenzte numerische Genauigkeit des
Rechencodes, begrenzte Mdglichkeiten zur Modellierung eines Teilproblems, oder
ahnliches hervorgerufen werden. Diese systematischen Abweichungen der errechne-
ten Resultate gegenlber den wahren Resultaten werden allgemein als ,Bias“ oder
,Codebias** bezeichnet. D. h. ein Ziel der Validierung ist somit die Quantifizierung des

Bias.

Der Begriff ,Bias* wird in dieser Bedeutung als ,die systematische Abweichung des
errechneten Resultats eines gegebenen Problems von dessen wahren Wert“ auch in
der Literatur zur Kritikalitatssicherheit sowie in den relevanten Regelwerken verwendet,
z. B. /IDEH 96/, /DIN 14/, /ANS 07/. Wie im Fall des Begriffs Validierung (Kap. 2.1.1)
sind auch fir den Begriff ,Bias“ unterschiedliche Definitionen zu finden, die aber letzt-

lich in der praktischen Umsetzung zu analogen Vorgehensweisen fihren.

1 Mit dem Begriff ,Codebias* soll hervorgehoben werden, dass der hier betrachteten Bias durch Eigen-

schaft des Rechencodes hervorgerufen wird. In dieser Arbeit wird im Weiteren nur der Begriff ,Bias”
verwendet.



So gibt z. B. die US-amerikanischen Norm ANSI/ANS-8.24-2007 2007 ,Validation of
Neutron Transport Methods for Nuclear Criticality Safety Calculations /ANS 07/ eine
vereinfachte, sehr praxisorientierte Definition, indem der Bias als ,the systematic diffe-
rence between calculated results and experimental data“ beschrieben wird. Anstelle
des wahren Resultats wird dabei der Bias direkt auf die experimentelle Messung bezo-
gen. Dies erfolgt auf dem Hintergrund, dass das wahre Resultat (hier der Neutronen-
multiplikationsfaktor eines Spaltstoffsystems) in der Regel nur durch experimentelle
Messungen zu bestimmen ist, so dass implizit das wahre Resultat mit der experimen-
tellen Messung gleichgesetzt wird. ANSI/ANS-8.24-2007 enthalt zusatzlich die Defini-
tion der Unsicherheit des Bias als ,the uncertainty that accounts for the combined ef-
fects of the uncertainties in the benchmarks, the calculational models of the bench-
marks, and the calculational method®. Aus dieser Definition folgt, dass Unsicherheiten
in den errechneten und gemessenen Werten sowie Unsicherheiten oder Vereinfachun-
gen in der Modellierung der experimentellen Anordnungen nicht als Bestandteil des
eigentlichen Bias zu interpretieren sind. Da sie aber zu einer Unsicherheit in der Bias-
Bestimmung fiihren, sind sie entsprechend als Unsicherheit des Bias oder ggf. durch

eine Korrektur zu beriicksichtigen.

Dagegen wird in der aktuellen Fassung der deutschen Norm DIN 25478:2014-06
/DIN 14/ eine formal-mathematische Definition des Begriffs ,Bias“ verwendet. Hier wird
der Bias als ,Abweichung des Erwartungswerts einer auf einer Anzahl von Beobach-
tungen basierenden Schatzfunktion eines Parameters von dessen wahrem Wert* defi-
niert. Da im Allgemeinen der Erwartungswert der Schatzfunktion sowie der wahre Wert
des Parameters nicht bekannt sind, wird zusatzlich zum Bias der Begriff des ,empiri-
schen Bias" eingeflihrt. Dieser ist eine Abschéatzung des Bias, welche nach DIN 25478
»,durch Anwendung eines statistischen Verfahrens auf die beobachteten Differenzen
zwischen den fur den Parameter in einer Anzahl von Referenzmessungen oder
Benchmarks durchgefiihrten vergleichenden Analyse erhaltenen Resultate und den fur
diese Referenzmessungen bzw. Benchmarks angegebenen Referenzlésungen® ermit-
telt wird. D. h. der empirische Bias beschreibt die Grol3e, die letztlich in der Praxis er-

mittelt wird.

Die durchgefuhrte Literaturrecherche zeigt, dass in der weiterfilhrenden Literatur in der
Regel die Formulierung der US-amerikanischen Norm ANSI/ANS-8.24-2007 bzw. die
Formulierung ,systematische Abweichung des errechneten Resultats von dessen wabh-
ren Wert“ die allgemein gebrauchliche Beschreibung des Begriffs ,Bias® ist. Dabei ist

zu beobachten, dass die beiden Formulierungen ,systematische Abweichung [...] vom



wahren Wert* und ,systematische Abweichung [...] vom experimentell gemessenen
Wert“ synonym verwendet werden. Dies ist auf die implizite Gleichsetzung des wahren
Resultats mit dem experimentell gemessenen Wert zurlckzufihren. Die sehr formale
Begriffsdefinition und die Unterscheidung zwischen Bias und empirischen Bias der
DIN 25478 (seit Juni 2014) werden dagegen kaum wiedergegeben. Vergleicht man
aber die in der Literatur beschriebenen bzw. verwendeten Methoden zur Bias-
Bestimmung, so werden grundsatzlich eine Reihe von Experimentnachrechnungen
durchgefuhrt, deren Resultate mit den Messergebnissen verglichen und die Abwei-
chungen mittels eines statistischen Verfahrens (im einfachsten Fall z. B. durch Bildung
von Mittelwert und Standardabweichung) analysiert. Diese Herangehensweise zur
Bias-Bestimmungen entspricht somit dem, was die DIN 25478 als empirischen Bias
beschreibt. D. h. trotz unterschiedlicher Begriffsdefinitionen ist in der Praxis kein gene-
reller Unterschied im Verstandnis der Bedeutung des Begriffs ,Bias“ zu erkennen. Die
verschiedenen Begriffsdefinitionen kénnen somit eher als Entwicklung in der Prazisie-

rung der Begriffsbeschreibung verstanden werden.

Einflusse durch Vereinfachungen oder Unsicherheiten in der Modellierung der realen
Fragestellung auf das Resultat sind vom eigentlichen Bias zu trennen. Andererseits
gibt ANSI/ANS-8.24-2007 vor, dass z. B. Varianzreduktionstechniken, codeinterne Da-
ten (Wirkungsquerschnitte) u. &. in identischer Weise in den Nachrechnungen der Ex-
perimente und des zu untersuchenden Problems anzuwenden sind. Gleiches gilt nach
DIN 25478 durch die Definition des zu validierenden Berechnungssystems als Kombi-
nation aus Rechenmethode und Datensatz (z. B. Wirkungsquerschnitte). Dies wiede-
rum erlaubt es, Einflisse codeinterner Daten auf die Resultate, wie z. B. durch die Un-

sicherheiten der Wirkungsquerschnitte, in den Bias zu integrieren.

2.2 Formale Anforderungen an die Code-Validierung

Wie bereits im Kap. 2.1.1 diskutiert, ist eine Validierung zunachst als regularer Be-
standteil der Codeentwicklung zu sehen. Zudem ergibt sich die Notwendigkeit einer
Validierung aber auch aus allgemeiner wissenschaftlicher Sichtweise, nach der die
Resultate eines Rechenmodells oder eines Rechensystems nur dann eine entspre-
chend grofRe Aussagekraft besitzen, wenn nachgewiesen werden kann, dass die zu-
grundeliegenden Rechenmethoden die Realitdt hinreichend genau wiederspiegeln.
Diese Sichtweise geben auch die fur die Kritikalitatssicherheit relevanten Regelwerke

wieder, indem sie grundsatzlich die Validierung der genutzten Codes fordern. Dies gilt
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sowohl fur die internationalen als auch die jeweiligen nationalen Regelwerke, Richtli-

nien oder Normen.

221 Internationale Regelwerke, Richtlinien und Normen

An Regelwerken, Richtlinien und Normen auf internationaler Ebene sind in erster Linie
die Safety Standard der IAEA zu nennen. In den sehr allgemein gehaltenen General
Safety Requirements bzw. Safety Requirements wird zunachst nur erwdhnt, dass in
Sicherheitsanalysen verwendet Codes zu verifizieren und validieren sind, z. B /IAE 08/,
/IAE 09/. Dazu sind deren Resultate mit experimentellen Daten zu vergleichen sowie
Unsicherheiten, Naherungen und Einschrankungen der zugrundeliegenden Methoden
und Datenbasis zu bestimmen bzw. zu untersuchen sowie zu spezifizieren, wie diese
in der Sicherheitsanalyse beriicksichtigt werden. Es wird allerdings nicht ndher ausge-

fuhrt in welcher Weise dies zu geschehen hat.

N&here Angaben dazu machen vor allem die Safety Guides. Fir diese Arbeit ist insbe-
sondere der IAEA Specific Safety Guide SSG-27 (ehemals DS407) ,Criticality Safety in
the Handling of Fissile Material relevant /IAE 14/. Dieser gibt vor, dass die in Kritikali-
tatssicherheitsanalysen verwendeten Rechenmethoden zu verifizieren und zu validie-
ren sind. Dabei wird Validierung als ,process of determining whether the overall calcu-
lation method adequately reflects the real system being modelled and enables the
quantification of any calculation/code bias und uncertainty® verstanden. Zur Validierung
sollen nach Mdglichkeit Vergleiche von Experimentnachrechnungen mit deren experi-
mentellen Resultaten herangezogen und dazu Experimente verwendet werden, die
reprasentativ fir den zu untersuchenden Anwendungsfall sind. Die Ahnlichkeit zwi-
schen Experimenten und Anwendungsfall kann dazu anhand der physikalischen bzw.
neutronenphysikalischen, geometrischen, und chemischen Charakteristika der Experi-
mente und des Anwendungsfalls beurteilt werden. Liegen keine reprasentativen Expe-
rimente vor, so lasst SSG-27 fur die Bestimmung des Bias fir den zu beurteilenden
Anwendungsfall die Inter- oder Extrapolation der mit anderen verfiigbaren Experimen-

ten gefundenen systematischen Abweichungen zu.

Im Rahmen der internationalen Normen ist flr diese Arbeit z. B. ISO 1709 ,Nuclear
energy — Fissile materials — Principles of criticality safety in storing, handling and pro-
cessing® /ISO 95/ relevant. Sie enthalt mit der Anforderung ,the results of calculations

are acceptable, provided they are shown to compare favourably with experimental da-
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ta“ die Vorgabe, dass die Resultate der verwendeten Rechenmethoden anhand von
Experimenten zu Uberpriufen sind, woraus die Forderung nach der Durchfiihrung einer
Validierung abzuleiten ist. Weitere Anforderungen bzw. Angaben zur Art und Weise der

Durchfiihrung einer Validierung sind in ISO 1709 allerdings nicht enthalten.

222 Deutsche Regelwerke und Normen

In den deutschen Regelwerken und Normen ergibt sich die Forderung zur Durchfih-
rung einer Validierung zunachst aus KTA 3101.2 ,Auslegung der Reaktorkerne von
Druck- und Siedewasserreaktoren, Teil 2: Neutronenphysikalische Anforderungen an
Auslegung und Betrieb des Reaktorkerns und der angrenzenden Systeme® /KTA 87/,
/KTA 12/ und aus DIN 25403-1 ,Kritikalitatssicherheit bei der Verarbeitung und Hand-
habung von Kernbrennstoffen — Teil 1: Grundsatze® /DIN 13/. Detailliertere Angaben
zur Durchfihrung einer Validierung geben DIN 25478 ,Einsatz von Berechnungssys-

temen beim Nachweis der Kritikalitatssicherheit” /DIN 14/ sowie dessen Beiblatt 1.

Da die aktuelle Version der KTA-Richtlinie 3101.2 im November 2012 veréffentlicht
wurde, die im Folgenden diskutierten Normen aber explizit auf die Fassung vom De-
zember 1987 verweisen, wird im nachfolgenden Kap. 2.2.2.1 auf beide Fassungen
eingegangen. Zwar geht KTA 3101.2 auf Berechnungssysteme zur Reaktorauslegung
ein, der hier relevante Abschnitt 6 (Fassung 1987-12 /KTA 87/) bzw. Abschnitt 7 (Fas-
sung 2012-11 /KTA 12/) ist aber inhaltlich auch auf Berechnungsmethoden zur Nukli-
dinventarbestimmung von abgebranntem Brennstoff tGbertragbar (vgl. DIN 25471 und
DIN 25712), wohingegen DIN 25403-1 in erster Linie Berechnungssysteme zur Kritika-

litatsanalyse betrachten.

2221 KTA 3101.2 und DIN 25403-1

Sowohl KTA 3101.2 als auch DIN 25403-1 legen fest, dass bei Verwendung eines Re-
chenverfahrens zur Berechnung des Nuklidinventars bzw. zum Nachweis der Kritikali-

tatssicherheit dessen Eignung anhand einer Validierung nachzuweisen ist.

KTA 3101.2 fuhrt die Forderung nach einer Validierung in allgemeiner Form weiter aus.
Als Validierung wird in der Fassung 1987-12 ,die Uberpriifung der Giltigkeit und Ge-
nauigkeit der erzielbaren Ergebnisse durch Beispiele mit exakten analytischen Losun-

gen oder durch Experimente oder durch andere Uberprifte Rechenprogramme® defi-
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niert. In der Fassung 2012-11 wird Validierung in etwas allgemeinerer Form als ,Pro-
zess des Nachweises, dass die Eigenschaften eines Modells die abzubildenden realen
Gegebenheiten (z. B. physikalische oder chemische Zustande / Vorgange) im Hinblick
auf die beabsichtigte Nutzung des Modells ausreichend genau reproduzieren“ verstan-
den. Zur Beurteilung der Ergebnisse bzw. (Rechen-)Modelle sehen beide Fassungen
die Verwendung von experimentellen Resultaten oder Vergleiche mit anderen validier-
ten Rechensystemen oder mit (theoretischen) Referenzlésungen, die mit realistische-
ren Rechenmodellen erzielt wurden, vor. In der Fassung 2012-11 wird aber explizit
hervorgehoben, dass die Verwendung experimenteller Resultate oder Messdaten aus
dem Reaktorbetrieb gegeniber dem Vergleich mit anderen Rechensystemen oder
sonstigen Referenzldsungen zu bevorzugen ist. Die Fassung 1987-12 enthalt dagegen
keine vergleichbare Bevorzugung von experimentellen Daten. In beiden Fassungen hat
die Auswahl der Daten im Hinblick auf ihre Qualitat und ihre Ubertragbarkeit auf die zu
untersuchende Fragestellung zu erfolgen. Falls keine geeigneten Daten zugénglich
sind, sind auch Extrapolationen aus einem nicht-relevanten Parameterraum, fir den
aber Daten oder Referenzlésungen vorliegen, zulassig. Als Vorgehensweise bei der
Validierung sind nach Mdglichkeit sowohl eine integrale Validierung des gesamten Re-
chensystems (Validierung des abschlieRenden Resultats der gesamten Rechenkette),
als auch partielle Validierungen einzelner Teilschritte des Rechensystems (getrennte
Validierung einzelner Teilschritte) vorzunehmen. Beide Ansétze sollen sich dabei er-
ganzen, um zum einen die Genauigkeit des abschlieRenden Resultats beurteilen und
zum anderen (zuféallige) Kompensationen von Fehlern in einzelnen Teilschritten identi-
fizieren zu kdénnen. Letzteres ist relevant, da eine solche Kompensation den Parame-
terraum, in dem die Validierung bzw. die ermittelte systematische Abweichung zwi-
schen errechneten und ,wahren® Resultaten gultig ist, einschrénken kann. Die im Vali-
dierungsprozess nachgewiesenen systematischen Abweichungen zwischen errechne-
ten und ,wahren® Resultaten kdbnnen nach beiden Fassungen der KTA 3101.2 auch in
Form von Anpassungskorrekturen an die errechneten Werte genutzt werden, um fur

die betrachtete Fragestellung mdglichst realistische Resultate zu erhalten.

Im Gegensatz dazu ist in DIN 25403-1 Abschnitt 5.1.2 lediglich die Forderung enthal-
ten, dass ,der Nachweis der Kritikalitatssicherheit auf Grund experimenteller Ergebnis-
se oder mit nach DIN 25478 validierten Rechenverfahren zu fuhren® ist. Weitere Anga-

ben zur Durchfihrung einer Validierung werden in DIN 25403-1 nicht gemacht.
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2.2.2.2 DIN 25478

Weitergehende Angaben zur Durchfiihrung einer Validierung machen die DIN 25478
,Einsatz von Berechnungssystemen beim Nachweis der Kritikalitatssicherheit* /DIN14/.
Teile von ihr wurden 2012/2013 grundlegend Uberarbeitet. Dazu geho6rt auch der Ab-
schnitt 8, der sich explizit mit dem Thema Validierung befasst. Zudem wurde die Norm
2012 um ein Beiblatt /DIN 12a/ erganzt, welches u. a. ausfuhrliche Erlauterungen zu
der Behandlung von Unsicherheiten, der Bestimmung von Toleranzlimits, der Repréa-
sentativitat von Experimenten (Benchmarks), dem Bayes-Theorem, usw., und zur Bias-

Bestimmung insgesamt enthalt.

Die aktuelle Version der DIN 25478 beschreibt eine Validierung als ,Prozess der Be-
stimmung des Grades an Genauigkeit, mit dem ein Berechnungssystem unter dem
Blickwinkel der beabsichtigten Anwendung dieses Systems die Realitat beschreibt oder
ihr genlgt®. Der Grad der Genauigkeit wird dabei durch den Bias bzw. durch den empi-
rischen Bias wiedergegeben. In DIN 25478 wird unter dem Bias die Abweichung des
Erwartungswertes (der Schatzfunktion) eines Parameters von dessen wahrem Wert
verstanden. Da in der Regel weder der Erwartungswert noch der wahre Wert des be-
trachteten Parameters bekannt ist, wird zusatzlich der empirische Bias eingefiihrt, wel-
cher eine praxisnahe Abschéatzung des Bias darstellt. Seine eigentliche Definition ist in
DIN 25478, wie die es Bias, sehr allgemein gehalten. Ubertragen auf die Validierung
eines Rechensystems folgt der empirische Bias mittels eines statistischen Verfahrens
aus den in einem geeigneten Satz von experimentellen Messungen oder Benchmarks
beobachteten Differenzen im relevanten Parameter zwischen den errechneten Losun-
gen und den Referenzergebnissen der Messungen bzw. Benchmarks. Da die Refe-
renzergebnisse ihrerseits nur Schatzwerte der ,wahren“ Losungen sind, sind deren

Unsicherheiten bei der Bestimmung des empirischen Bias zu bertcksichtigen.

Bei der Definition des Begriffs ,Validierung“ nach DIN 25478 ist zu beachten, dass dort
explizit von der ,Genauigkeit ... unter dem Blickwinkel der beabsichtigten Anwendung®
die Rede ist. Zudem fordert sie im Abschnitt 8.2, dass das betrachtete Berechnungs-
system fir jeden Anwendungsfall zu validieren ist. Damit betont die DIN 25748 die Tat-
sache, dass im Allgemeinen die Genauigkeit eines Rechensystems von der jeweiligen
Fragestellung bzw. dem jeweiligen Anwendungsfall abhangt. Dementsprechend fordert
sie die Gultigkeit der Validierung bzw. die Genauigkeit des Rechensystems fir jeden

Anwendungsfall separat nachzuweisen bzw. zu bestimmen. Ein solcher konkreter Be-
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zug der Validierung auf den einzelnen Anwendungsfall ist in den meisten anderen Re-

gelwerken oder Normen nicht oder nur in impliziter Form zu finden.

Wie im Fall der KTA 3101.2:2012-11 ist auch eine Validierung nach DIN 25478 bevor-
zugt durch Vergleich mit experimentellen Messungen vorzunehmen. Die zu bericksich-
tigenden Experimente bzw. Benchmarks sind dabei mdglichst so auszuwéhlen, dass
sie fur die betrachtete Fragestellung (Anwendungsfall) reprasentativ sind, d. h. eine
hinreichende Ahnlichkeit in den neutronenphysikalischen Eigenschaften des zu unter-
suchenden Systems aufweisen. Dabei ist darauf zu achten, dass alle relevanten neut-
ronenphysikalischen Eigenschaften des zu untersuchenden Systems durch die ausge-
wahlten Experimente abgedeckt werden. Hierfur kann es zweckmafig sein und ist
nach DIN 25478 auch erlaubt, Experimente einzubeziehen, die nur Teilaspekte der
neutronenphysikalischen Eigenschaften der betrachteten Fragestellung beinhalten.
Sind keine oder nicht genligend geeigneten Experimente verflgbar, erlaubt DIN 25478
auch Vergleiche mit anderen validierten Rechensystemen anhand theoretischer
Benchmarks. In einem solchen Fall sind fur die betrachteten Benchmarks Sensitivitats-
analysen unter Berlcksichtigung derjenigen Kenngréf3en, die den betrachteten Para-
meter signifikant beeinflussen, vorzunehmen und ggf. die erhéhte Sicherheitsmargen

Zu berucksichtigen.

Die aktuelle Version der DIN 25478 geht im Vergleich zur Fassung 1994-07 detaillierter
auf die Auswahl geeigneter Experimente bzw. Benchmarks zur Validierung ein. Entfal-
len ist dagegen die explizite Unterscheidung zwischen einer integralen Validierung, d.h.
fir das gesamte Berechnungssystem als eine Einheit, und einer partiellen Validierung,
d. h. durch Betrachten separater Einheiten des Berechnungssystems (vgl. auch
Kap. 2.2.2.1).

2223 DIN 25471, DIN 25472 und DIN 25712

In den weiterfiihrenden Nomen DIN 25471 ,Kritikalitatssicherheit unter Anrechnung des
Brennelementabbrands bei der Lagerung und Handhabung von Brennelementen in
Brennelementlagerbecken von Kernkraftwerken mit Leichtwasserreaktoren /DIN 09/,
DIN 25742  Kritikalitatssicherheit bei der Endlagerung ausgedienter Kernbrennstoffe*
/DIN 12/ und DIN 25712 ,Kritikalitdtssicherheit unter Anrechnung des Brennstoff-
abbrands bei Transport und Lagerung bestrahlter Leichtwasserreaktor-Brennelemente

in Behaltern“ /DIN 07/ geht die Forderung nach der Durchfihrung einer Validierung
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Uber Verweise auf KTA 3101.2:1987-12 und DIN 25478 ein. Dies geschieht konkret in
der Form, dass fir eingesetzte Berechnungssysteme zur Nuklidinventarbestimmung
und Kritikalitatsberechnung auf die in KTA 3101.2:1987-12 und DIN 25478 festgelegten
Anforderungen an solche Berechnungssysteme verwiesen werden, welche auch die

Validierung der Rechencodes einschlieBen?.

Die Norm DIN 25472 spezifiziert ferner explizit, dass fur die Bestimmung des Bias der
Berechnungssysteme statistische Methoden zu verwenden und alle eingehenden Un-
sicherheiten, insbesondere die Unsicherheiten aus den Nachrechnungen der Experi-
mente, zu bertcksichtigen sind. Letzteres ergibt sich auch aus den tbrigen Normen.
Sie geben zusétzlich vor, dass im Fall einer nicht hinreichenden Ubereinstimmung der
experimentellen Randbedingung mit den Randbedingungen der betrachteten Anwen-
dungsfalle dem mdglichen Bias eine weitere Unsicherheit hinzuzufigen ist, um die Un-
sicherheiten durch die Extrapolation der experimentellen Randbedingungen auf die
Randbedingungen der Anwendung berticksichtigt. D. h. diese Normen schlieRen damit
die Verwendung eines Rechenverfahrens fir Parameterbereiche, die nicht vollstandig
durch Experimente abgedeckt werden kdnnen, nicht explizit aus. Weitere Vorgaben zur

Durchfuihrung einer Validierung sind in den weiterfilhrenden Normen nicht enthalten.

Die Formulierungen in den Normen DIN 25471 und DIN 25712 legen eine getrennte
Validierung der zu verwendenden Inventar- und Kritikalitatsrechensysteme nahe,
schliel3en aber eine kombinierte Validierung beider Systeme wie z. B. nach /LAN 13/
nicht explizit aus. Hierzu ware dann aber im Einzelfall die konkret angewandten kombi-
nierte Validierungsmethoden dahingehend zu prifen, inwiefern sie alle Anforderungen
der Normen an die Berlicksichtigung eines moglichen Bias in den Resultaten der Be-

rechnungssysteme erfiillt.

Ferner geben die weiterfihrenden Normen vor, dass die Auswirkungen auf den zu be-
trachtenden Parameter aufgrund eines moglichen Bias des Berechnungssystems in-
klusive dessen Unsicherheit (Kap. 2.1.2) in abdeckender Form bzw. als 95 %/95 %-
Toleranzlimit zu bericksichtigen sind. Im Fall einer Kritikalitdtssicherheitsanalyse mit

Abbrandbericksichtigung ist die Berticksichtigung der Nuklide mit negativem Reaktivi-

2 Neben den erwahnten allgemeinen Angaben zur Validierung enthalten KTA 3101.2:1987-12 und

DIN 25478 auch weitere spezifische Anforderungen an die verwendeten Berechnungssysteme, wobei
KTA 3101.2:1987-12 vor allem auf die Nuklidinventarberechnung eingeht. So sind auch diese Anforde-
rungen in den weiterfihrenden Normen zu beachten.
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tatsbeitrag nur zulassig, wenn deren Reaktivitatsbeitrag verifiziert, d.h. deren Unsi-
cherheit im Reaktivitatsbeitrag quantifiziert werden kann. Folglich sind alle im Rechen-
modell berlcksichtigten Nuklide auch in der Validierung abzudecken, um die vollstan-

dige Erfassung aller Unsicherheiten gewahrleisten zu kénnen.

2.2.3 US-amerikanische Regelwerke und Normen

Ein grol3er Teil der internationalen Literatur zum Thema Codevalidierung im Bereich
der Kritikalitatssicherheit stammt von US-amerikanischen Gruppen, deren Arbeiten sich
dementsprechend am US-amerikanischen Regelwerk orientieren. Zudem haben die
Arbeiten dieser Gruppen sowie das US-amerikanische Regelwerk auch die Regelwer-
ke anderer Lander beeinflusst, sodass an dieser Stelle auch die regulatorischen Vor-

gaben der USA zusammengefasst werden.

Im US-amerikanischen Regelwerkssystem ergibt sich die generelle Forderung nach
einer Validierung der in Kritikalitatssicherheitsanalysen angewandten Berechnungsme-
thoden aus den U.S. Nuclear Regulatory Commission Regulations: Title 10, Code of
Federal Regulations /INRC 12/. Diese geben allerdings nur allgemein die Anforderung,
dass bei der Beurteilung der Kritikalitdtssicherheit mdgliche systematische Abweichun-
gen (Bias) und Unsicherheiten in den Resultaten der verwendeten Berechnungssyste-
me zu beriicksichtigen sind (z. B. 10 CFR 8§60.131, 10 CFR §72.124 /NRC 12/).

Weitere allgemeine Angaben zu einer mdglichen praktischen Umsetzung der Anforde-
rungen des Code of Federal Regulations geben u.a. die sogenannten Regulatory Gui-
des und Interim Staff Guidance der US-amerikanischen Nuclear Regulatory Commissi-
on (NRC). So verweist der Regulatory Guide 3.71 ,Nuclear Criticality Safety Standards
for Fuels and Material Facilities” /NRC 10/ auf die Serie der US-amerikanischen Nor-
men ANSI/ANS-8 und stellt fest, dass aus Sicht der NRC eine Vorgehensweise ent-
sprechend dieser Normen, mit Ausnahme weniger, im einzelnen spezifizierter Punkte,
die entsprechenden Anforderungen des Code of Federal Regulations erfiillen. Im Fall
der Validierung verwendeter Berechnungssysteme kann dementsprechend die Norm
ANSI/ANS-8.24-2007 ,Validation of Neutron Transport Methods for Nuclear Criticality
Safety Calculations /ANS 07/ angewendet werden. Allerdings schlie3t der Regulatory
Guide 3.71 im Gegensatz zur Norm ANSI/ANS-8.24-2007 eine Korrektur eines uber-
schatzten Neutronenmultiplikationsfaktors (positiver Bias) sowie das Verwerfen expe-

rimenteller Daten aufgrund statistischer Uberlegungen aus.
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Weitere, ebenfalls allgemein gehaltene Hinweise zur Validierung sind z. B. in den Inter-
im Staff Guidance SFST-ISG-8 ,Burnup Credit in the Criticality Safety Analyses of
PWR Spent Fuel in Transport and Storage Casks” /INRC 12a/ oder FCSS-ISG-10 ,Jus-
tification for Minimum Margin of Subcriticality for Safety” /INRC 06/ enthalten. Sie geben
u.a. an, dass die Validierung der Berechnungsmethoden anhand von geeigneten, dem
Anwendungsfall &hnlichen Experimenten erfolgen sollte und im Fall der Abbrandbe-
ricksichtigung nur Nuklide (Aktinoiden oder Spaltprodukte) in die Kritikalitatssicher-
heitsanalyse einflieRen sollten, deren Beitrdge mit entsprechenden experimentellen
Daten validiert werden kdnnen. (Sofern gentigend andere Absorber, z. B. Bor im Kuhl-
mittel eines DWR-Abklingbeckens, garantiert und Uberprifbar vorhanden sind, kann in
USA auf die Verifikation einzelner Reaktivitatsbeitrdge verzichtet werden /IAE 03/,
/DIN 09/.) Ferner gibt insbesondere der Guide FCSS-ISG-10 eine Reihe von Hinweisen
zur Auswahl und Beurteilung geeigneter Experimente zur Validierung sowie zur Beur-
teilung der Validierungsmethode. So werden u.a. Vorgehensweisen zur Beurteilung der
Ahnlichkeit von Anwendungsfall und Experimenten anhand von klassischen Trendpa-
rametern (z. B. Anreicherung, Moderationsverhaltnis oder neutronenphysikalischen
Parametern) oder Sensitivitdtsanalysen (z. B. TSUNAMI /SCA 11/) sowie die Verwen-
dung statistischer Methoden und Inter- und Extrapolation der beobachteten Trends in
den Experimentnachrechnungen angesprochen. Zwar ist der Guide FCSS-ISG-10 als
Leitfaden fir die Beurteilung eingereichter Unterlagen in einem Genehmigungsverfah-
ren konzipiert, die entsprechenden Hinweise lassen sich aber auch analog auf die
Durchfiihrung einer Validierung tbertragen. Allerdings sind sowohl die Regulatory Gui-
des als auch die Interim Staff Guidance kein Bestandteil des eigentlichen Regelwerks.
Sie geben lediglich Hinweise in welcher Form die Anforderungen des Code of Federal

Regulations erflillen werden kdnnen.

In der Serie der US-amerikanischen Normen zur Kritikalitéatssicherheit behandelt AN-
SI/ANS-8.1-2014 ,Nuclear Criticality Safety in Operations with Fissionable Materials
Outside Reactors® /ANS 14/ allgemeine Sicherheitshinweise zum Umgang mit spaltba-
rem Material. Sie entspricht damit ihren Charakter nach der DIN 25403-1. In puncto
Validierung fordert ANSI/ANS-8.1-2014 lediglich, dass eine solche fir jedes verwende-
te Berechnungssystem anhand von Vergleichen mit Experimenten durchzufiihren und
die Anwendbarkeit der verwendeten Berechnungsmethoden fir die betrachteten Fra-
gestellungen zu belegen ist. Fur weitere Details wird nur auf die Norm ANSI/ANS-8.24-
2007 ,Validation of Neutron Transport Methods for Nuclear Criticality Safety Calculati-

ons” /ANS 07/ verwiesen.
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In der Norm ANSI/ANS-8.24-2007 werden speziell Anforderungen fur die Validierung
von Neutronentransport- bzw. Kritikalitatsrechnungen spezifiziert. Die Begriffe ,Validi-
erung“ und ,Bias“ werden als ,the process of quantifying (establishing the appropriate
bias and bias uncertainty) the suitability of a calculational method for use in nuclear
criticality safety analyses” bzw. ,The systematic difference between calculated results
and experimental data.” definiert. Generell kann das Vorzeichen des Bias beliebig fest-
gelegt werden, ANSI/ANS-8.24-2007 sieht hierzu vor, dass der Bias positiv zu werten
ist, wenn ist das errechnete Resultate den Messwert Ubersteigt. Im Einzelnen sind in
ANSI/ANS-8.24-2007 generelle Vorgaben zur Auswahl und Modellierung der Experi-
mente, zur Auswahl der Validierungsmethode, zur Extrapolation des Bias in nicht von
Experimenten abgedeckte Bereiche und zur Beriicksichtigung von Trends im Vergleich
der errechneten und erwarteten Resultaten enthalten. Insbesondere erlaubt AN-
SI/ANS-8.24-2007 dabei explizit die Berlcksichtigung eines positiven Bias (d. h. die
Korrektur errechneter Resultate, die die Messergebnisse Uberschatzen) und das Ver-
werfen von Daten (,Ausreifder”) aufgrund statistischer Verfahren. Beide Punkte wider-
sprechen allerdings den Vorgaben der US-NRC, wie bereits oben erwdhnt. Im Anhang
gibt ANSI/ANS-8.24-2007 zudem ein vereinfachtes Beispiel fur die Durchfihrung einer

Validierung wieder.

Die weiterfihrende Norm ANSI/ANS-8.27-2008 ,burnup credit for LWR fuel“ /ANS 08/
geht speziell auf die Anwendung von Abbrandberiicksichtigung ein und gibt zusatzlich
zur Norm ANSI/ANS-8.24-2007 Vorgaben bzw. Méglichkeiten zur Validierung im Fall
der Abbrandberticksichtigung an. So legt sie fest, dass der errechnete Neutronenmulti-
plikationsfaktor der zu untersuchenden Anwendung ke, die Ungleichung

Keprp + Akosrp + Dkopri + Akorrp < Koppe — DRopfe — Dopsx — Akospm  (2-1)

zu erfullen hat. Dabei beschreiben Ake, die Unsicherheit in der Berechnung von Kegp,
Akerri den moglichen Bias und dessen Unsicherheit in ke, aufgrund von Unsicherheiten
in der Abbrandrechnung, Akes, die Unsicherheit in ke, aufgrund von Unsicherheiten in
der Zuordnung des Abbrandwertes, ke den fir die Benchmark-Modelle der kritischen
Experimente errechneten Multiplikationsfaktor, Akes. die Unsicherheit in der Berech-
nung von Kefc, Akerx €iN Abschlag von ke aufgrund nicht bertcksichtigter Wirkungs-
qguerschnitte in den kritischen Experimenten und Akesm den administrativen Sicher-
heitsabschlag. Generell ist die Ungleichung (2.1) in analoger Form auch in den Vorga-

ben anderer Normen fir das errechnete ke zu finden. Auffallig ist hier aber der Bezug
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auf den errechneten mittleren Multiplikationsfaktor ke der Benchmark-Modelle anstel-
le des sonst Ublicherweise zu bertcksichtigenden Bias. D. h. hier wird so auf eine ex-
plizite Bias-Bestimmung fur die Kritikalitdtsrechnung verzichtet. Der Bezug auf Kefc in
Ungleichung (2.1) fuihrt aber bei einer systematischen Uberschatzung der Neutronen-
multiplikationsfaktoren der Experimentnachrechnungen zu einer entsprechenden héhe-

ren Grenze fur Kerrp, d. h. zur bereits erwahnten Beriicksichtigung eines positiven Bias.

Zudem erlaubt ANSI/ANS-8.27-2008 bei nicht hinreichend &hnlichen Experimenten
eine Extrapolation in den Parameterbereich der zu untersuchenden Anwendungen un-
ter Bericksichtigung adaquater Unsicherheiten zu. Neben den bereits in ANSI/ANS-
8.24-2007 enthaltenen Vorgaben, lasst ANSI/ANS-8.27-2008 auch anstelle der gangi-
gen getrennten Validierung explizit die Mdglichkeit einer kombinierten Validierung von
Abbrand- und Kritikalitatscode zu, bei der allerdings die Berticksichtigung aller Einflis-
se und Unsicherheiten sicherzustellen ist, ohne dass diese aber separat bestimmt wer-
den muissen. Dazu kénnen neben experimentellen Daten auch weitere geeignete

Messdaten, z.B. Daten aus dem Reaktorbetrieb, herangezogen werden.

Auch in anderen US-amerikanischen Normen, wie z.B. ANSI/ANS-8.17-2004(R2009)
,Criticality Safety Criteria for the Handling, Storage, and Transport of LWR Fuel outside
Reactors® /ANS 09/, werden zu Ungleichung (2.1) analoge Formulierungen verwendet.
D. h. eine Korrektur eines positiven Bias ist nach verschiedenen US-amerikanischen
Normen grundsatzlich mdglich. Ansonsten wird den in den weiterfiihrenden Normen,
wie ANSI/ANS-8.17-2004(R2009) oder ANSI/ANS-8.14-2004 ,Use of Soluble Neutron
Absorbers in Nuclear Facilities outside Reactors® /ANS 04/, zwar eine Validierung der
verwendeten Rechencodes gefordert, dazu aber lediglich auf die Norm ANSI/ANS-8.1-

2014 bzw. auf dessen friihere Versionen verwiesen.

2.3 Allgemeine Validierungsansatze

Aus den Begriffsdefinitionen (Kap. 2.1) bzw. den formalen Anforderungen (Kap. 2.2)
ergeben sich bereits einige grundsatzliche Vorgehensweise zur Validierung bzw. Bias-
Bestimmung. Zudem zeigt die durchgefiihrte Literaturrecherche, dass einzelne grund-
legende Methoden sehr haufig verwendet und, teils in abgewandelter Form, sowohl zur
Validierung von Kiritikalitatsberechnungssystemen als auch von Inventarberechnungs-
systemen genutzt werden. Diese Vorgehensweisen und Methoden werden in diesem

Kapitel in weitgehend allgemeiner Form zusammengefasst.
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2.3.1 Vergleich errechneter und experimentell gemessener Resultate

Wie in dem vorangehenden Kap. 2.1.2 bereits diskutiert, beschreibt der Bias die sys-
tematische Abweichung der errechneten Resultate von ihren wahren Werten. Eine der
Situationen, in denen der wahre Werte in der Praxis bekannt ist bzw. abgeschéatzt wer-
den kann, liegt bei der Nachrechnung experimenteller Resultate vor. Der wahre Wert
wird in diesen Fallen durch das experimentelle Resultat approximiert. Bereits in
Kap. 2.1.2 wurde angesprochen, dass sowohl das errechnete Resultat wie auch die
experimentelle Messung mit Unsicherheiten behaftet sind. Zudem sind auch der expe-
rimentelle Aufbau und die experimentellen Randbedingungen in der Regel nur im
Rahmen gewisser Unsicherheiten bekannt, so dass das errechnete Resultat aufgrund
dieser Unsicherheiten eine zuséatzliche Abweichung vom experimentellen Wert aufwei-
sen kann. Weitere Abweichungen kdnnen durch Vereinfachungen im Rechenmodell
gegenlber den tatsdchlichen Begebenheiten des Experiments entstehen. Insbesonde-
re die letzten beiden Aspekte filhren dazu, dass Rechenmodell und Experiment vonei-
nander abweichen und der experimentelle Messwert im Allgemeinen nicht mehr den
wahren Wert des Rechenmodells wiederspiegelt. D. h. es treten zusatzliche systemati-
sche Abweichungen zwischen dem errechneten und gemessenen Resultat auf, die
nicht durch das Rechensystem als solches bedingt sind und damit die Bias-
Bestimmung verfélschen kdnnen. Somit kann der Bias der Experimentnachrechnung
nur im Rahmen dieser genannten Unsicherheiten bestimmt werden, bzw. ist dieser

entsprechenden Unsicherheit behaftet.

Sind die Auswirkungen einer Vereinfachung im Rechenmodell auf das errechnete Re-
sultat bekannt, so kann eine entsprechende Korrektur fur den Messwert vorgenommen
werden, um eine zusatzliche systematische Abweichung zwischen errechnetem und
gemessenem Resultat zu vermeiden. Die Korrektur des Messwerts ergibt anschaulich
das zu erwartende Resultat fur das vereinfachte Rechenmodell, auf welches dann der
rechnete Wert bezogen werden kann. Dieses Vorgehen wird z. B. im International
Handbook of Evaluated Ciriticality Safety Benchmark Experiments (ICSBEP) /NEA 12/
genutzt, um aus den verfugbaren Experimenten vereinfachte Rechenmodell, soge-
nannte Benchmark-Modelle, abzuleiten und fir diese entsprechende zu erwartende
Resultate zu bestimmen. Die Auswirkungen der Modellvereinfachungen werden im
ICSBEP durch Vergleich eines detaillierten Modells mit dem vereinfachten Modell er-

mittelt.
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In der Praxis ergibt sich somit der Bias 3 einer Experimentnachrechnung aus dem er-
rechneten Resultat C, dem gemessenen Resultat E, einer moglichen Korrektur Ex des
gemessenen Resultats aufgrund Vereinfachungen im Rechenmodell gegentiber dem

Experiment zu

B=C—(E+Ex) mit op= ’GCZ + 0§ + 0%, (2.2)

wobei o; die entsprechenden Unsicherheiten der GréR3en wiedergeben. Die Wahl des
Vorzeichens des Bias ist reine Konvention und in der friheren Literatur nicht einheit-
lich. In der neueren Literatur wird in der Regel die in Gleichung (2.2) verwendete Kon-
vention genutzt. Diese wird z. B. auch in ANSI/ANS-8.24-2007 /ANS 07/ (Kap. 2.2.3)

vorgegeben.

Neben einem absoluten Bias wird auch haufig ein relativer Bias B, in der Form

C C oc\2 Of +0f
N : — €Y B Bk 2.3
Pra = TTE, Mt e E+Ek\](C) T E+ B’ 23

verwendet. Alternativ zur Gleichung (2.3) findet man auch die Definition des relativen

Bias mit Beriicksichtigung eines Anfangswertes |, fur die betrachtete Grof3e geman

C_IO

Bre1 = E+E)— 1y 1 (2.4)

/NEU 11/. Im Bereich der Kritikalitdtssicherheit wird die Gleichung (2.2) typischerweise
zur Bias-Bestimmung mittels Nachrechnung kritischer Experimente im Rahmen der
Validierung von Kritikalitatsberechnungssystemen genutzt. Die Gleichung (2.3) findet
dagegen zumeist bei dem Vergleich von rechneten Nuklidkonzentrationen bei der
Nachrechnung radiochemischer Analysen im Rahmen der Validierung vom Inventarbe-
rechnungssystemen Anwendung. In diesen Zusammenhang wird auch Gleichung (2.4)
genutzt, bei der dann die GroRRe I, die jeweilige Nuklidkonzentration der Probe zu Be-
ginn der Bestrahlung des Brennstoffs reprasentiert. Somit werden die Anderungen der
Nuklidkonzentrationen und nicht die direkt errechneten und gemessenen Werte vergli-
chen /NEU 11/. Fur Spaltprodukte und hoéhere Aktinoiden sind die Definitionen (2.3)
und (2.4) identisch, da diese zu Beginn der Bestrahlung in der Regel nicht vorliegen.

Lediglich fur die Uranisotope und zusatzlich im Fall von MOX-Brennstoff fir die Pluto-
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niumisotope ergibt sich ein Unterschied zur Definition (2.3). Vor allem in alteren Arbei-
ten, z.B. /DEH 96/, findet man den Bias auch als Kehrwert von Gleichung (2.3) in der

Form

E +Ey

Brei = C 1 (2.9)

definiert. Generell sind die Definitionen (2.3) bis (2.5) gleichwertig, lediglich die weite-
ren Anwendungen der Bias-Werte, z. B. zur Korrektur der errechneten Werte, sind ent-

sprechend anzupassen.

Die Gleichungen (2.2) bis (2.5) geben die entsprechenden Bias-Werte fiir eine Experi-
mentnachrechnung wieder, welche fir die weiteren Untersuchungen genutzt werden
konnen. Alternativ zu diesen Bias-Werten werden in der Literatur fur die weiterfihren-
den Untersuchungen auch oft direkt die errechneten Resultate (z. B. ket im Fall von
kritischen Experimenten unter Berlcksichtigung der Korrektur Ex) oder direkt die Ve-
haltnissen der errechneten und gemessenen Resultate (z. B C/(E+Ex) bei Nachrech-
nungen radiochemischer Analysen) betrachtet. In diesen Féllen werden nicht die Bias-
Werte bezlglich des Werts Null sondern die errechneten Resultate bzw. deren Ver-
haltnisses zu den gemessenen Resultaten bezliglich des Werts 1,0 beurteilt. Die Aus-
sagen, die mit beiden Varianten getroffen werden kdnnen, sind aber &quivalent. In bei-
den Fallen bilden die Daten den Ausgangspunkt fir die Abschéatzung des Bias des ei-
gentlich zu betrachtenden Anwendungsfalls. Einige grundlegende Vorgehensweisen
zur Abschétzung des Bias des Anwendungsfalls werden in den nachfolgenden Kapiteln
diskutiert.

2.3.2 Bias-Bestimmung durch Toleranzlimitberechnung

Eine einfache Vorgehensweise zur Abschéatzung eines Bias des zu betrachtenden An-
wendungsfalls besteht in der direkten Ubertragung des Bias der Experimente auf den
Anwendungsfall. Dazu bedarf es eines Satzes an Experimenten, die eine hinreichend
groRe Ahnlichkeit zum Anwendungsfall aufweisen, so dass angenommen werden
kann, dass der Bias der Experimente in guter Nadherung dem Bias des Anwendungs-
falls entspricht. Ferner dirfen fir diese Experimente keine Abhangigkeiten des Bias
von einem fur die Experimente und dem Anwendungsfall charakteristischen, techni-
schen oder neutronenphysikalischen Parameter vorliegen (vgl. Kap. 2.3.3). Sind diese

Voraussetzungen gegeben, so kann unterstellt werden, dass der Bias des Anwen-
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dungsfalls innerhalb der Verteilung der Bias-Werte der Experimente liegt. In diesem
Fall kann der Bias des Anwendungsfalls direkt durch den Mittelwert der Bias-Verteilung
der Experimente unter Berlcksichtigung einer auf der Streuung der Bias-Werte basie-

renden Unsicherheit abgeschéatzt werden.

Wird die Berucksichtigung des Bias mittels eines einseitigen 95 %/95 %-Toleranzlimits
gefordert (vgl. Kap. 2.2.2), so kann dieses ebenfalls anhand der Bias-Verteilung der
Experimente abgeschéatzt werden. Entspricht die Bias-Verteilung einer Normalvertei-
lung, so kann aus dem Mittelwert 8; und der Standardabweichung g, der Verteilung

eine Abschatzung fir das obere bzw. untere einseitige 95 %/95 %-Toleranzlimit

[325 %/95% fiir den Anwendungsfall mittels des Toleranzfaktors Tgs o959 gemar

95 %/95 % 3
B> "% = Bt Togos05 % 93, (2.6)

erfolgen. Der Toleranzfaktor Tgs 959 gibt dabei den Abstand des oberen bzw. unteren
Toleranzlimits vom Mittelwert in Vielfachen der Standardabweichungen an. Um die
Gute der mit Hilfe der Standardabweichung abschéatzten Breite der angenommenen
Normalverteilung in Abhangigkeit der Anzahl der Experimentnachrechnungen zu be-
ricksichtigen, ist Tos w95 %, €ine Funktion der Anzahl der Experimentnachrechnungen
und kann z.B. aus entsprechenden Tabellenwerken entnommen werden, z.B.
/OWE 63/.

Liegt dagegen flr die Bias-Werte der Experimente keine Normalverteilung vor, so kdn-
nen zur Bestimmung eines Toleranzlimits auch nicht-parametrische Ansétze genutzt
werden. So basiert ein Ansatz nach Wilks auf einer geordneten Stichprobe /WIL 41/. In
einem solchen Fall kann gezeigt werden, dass bei einer Stichprobengré3e von 59 Wer-
ten, der kleinste bzw. der gréRte Wert als Schatzwert fir das untere bzw. obere einsei-
tige 95 %/95 %-Toleranzlimit genutzt werden kann. Bei zunehmender Grof3e der Stich-
proben ergeben dann die Werte an zweiter, dritter oder entsprechend hdherer Stelle
der geordneten Reihenfolge einen entsprechenden Schatzwert fir das genannte Tole-
ranzlimit. D. h. liegen mindestens 59 Experimentnachrechnungen vor, so kann der ge-
ringste Bias-Wert (bzw. negativste Wert) als Schéatzwert des unteren einseitigen
95 %/95 %-Toleranzlimits fir den Bias-Wert des zu betrachtenden Anwendungsfalls

genutzt werden.
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In der Literatur findet vor allem die erstgenannte Methode bei der Validierung von In-
ventarberechnungssystemen zur Bias-Bestimmung fir die errechneten Nuklidkonzent-
rationen bzw. zur Bestimmt von Isotopenkorrekturfaktoren Anwendung /DEH 96/,
/BEH 11/. Fur die Validierung von Kiritikalitatsrechnungen kam diese Methode vermehrt

in alteren Arbeiten bei geringen Anzahlen verfugbarer Experimente zum Einsatz.

2.3.3 Trendanalysen

Im Allgemeinen wird der Bias eines Rechensystems von der jeweils zu untersuchen-
den Fragestellung (Anwendungsfall) abhéngen. Die Ursache dieser Abhangigkeit wird
aber in der Regel nicht bekannt sein, so dass auch a priori keine Parametrisierung zur
Beschreibung dieser Abhangigkeit angegeben werden kann. Die Kenntnis solcher Ab-

hangigkeiten ist aber fur eine korrekte Ableitung des Bias des Anwendungsfalls wichtig.

Eine einfache Methode einen Datensatz auf mogliche Abhangigkeiten zu untersuchen,
bieten sog. Trendanalysen. Dabei werden geeignete Funktionen an die vorliegenden
Daten angepasst, um entsprechende Abhéngigkeiten von ausgewahlten, die Fragestel-
lung charakterisierenden Parametern zu Uberprifen. Die einfachste und auch ge-
brauchlichste Variante ist die Anpassung einer Geraden an die Daten in Abhéngigkeit
eines charakteristischen Parameters. Die Giite der Anpassung und die Signifikanz der
angepassten Funktionsparameter (z. B. Geradensteigung) erlauben dann Aussagen
zum tatsachlichen Vorliegen der unterstellten Abhangigkeit bzw. zum Vorliegen von

Trends in den Daten zu treffen.

In der Literatur zur Validierung von Kiritikalitdts- oder Inventarberechnungssystemen
sind Trendanalysen eine sehr haufig verwendete Methode um mdgliche Abhangigkei-
ten des Bias der ausgewdahlten Experimente zu untersuchen. Betrachtet werden dazu
die fur die Experimentnachrechnungen abgeschéatzten Bias-Werte (bzw. die errechne-
ten Resultate oder ihre Verhaltnisse zu den jeweils gemessenen Werten, vgl.
Kap. 2.3.1) als Funktion von relevanten technischen oder neutronenphysikalischen
Parametern. Dies sind insbesondere die Parameter, die die nachgerechneten Experi-
mente und den zu untersuchenden Anwendungsfall charakterisieren und aufgrund der
physikalischen Eigenschaften der betrachteten Systeme das Resultat bestimmen bzw.
einen Einfluss auf das Resultat haben. Im Fall von Kritikalitdtsrechnungen sind dies
typischerweise die Isotopenzusammensetzung des Brennstoffs, Parameter, die das

Verhaltnis von Moderator und Spaltmaterial oder das Neutronenspektrum beschreiben,
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Art und Konzentration von Absorbern, usw. /ANS 07/. Bei Inventarberechnungen kom-
men zudem Parameter hinzu, die die Bestrahlungsbedingungen (Abbrand, Leistung,

Absorber, etc.) wiedergeben.

Die genannte Auswahl der in den Trendanalysen betrachteten Parametern basiert zum
einen auf Expertenerfahrungen, zum anderen auf bekannte Néherungen in den ver-
wendeten Rechenmethoden. So beruhen z. B. die in Kritikalitats- und Inventarrechnun-
gen verwendeten Wirkungsquerschnitte auf gemessenen Werten, welche durch theore-
tische Modelle erganzt werden. Sowohl die Messungen als auch die theoretischen Mo-
delle weisen Unsicherheiten auf, so dass die genutzten Wirkungsquerschnittswerte in
der Regel nicht mit ihren wahren Werten identisch sein werden. Zwar werden sich ein
Teil dieser Diskrepanzen zwischen genutzten und wahren Werten in den Rechnungen
kompensieren, von einer generellen Kompensation aller Diskrepanzen kann aber nicht
ausgegangen werden. Damit ist ein Bias in den Rechnungen zu erwarten. Da der rele-
vante Satz an Wirkungsquerschnitten bzw. der fir die Rechnungen relevante Energie-
bereich der Wirkungsquerschnitte eines gegebenen Problems (Anwendungsfalls) durch
dessen Materialzusammensetzung und (Neutronen-)Spektrum bestimmt werden, ist es
plausibel, mégliche Abhangigkeiten des Bias von Parametern, die die Materialzusam-
mensetzung oder das (Neutronen-)Spektrum beschreiben bzw. bestimmen, zu vermu-
ten. Dementsprechend sollten, wie oben bereits genannt, diese Parameter in Trenda-

nalysen bezlglich eines méglichen Einflusses auf den Bias betrachtete werden.

Untersucht wird in der Regel eine mogliche lineare Abh&ngigkeit der fir die Experimen-
te abgeschatzten Bias-Werte von den als relevant identifizierten Parametern durch
Anpassung entsprechender linearer Funktionen. Typischerweise erfolgt dabei die An-
passung in Form einer linearen Regression oder eines sog. y*-Fits. Die angepassten
Geraden spiegeln dann den jeweils mittleren Bias der Experimentnachrechnungen als
Funktion des betrachteten Parameters wieder, und die Streuungen der Datenpunkte
um die Geraden reprasentieren die jeweilige Breite der Verteilungen entlang der Gera-
den. Ein Beispiel fur einen Rechencode, der dies umsetzt, ist das in Kap. 4.2.1 ver-
wendete Programm USLSTATS aus dem SCALE-Paket.

234 Validierung mithilfe anderer Rechenverfahren bzw. Codes

Neben der direkten Nutzung experimenteller Messungen erlaubt z. B. KTA 3101.2
IKTA 87/, IKTA 12/, oder DIN 25478 /DIN 14/ auch die Hinzunahme sog. theoretischer
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Benchmarks zur Validierung. Dabei werden anstelle der experimentellen Messwerte
die errechneten Resultate anderer, bereits validierter Rechensysteme zum Vergleich
herangezogen. Aus dem Vergleich der Resultate und dem bekannten Bias des bereits
validierten Referenzrechensystems kann der Bias fur das zu untersuchende Rechen-

system abgeschétzt werden.

Bei einer Validierung, die auf dem Vergleich mit Ergebnissen einer anderen validierten
Rechenmethode basiert, ist zu beachten, dass eine Validierung nur fir Anwendungs-
bereiche mdglich ist, fur die die Vergleichsmethode validiert wurde. Ebenso ist bei der
Bestimmung des Bias zu beriicksichtigen, dass die Vergleichsmethode gegebenenfalls
selbst einen Bias und in aller Regel eine Unsicherheit in der Bias-Bestimmung besitzt.
Beide GroRen (Bias und dessen Unsicherheit) der Vergleichsmethode sind entspre-
chend bei der Bias-Bestimmung des eigentlich zu validierenden Codes mit zu bertick-
sichtigen. Ist die Vergleichsmethode selbst mithilfe einer Vergleichsmethode validiert,
so ist auch deren gegebenenfalls vorhandener Bias und dessen Unsicherheit zu be-
ricksichtigen. Insgesamt ist so bei einer Validierung mittels der Resultate einer Ver-

gleichsmethode eine gréfl3ere Unsicherheit in der Bestimmung des Bias zu erwarten.

In einzelnen Fallen kann eine solche Vorgehensweise aber auch den Vergleich, wenn
auch nur indirekt, mit nicht (vollstandig) veroffentlichten experimentellen Daten ermég-
lichen, wie z.B. in /FIN 98/ vorgenommen. Dort wurden Messungen des CERES-
Programms betrachtete, deren Daten zum damaligen Zeitpunkt nur als Verhaltnisse
(C/E)jer22 aus mit der Wirkungsquerschnittsbibliothek JEF-2.2 nachgerechneten und
gemessenen Werten verodffentlicht vorlagen. In /FIN 98/ sollten die experimentellen
Daten mit Nachrechnungen mit der Wirkungsquerschnittsbibliothek ENDF/B-VI vergli-
chen werden. Dazu wurden die Nachrechnungen mit der Bibliothek JEF-2.2 nachvoll-
zogen und analoge Rechnungen mit der Bibliothek ENDF/B-VI vorgenommen. Der
gesuchte Vergleich (C/E)enors-vi Wurde dann (hier vereinfacht dargestellt) tber die

Verhéaltnisse

(E) _CENDF/B—VI _ (E)
EJjgp-2.2 C]EF—Z.Z E ENDF/B-VI (2.7)

realisiert. Diese Vorgehensweise war allerdings nur méglich, da hinreichend viele In-

formationen zur Modellierung der Experimentserie verfiigbar waren.
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Zwar wird in /FIN 98/ betont, dass der dort beschriebene Vergleich keine Validierung
im eigentlichen Sinn darstellt, was im Wesentlichen dem US-amerikanischen Standard
ANSI/ANS-8.24 der ein solches Vorgehen nicht zulasst, und einer fehlenden Berick-
sichtigung aller Unsicherheiten, geschuldet ist. Dagegen ist nach der deutschen Norm
DIN 25478 ein analog Gleichung (2.7) verallgemeinertes Vorgehen gemaf

(), 2= (2), 28

prinzipiell moglich, bei dem das Verhéltnis Cz/C, als Vergleich der zu validierenden
Rechenmethode B mit der Referenzmethode A, der verdffentliche Wert (C/E)a als ein
Schatzwert des Bias der Methode A und dementsprechend der resultierende Wert

(C/E)s als ein Schatzwert des Bias der Methode B zu interpretieren sind.

2.35 Ansatz der TSUNAMI/TSURFFER-Methode

Neben dem rein empirischen Ansatz der Trendanalysen wurde am ORNL ein weiterer
Ansatz zur Validierung von Kritikalitatsrechnungen entwickelt. Dieser Ansatz beruht auf
der Annahme, dass ein moglicher Bias in einer Kritikalitatsrechnung ausschlief3lich
oder zumindest hauptsachlich durch die Unsicherheiten in den genutzten Wirkungs-

guerschnitten bedingt wird.

Als mdgliche Ursache fiir einen Bias sind die Wirkungsquerschnitte unbestritten (vgl.
Kap. 2.3.3). Dieser Tatsache wird auch bereits bei den klassischen Trendanalysen
Rechnung getragen, da z. B. die Auswahl der Experimenten auch anhand der im An-
wendungsfall auftretenden Materialien erfolgen und mégliche Trends der Resultate
bezuglich spektraler Parameter, wie z. B. EALF (energy of average lethargy causing
fission), untersucht werden sollten /LIC 97/. Die klassischen Trendanalysen unterstel-
len aber nicht, dass die Wirkungsquerschnitte die einzige Ursache eines mdglichen
Bias sind, wie dies dagegen bei der TSUNAMI/TSURFER-Methode angenommen wird
/BRO 04/, /REA 07/. Alle anderen mdglichen Unsicherheiten oder Einflisse auf den
Bias werden dementsprechend in der TSUNAMI/TSURFER-Methode vernachlassigt.
Inwiefern diese Annahme, dass die Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnitten die
Hauptquelle fiir Unsicherheiten im berechneten Multiplikationsfaktor ke ist, ist aber nur

schwer zu verifizieren.
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Die Basis zur Bias-Bestimmung der TSUNAMI/TSURFER-Methode bildet die Berech-
nung der Sensitivitdat der Neutronenmultiplikationsfaktoren ke der herangezogenen
Experimentnachrechnungen und der zu untersuchenden Anwendungsfalle auf die Wir-
kungsquerschnitte der enthaltenen Nuklide. Aus den Sensitivitaten auf die Wirkungs-
querschnitte und deren Unsicherheiten eines betrachteten Systems kann zunachst die
daraus folgende Unsicherheit auf ket abgeschatzt werden, die im Rahmen dieses An-
satzes eine obere Grenze fir den Bias bildet. Ferner kann mit Hilfe der Sensitivitaten
die Korrelationen c, zwischen den errechneten kes-Werten der Experimente und des zu
untersuchenden Anwendungsfalls aufgrund der identischen Unsicherheiten der Wir-
kungsquerschnitte bestimmt werden. Der Wert der Korrelation ¢, wird im Rahmen die-
ses Ansatzes als MaR fur die Ahnlichkeit zweier zu vergleichender Systeme (Experi-
ment und Anwendungsfall) genutzt und kann entsprechend als Trendparameter zur
Bias-Bestimmung verwendet werden. Neben der Trendanalyse Uber ¢, wurde auch
eine Methode entwickelt, die auf Basis der Sensitivitaten der ke-Werte der Experimen-
te eine Anpassung der Wirkungsquerschnitte vornimmt, welche eine Abschatzung der
systematischen Abweichungen der Wirkungsquerschnitte von ihren wahren Werten
entspricht. Anhand dieser Anpassung erfolgt dann eine Abschatzung des Bias fir den
Anwendungsfall. Die zur Durchfihrung der Bias-Bestimmung nach diesem Ansatz not-
wendigen Werkzeuge wurden von ORNL fir das SCALE-Softwarepaket entwickelt und
stehen dem Anwender in Form der Module TSUNAMI, TSUNAMI-IP, TSURFER, etc.
zur Verfigung /BRO 04/, /IREA 07/, /IREA 10/, /ISCA 11/. Einige Annahmen dieses An-
satzes und der entwickelten Methoden werden allerdings in der Literatur kontrovers

diskutiert, da sie ggf. zu nicht konservativen Resultaten fiihren kénnen /HOE 11/.

2.4 Aktuelle Validierungsansatze zum Abbrandkredit am ORNL

241 Validierung des Inventarberechnungssystems

Das Oak Ridge National Laboratory (ORNL) in den USA beschreibt in einer aktuellen
Veroffentlichung /RAD 12/ zwei unterschiedliche Ansétze, um ein Inventarberech-
nungssystem fir die Anwendung im Rahmen des sog. Abbrandkredits zu qualifizieren.
Die beschriebenen Methoden werden an exemplarischen Abbrandrechnungen mit ei-
nem generischen Druckwasserreaktor-Brennelement sowie mit einem generischen
Siedewasserreaktor-Brennelement demonstriert. Im letzteren Fall wird allerdings nur
ein Abbrand von 11 GWd/tSM betrachtet, welcher zum reaktivsten Inventar fir das

untersuchte Brennelement fuhrt (,peak reactivity“). Dagegen wird flr das Druckwasser-
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reaktor-Brennelement ein deutlich héherer Abbrand von 44,3 GWd/tSM unterstellt, der
in der Grof3e eines typischen Entladeabbrands liegt. Im Rahmen der vorliegenden Ar-
beit sind insbesondere die von ORNL durchgefiihrten Untersuchungen mit dem generi-
schen Druckwasserreaktor-Brennelement interessant, weshalb diese im Weiteren na-

her diskutiert werden.

Beide von ORNL untersuchten Validierungsanséatze basieren im Fall von Abbrandrech-
nungen mit Druckwasserreaktor-Brennelementen auf einer Gesamtheit von einhundert
z. T. proprietaren radiochemischen Analyseproben, die mit dem Inventarberechnungs-
system TRITON /SCA 11/ nachgerechnet wurden. Alle Proben entstammten Brenn-
elementen aus verschiedenen Druckwasserreaktoren und bestanden aus bestrahltem
Urandioxid-Brennstoff, von denen einige im frischen Zustand Gadolinium als abbrenn-
baren Absorber enthielten. Proben aus Mischoxid-Brennstoff (MOX) sowie aus Siede-

wasserreaktoren wurden nicht in diesen Analysenteil einbezogen.

Die unterschiedlichen Ansatze zur Auswertung der Rechenergebnisse sind im Folgen-
den beschrieben. Anschlie3end wird kurz auf eventuelle Probleme des jeweiligen An-

satzes hingewiesen.

24.1.1 Monte Carlo Uncertainty Sampling Method

Der erste betrachtete Ansatz basiert auf einer Monte Carlo-Sampling-Methode. Dazu
werden zunachst aus den Probennachrechnungen die Verteilungen der nuklidweisen
Abweichungen der Nachrechnungen von den experimentellen Messungen bestimmt.
Die Auswirkungen dieser Abweichungen auf anschlielende Kritikalitatsrechnungen
werden dann im Monte Carlo-Sampling-Verfahren ermittelt. Dafiir werden entspre-
chend den gewonnenen Verteilungen Isotopenkorrekturfaktoren stochastisch ermittelt,
mit denen das Nuklidinventar der Abbrandrechnungen versehen wird, und die Variation

des Neutronenmultiplikationsfaktors ke analysiert.

Im Einzelnen wird dazu wie folgt vorgegangen. Zunachst sind nuklidabhangiger Bias
und dessen Unsicherheit fir das mit dem verwendeten Inventarberechnungsverfahren
ermittelte Nuklidinventar zu bestimmen. Dazu werden nuklidweise die Mittelwerte der
Verhaltnisse (E/C) der experimentellen (E; in /RAD 12/ als ,M*, measured, bezeichnet)
zu den errechneten (C) Massenwerte der relevanten Nuklide sowie die Standardab-

weichungen uber alle nachgerechneten Proben gebildet. Dies beinhaltet alle fir die
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Abbrandbericksichtigung in Kritikalitdtsanalysen wichtigen Aktinoide und Spaltproduk-
te. Die Differenz des errechneten Mittelwertes der E/C-Verteilung zum Wert 1,0 ergibt
dann direkt den Bias fur die jeweilige errechnete Nuklidkonzentration. Die Unsicherheit
des Bias wird im Ansatz von ORNL nicht direkt durch die Standardabweichung sondern
konservativ durch das zweiseitige bzw. obere einseitige Toleranzlimit der ermittelten
Standardabweichung der E/C-Verhéltnisse abgeschétzt. Die Toleranzlimits werden
dabei unter der Annahme vorliegender Normalverteilungen aus den Standardabwei-
chungen durch Multiplizieren mit Probenanzahl-abhangigen Toleranzlimitfaktoren er-
rechnet. Fir die Nuklide, die in mehr als 10 radiochemischen Analyseproben auftreten,
wird dazu der Faktor fur das zweiseitige 68,3 %/95 %-Toleranzlimit (mit 95 % Wabhr-
scheinlichkeit 68,3 % der Verteilung innerhalb des Limits) und fur die Ubrigen Nuklide
der Faktor flr das obere einseitige 95 %/95 %-Toleranzlimit herangezogen. Die so be-
stimmten Unsicherheiten werden im Weiteren als abdeckende 1 ¢ Standardabwei-
chung des jeweiligen Bias angenommen. Bias und dessen Unsicherheiten werden an-
schlieBend im Monte Carlo-Sampling-Ansatz zur Beschreibung der Wahrscheinlich-
keitsverteilungen der Nuklidkonzentrationen bzw. zur Beschreibung der Verteilung der

anzuwendenden Korrekturfaktoren, fir den Anwendungsfall genutzt.

Wie im Kap. 2.3.3 beschrieben, sind fur den Bias auch dessen Unsicherheit und ggf.
vorhandene Abhangigkeiten von Proben-charakteristischen Parametern zu ermitteln.
Auf Basis von Trendanalysen der E/C-Werte Gber dem Abbrand war in den von ORNL
durchgefiihrten Nachrechnungen eine Abhangigkeit des Bias sowie dessen Unsicher-
heit vom Abbrand fiir die Nuklide ?*°U, #°U, #*®U, ?**Pu, *°Pu und **'Pu, also derjeni-
gen die in jeder der radiochemischen Analyse vorkommen, zu erkennen. Daher wurde
in /RAD 12/ eine Einteilung des durch die radiochemischen Proben abgedeckten Ab-
brandbereichs von etwa 5 bis 60 GWd/tSM in zwei bzw. drei Abbrandintervalle vorge-
nommen, so dass in keinem dieser Intervalle ein weiterer Trend erkennbar war. Auf
diese Weise konnte die Abhangigkeit der Bias und dessen Unsicherheit vom Abbrand
als Stufenfunktion ausgedriickt werden. Anschliel3end wurde ein Shapiro-Wilk Test auf
Normalitat fir jedes Nuklid und Abbrandintervall durchgefiihrt. Im Fall der in /RAD 12/
vorgestellten Probennachrechnungen mit TRITON zeigte das Nuklid ?°U im Intervall
von 15 bis 40 GWd/tSM keine Normalverteilung. Allerdings konnte durch weiterfiihren-
de Untersuchungen gezeigt werden dass die Annahme einer Normalverteilung in die-

sem Fall konservativ ist.

Die Unabhéangigkeit der Unsicherheiten in den Nukliden untereinander wurde unter-

stellt. Eine eingehende Analyse mittels Pearson Korrelationskoeffizienten ahnlich wie in
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/INEU 07a/, INEU 07b/ beschrieben zeigte, dass dies eine gute Naherung ist. Als einzi-
ger geringflgiger Beitrag zeigte sich die positive lineare Korrelation der Unsicherheiten
in 2°Pu und ?**Pu evtl. als signifikant, etwa im Bereich von ~ 1 % in der Unsicherheit im

spateren Ke, je nach betrachtetem System.

Zur Bestimmung des isotopen- und intervallweisen Bias und dessen Unsicherheit wur-
de anschliel3end die Monte Carlo-Sampling-Methode auf den Nuklidkonzentrationen
auf Basis der oben definierten Intervalle und Verteilungen zum Ubertrag der Nuklid-
massen in konkrete Kritikalitatsrechenmodelle durchgefiihrt. Zur Uberprifung der Kon-
vergenz der Sampling-Prozedur wurden kontinuierlich zusétzliche Stichprobennahmen
durchgefihrt, bis diese den Mittelwert von ke Sowie dessen Standardabweichung nur
noch innerhalb * 0,0005 verénderten. Dies war in /RAD 12/ typischerweise nach 250
bis 500 Stichproben erreicht, durchgefiihrt wurden bis zu 2500. Die folgende Uberprii-
fung der erzielten keg-Werte auf Normalverteilung mittels Shapiro-Wilk-Test war in den
untersuchten Kritikalitatsrechenmodellen erfolgreich. Die Bestimmung des oberen
95 %/95 % Toleranzlimits zusammen mit dem Mittelwert der ke-Werte ergab somit
Bias und Unsicherheit g +Ak; Eine vertiefte Analyse zeigte dabei, dass Unsicherheiten
in den berechneten Massen von #°U und ?**Pu in den betrachteten Systemen etwa

90 % bis 95 % der Unsicherheit des Bias von ke bewirkten.

Mogliche Probleme der beschriebenen Methode

In der diskutierten Arbeit wurde keine explizite Berlicksichtigung der Messunsicherhei-
ten von Abbrandwert und Nuklidmassen durchgefiihrt. AuBerdem ist die Zulassigkeit
der Methode fiir Nuklide mit bekannten grof3en messtechnischen Problemen, insbes.
metallischer Spaltprodukte wie '®Ag, unklar. Als weiterer Punkt ist anzufiihren, dass
keine Bertcksichtigung der Korrelationen von Proben aus gleichen Staben, Brennele-
menten, Messreihen, Laboratorien stattfand. Es ist unklar, ob dies ggf. durch die Un-
terstellung der Normalverteilung abgedeckt werden kann. Auch die Berlcksichtigung
der Zerfallskorrekturen der gemessenen Nuklide in der Abklingphase und Ubertragung

auf den Anwendungsfall ist teilweise unklar.

Eine weitere offene Frage bieten die durchgefihrten Kritikalitdtsrechnungen. Es wur-
den axiale Abbrandprofile bertcksichtigt, doch die Behandlung der einzelnen Axialab-
schnitte hinsichtlich ihrem Partialabbrand und intervallabhangigen Isotopenbias ist un-

klar. So wurde nicht ersichtlich, ob fur ein Brennelement eine einheitliche Isotopenkor-
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rektur durchgefihrt wurde oder fir jeden Axialabschnitt individuell anhand des lokalen
Abbrands.

2.4.1.2 Direct Difference Method

Die zweite in /RAD 12/ beschriebene Methode zur Validierung eines Inventarberech-
nungssystems, die sog. ,Direct Difference Method", basiert auf einer friiheren, prinzipi-
ell &hnlichen Arbeit /GAU 03/, ist jedoch zusatzlich erganzt um die Verwendung von
Surrogatdaten (s. u.). Zunachst erfolgt die Auswahl eines einheitlichen Nuklidsatzes fir
die Anwendung des Abbrandkredit, hier der typische Satz der 28 Aktinoiden und Spalt-
produkte /BRA 96/, /IWAG 01/. Es erfolgt eine unkorrigierte Best estimate Abbrand-
rechnung fur jede beruicksichtigte Messprobe und anschlieRen der Ubertrag a) der ge-
messenen Nuklidkonzentrationen und b) der berechneten Nuklidkonzentrationen in das
untersuchte Kritikalitatsrechenmodell. Die Differenz Akes = k¢ — k™" dient hier als
Malf fur Bias und Unsicherheit. Dies erfordert die Verwendung von sog. ,Surrogatda-
ten® fur diejenigen Nuklide aus dem verwendeten Satz, die in einzelnen Proben nicht
vorkommen. Dies erfolgt durch die Bestimmung des nuklidweisen Bias aus den vor-
handenen Messdaten und dann die rekursive Vorab-Anwendung des nuklidweisen
mittleren Bias auf diejenigen Nuklidmassen in den Messproben, in denen das jeweilige
Nuklid nicht gemessen wurde. Es folgt eine problemabhangige Trendanalyse der ermit-
telten Ak-Werte Uber dem jeweiligen Probenabbrand, wobei die Anfangsanreicherung
hier nicht signifikant zu sein scheint. Uber eine lineare Regression und Bestimmung
des 95 %/95 %-Toleranzlimit ergibt sich anschlieRend der abbrandabhangige Bias mit
Unsicherheit.

Mdgliche Probleme der beschriebenen Methode

Die Verwendung von Surrogatdaten v. a. bei Nukliden mit wenigen Messungen er-
scheint etwas zweifelhaft und erfordert ggf. nuklidabh&éngig zusatzliche Sicherheitsfak-
toren. Zudem erscheint eine konsistente problemabhangige Abklingzeit fur alle Nuklide
erforderlich, d. h. problemspezifische Zerfallskorrekturen sind notwendig. Zuséatzliche
statistische Analysen der Ak-Verteilungen sowie S/U-Analysen erscheinen angeraten,
v. a. wenn Unsicherheiten aus Proben mit hohem Abbrand auf Anwendungsfalle mit
geringem Abbrand Ubertragen werden sollen, d. h. wenn die ,range of applicability”

durch Extrapolationen verlassen werden muss. Insgesamt erscheint diese Methode wie
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sie in /RAD 12/ beschrieben ist, fir Abbrandkredit-Anwendungen deutlich weniger ent-

wickelt und analysiert als die Sampling-Methode, die in Kap. 2.4.1.1 beschrieben ist.

2.4.2 Validierung des Kritikalitatsrechensystems

In einer zweiten aktuellen Arbeit von ORNL /SCA 12/ wird die Validierung eines Kritika-
litatsrechensystems fur die Anwendung im Rahmen des Abbrandkredits beschrieben.
Die Analyse bericksichtigt die Aktinoide sowie die relevanten Spaltprodukte, insge-
samt 28 Nuklide (plus Sauerstoff) /BRA 96/, \WAG 01/.

Majore Aktinoide /SCA 12/

Die in /SCA 12/ beschriebenen Untersuchungen zeigen, dass die Reaktivitatsbeitrage
der majoren Aktinoiden auf Basis der MOX-Experimente aus dem ,International Hand-
book of Evaluated Criticality Safety Benchmark Experiments® (ICSBEP) /OEC 12/
kombiniert mit den proprietaren franzosischen ,Haut Taux de Combustion® (HTC)-
Experimenten /FER 06/ in Kritikalitdtsanalysen grundsatzlich geeignet validierbar sind.
So liegen im ICSBEP Experimente mit TSUNAMI-IP Werten von ¢, > 0,8 gegeniber
den relevanten Lageranordnungen fir die majoren Aktinoiden in ausreichender Menge
und Qualitat vor. Mit den Informationen aus dem ICSBEP alleine, d. h. ohne die HTC-
Experimente, reicht die Datenbasis nur unter bestimmten Umstanden je nach Anwen-
dungsfall aus, und insbesondere nur flir hohe bzw. sehr hohe Abbrande, d. h. hohen
Plutonium- und niedrigen #?**U-Anteil. Die UO,-Experimente im ICSBEP sind fiir die
Anwendung im Rahmen des Abbrandkredit nach herkdmmlicher Vorgehensweise auch
bei niedrigen Abbranden ungeeignet, da die Plutoniumisotope selbst in geringer Kon-

zentration einen signifikanten Beitrag zur Unsicherheit des Bias leisten.

Minore Aktinoide, Spaltprodukte und Strukturmaterialien /SCA 12/

Dagegen sind die minoren Aktinoiden auf rein experimenteller Basis bei der bestehen-
den frei verfiigharen Datengrundlage nicht validierbar. Ebenso sind die Beitrage der
Spaltprodukte auf Basis der frei verfliigbaren Datenbasis nicht validierbar. TSUNAMI-
Sensitivitdten kénnen zur Ableitung von Unsicherheiten des Bias verwendet werden,

doch es fehlt dennoch die experimentelle Datenbasis.

Entsprechende S/U-Analysen mit dem TSUNAMI-Werkzeugsatz sowie Untersuchun-

gen an proprietaren Daten zu Spaltprodukten zeigen, dass fir diese Nuklide 1,5 %
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ihres Reaktivitdtswerts als Abschatzung fur Ak, hinreichend konservativ fur UO, der
Anfangsanreicherung <5,0% und Abbrande <70 GWd/tSM ist. Diese Information
muss mit dem ermittelten Bias und Unsicherheiten durch die majoren Aktinoide geeig-
net kombiniert werden, was aber in /SCA 12/ nicht dezidiert beschrieben ist.

Strukturmaterialien, insbesondere Absorber und auch nahe stehende Reflektoren, lie-
fern zur Unsicherheit des Bias u. U. einen erheblich héheren Beitrag als die Spaltpro-
dukte, und mussen ebenfalls geeignet validiert werden. Dies sollte anhand des
ICSBEP Handbuchs aber in den meisten Fallen moglich sein.
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3 Validierung eines Inventarberechnungssystems

3.1 Nachrechnung von Nachbestrahlungsanalysen: KENOREST v1.1

311 Verwendete Datenbasis radiochemischer Analyseproben

Die in der GRS vorhandene Datenbasis an Experimentnachrechnungen radiochemi-
scher Analyseproben aus Druckwasserreaktoren mit dem GRS-eigenen Inventar-
berechnungssystem KENOREST /KIL 05/, /KIL 08/ wurde zusammengestellt und auf
durchgéngige Konsistenz mit der aktuellen Codeversion v1.1 /BEH 12/ Gberprift. Ver-
einzelte Nachrechnungen die auf einer alteren Version basierten, wurden mit der Ver-
sion v1.1 wiederholt. In der verwendeten Datenbasis befinden sich Messproben aus
den Messprogrammen bzw. Kernreaktoren ARIANE /PRI 03/, Takahama-3 /NAK 02/,
Calvert Cliffs-1 /GUE 91/, TMI-1 (Messungen am Argonne National Laboratory, ANL)
ISCA 02/, Ohi-1 und Ohi-2 /SUY 11/. Daraus wurden Proben von bestrahltem Uran-
dioxid mit und ohne Gadolinium im Brennstoff aus Druckwasserreaktor-Brenn-
elementen herangezogen. Potentielle weitere in Frage kommende Proben wie z. B.
zusatzliche ARIANE Proben oder auch die REBUS Probe /GYS 06/ wurden zunachst
aufgrund groRRer Unsicherheiten in der Modellierung der Bestrahlungsgeschichten und
anderer Randbedingungen nicht beriicksichtigt, ebenso wenig Proben von bestrahltem
MOX-Brennstoff. Tab. 3.1 fasst die einzelnen Proben der verwendeten Datenbasis mit

ihren jeweils erreichten (lokalen) Abbrandwerten zusammen.

Tab. 3.1 Ubersicht der mit KENOREST v1.1 nachgerechneten radiochemischen

Analyseproben

Messprogramm Probe Abbrand [GWd/tSM]

ARIANE GU1 60,39

Takahama-3
SF 95-1 14,30
SF 95-2 24,36
SF 95-3 35,43
SF 95-4 36,69
SF 95-5 30,41
SF 96-2 18,05
SF 96-3 30,04
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Messprogramm Probe Abbrand [GWd/tSM]
SF 96-4 30,74
SF 97-2 30,73
SF 97-3 42,17
SF 97-4 47,03
SF 97-5 47,25
SF 97-6 40,79
Calvert Cliffs-1
87-81 27,35
87-72 37,12
87-63 44,34
103-MLA098-JJ 18,68
103-MLA098-BB 26,62
103-MLAQ98-P 33,17
106-NBD107-MM 31,40
106-NBD107-GG 37,27
106-NBD107-Q 46,46
Ohi-1/2
91E07 51,87
89G01 22,60
89G05 26,27
89G03 29,91
89G08 29,56
89G10 37,75
T™MI-1
AlB 44,8
D2 44,8
B2 50,1
C1 50,2
D1A4 50,5
A2 50,6
C3 51,3
C2B 52,6
B3J 53,0
B1B 54,5
D1A2 55,7
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Damit stehen gegenwartig insgesamt 40 einzelne Probennachrechnungen aus funf
Messprogrammen zur Verfigung. Der minimale erreichte Abbrand unter den nachge-
rechneten radiochemischen Analyseproben betragt 14,30 GWd/tSM (Takahama-3
SF 95-1), der maximale Abbrand betragt 60,39 GWd/tSM (ARIANE GUL1), bei einem
Mittelwert tber alle Proben von 38,67 GWd/tSM. In der verwendeten Datenbasis befin-
den sich Messwerte fir insgesamt 64 unterschiedliche Nuklide, bei einer Gesamtzahl
von 1259 Einzelmesswerten. Der integrale Mittelwert von C/E Uber alle Einzelmessun-
gen betragt 0,99640, bei einer Standardabweichung von 1o = 0,14058.

3.1.2 Ergebnisse und Auswertung der Experimentnachrechnungen

In Tab. 3.2 ist eine Ubersicht iber die nuklidweisen Ergebnisse der Probennachrech-
nungen zusammengefasst. In der Spalte der Anzahl der Messproben sind diejenigen
Werte unterhalb zehn mit rot markiert, Werte gleich oder groR3er als zwanzig sind griin
hinterlegt. In der Spalte der Mittelwerte der Mittelwerte der errechneten C/E-Werte sind
diejenigen Werte, die mehr als 0,1 vom Wert C/E = 1,00 abweichen, rot markiert. In der
Spalte der Standardabweichung o ist eine Farbskala von griin (geringes o, unter 0,1)

bis rot (hohes o, Uber 0,1) eingetragen.

Tab. 3.2  Auswertung der errechneten C/E Werte aller verfiigbaren Nuklide

Nuklid Anzahl Mittelwert der Standard-
Messproben C/E-Werte abweichung o C/E
Ag 12 1,94859 0,45914
HomAg 5 1,71211 0,34103
#Am 40 1,05465 0,19434
242mAm 31 0,72990 0,35384
#2Am 31 0,91926 0,14360
“Ce 20 1,02943 0,07728
#2Cm 20 0,84050 0,17023
#Cm 17 0,86185 0,53325
#Cm 20 0,71340 0,05044
#5Cm 17 0,56300 0,05808
25Cm 17 0,51224 0,13004
#7Cm 10 0,40342 0,05305
38cs 4 1,00181 0,01326
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Nuklid Anzahl Mittelwert der Standard-
Messproben C/E-Werte abweichung o C/E

¥Cs 20 1,03909 0,04275
%5Cs 10 1,02905 0,01937
¥Cs 40 0,98136 0,05123
BlEy 16 0,72898 0,17587
152y 4 0,04650 0,02831
¥y 16 1,08162 0,04614
ey 24 0,88335 0,04788
ey 16 0,76142 0,23254
Gd 4 1,18555 0,31052
1%5Gd 16 1,01494 0,24422
el 4 1,40755 0,39892
Gd 0,03628 0,00825
1%8Gd 4 1,35471 0,32942
180Gq 1,71698 1,20432
*Mo 12 1,01357 0,04227
12Nd 12 0,90234 0,10219
Nd 35 1,02301 0,04429
1“Nd 24 0,98095 0,03265
1°Nd 35 1,01308 0,02273
15Nd 24 1,00742 0,00779
18Nd 35 1,00400 0,00412
1ONd 23 0,99876 0,01111
#Np 34 1,11262 0,15504
“Pm 1 1,30750

25py 6 1,01307 0,07521
2py 40 0,95567 0,10771
2Py 40 1,00158 0,03819
20py 40 1,02368 0,04964
21py 40 0,96504 0,03992
242py 40 0,96617 0,05793
244py 1 0,58618

1%Rh 13 1,08747 0,09560
1Ry 12 1,02819 0,06270
%Ry 20 1,14162 0,24012

40




Nuklid Anzahl Mittelwert der Standard-
Messproben C/E-Werte abweichung o C/E
1255 20 1,66567 0,41672
sSe 9 1,22446 0,11211
147Sm 21 1,03328 0,20014
185m 10 0,93566 0,04559
1495m 21 0,96375 0,16747
1305m 21 1,05669 0,05395
135m 21 1,07988 0,06116
152gm 21 1,29602 0,05597
145m 10 0,97740 0,04780
1265n 9 1,33777 0,13423
gy 10 0,98990 0,06733
“Tc 21 1,08692 0,17843
282y 6 0,46513 0,36473
2y 40 1,01817 0,09969
2y 40 0,99740 0,05957
2%y 40 0,95390 0,02050
28y 29 0,99815 0,00488

Die farbliche Gestaltung sollen dabei einen Eindruck beziiglich der Glte der Nach-
rechnungen der einzelnen Nuklidkonzentrationen im Hinblick auf Anzahl der vorhande-
nen Messproben (mdglichst hoch), der integralen Qualitat der Nachrechnungen (C/E
moglichst nahe 1,00) sowie der Streuung der errechneten C/E Wertevermitteln und die
Auswahl der Nuklide, die aufgrund der Glte der rechnerischen Reproduzierbarkeit (ge-
ringes o) sinnvoll in einer Validierung betrachtet werden kdnnen, unterstiitzen. Zusatz-
lich ist die Relevanz der in Frage kommenden Nuklide fur die Kritikalitatssicherheits-
analyse aufgrund ihres thermischen Neutroneneinfangquerschnitts sowie anderer As-
pekte zu beriicksichtigen. Dies umfasst hier v. a. die Nuklide ***Nd, **Nd, **'Np,

238_242PU, lOSRh, 149—1528m, sowie 234—236,238U.

Auf Grund der Tatsache dass ein Kritikalitdtsrechenverfahren mit Hilfe der frei zugang-
lichen Datenbasis an kritischen Benchmarkexperimenten nicht hinsichtlich der Spalt-
produkte validiert werden kann, wird die Auswahl an betrachteten Nukliden im Weite-
ren auf die wichtigen Isotope des Uran und des Plutonium beschrankt. Diese sind in
der linken Spalte von Tab. 3.2 blau hinterlegt. Auf Grundlage der derzeitigen Datenba-

sis von Nachrechnungen radiochemischer Analyseproben kénnte zwar auch die Re-
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chengenauigkeit hinsichtlich einiger Spaltprodukte wie z. B. **!¥'Cs, 43148130N(q,

1981525m und ***Eu oder weiterer Aktinoide wie *’Np oder das radiologisch wichtige
244Cm durchgefuhrt werden; dies wird aber im Rahmen dieses Vorhabens nicht weiter
verfolgt. Die daftir anzuwendende Methodik entspricht grundsatzlich der im Folgenden
beschriebenen Vorgehensweise fir U und Pu.

Die experimentellen Unsicherheiten der Messungen der Nuklidmassen sind zumeist als
sehr gering von den Experimentatoren angegeben (Ausnahme: TMI-1, siehe unten)
und werden hier nicht explizit bertcksichtigt. Auch ist deren Belastbarkeit oft schwer
einzuschéatzen, wie z. B. Erfahrungen aus dem ARIANE Programm aufzeigen: Hier
wurden fur zahlreiche Nuklide Messungen anhand einer einzigen Probe in zwei unter-
schiedlichen Laboratorien durchgefiihrt; Messergebnisse aus beiden Laboratorien fir
manche dieser Nuklide liegen jedoch signifikant auseinander und decken nicht sich
innerhalb der — als jeweils sehr niedrig — angegebenen Messgenauigkeiten. Die Quali-
tat der Messungen der Labore einerseits sowie die Belastbarkeit der Genauigkeitsab-
schatzungen andererseits kann an dieser Stelle nicht bewertet werden. Derartige Fra-
gestellungen sind auch innerhalb der OECD/NEA EGADSNF /OEC 11/ ein wichtiger

Diskussionspunkt.

Aufgrund von Experteneinschétzung anhand der in Tab. 3.2 aufgefuhrten Informatio-
nen zu Mittelwert und Standardabweichung der C/E-Werte, die eine wichtige Basis flr
die Auswahl der validierbaren Nuklide darstellt, ist dennoch eine Bewertung der expe-
rimentellen Unsicherheiten implizit moglich. So kénnen z. B. Nuklide, deren C/E-Werte
eine hohe Standardabweichung und somit eine grof3e Streuung aufweisen, auf dieser
Basis als nicht validierbar eingestuft werden. Dagegen kann bei einer niedrigen Stan-
dardabweichung eine systematische Abweichung des errechneten vom experimentel-
len Wert vergleichsweise gut quantifiziert werden, was einen wichtigen Kernpunkt einer

belastbaren Validierung ausmacht.

Der Anwendungsbereich der hier dargestellten Methodik zur Abbrandberticksichtigung
erstreckt sich somit auf bestrahlten Urandioxid-Brennstoff aus Druckwasserreaktoren
mit Abbrand zwischen 14 und 60 GWd/tSM (vgl. Datenbasis), unter Bertcksichtigung
der Isotope ?**U, #°U, #*®U, 2*®U, sowie ***Pu, **Pu, **°Pu, **'Pu und ***Pu (sowie Sau-

erstoff 1°0).

In einem ersten Ansatz zur Ableitung von Isotopenkorrekturfaktoren (IKF) werden fir

jedes betrachtete Nuklid der Mittelwert aller verfigbaren C/E-Werte sowie die jeweils
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zugehorige Standardabweichung betrachtet. Die Mittelwerte bilden die beste Schat-
zung, um welchen Faktor die durch KENOREST v1.1 berechneten Nuklidmassen kor-
rigiert werden mussen; dies wird in den Anwendungsbeispielen in Kap. 3.2 als Nomi-
nalkorrektur ,nom*“ bezeichnet. Um eine konservative bzw. sehr konservative Abschat-
zung zu erhalten, die in einer Kritikalitatssicherheitsanalyse verwendet werden kann,
werden fUr reaktivitdtserhbhende Nuklide zwei (2 6) bzw. drei (3 ¢) Standardabwei-
chungen hinzuaddiert, und fir reaktivitatsverringernde Nuklide entsprechend subtra-
hiert.

Die daraus resultierenden Séatze von Nominal- (,nom®) bzw. ,2 ¢*- oder ,3 o"-
Korrekturfaktoren fur die Rechenergebnisse des Inventarberechnungssystems KENO-
REST v1.1 sind in Tab. 3.3 zusammengefasst, wobei zum Mittelwert (,nom*) auch die
Standardabweichung Sigma angegeben ist. Reaktivitdtserhthende Nuklide sind fett

und rot gekennzeichnet, reaktivitatsverringernde Nuklide kursiv und grin.

Tab. 3.3 Aus den nachgerechneten radiochemischen Analyseproben abgeleitete
Isotopenkorrekturfaktoren fiur KENOREST v1.1

Nuklid C/E Mittel ~ Sigma o Mt 2¢ M+ 3¢

,hom* »(2 6)“ »(3 o)~
2¥py 0,95567 0,10771 0,74026 0,63255
*py 1,00158 0,03819 1,07795 1,11613
#Opy 1,02368 0,04964 0,92440 0,87476
#1py 0,96504 0,03992 1,04487 1,08479
22py 0,96617 0,05793 0,85031 0,79239
2%y 1,01817 0,09969 0,81879 0,71910
2%y 0,99740 0,05957 1,11655 1,17612
2%y 0,95390 0,02050 0,91290 0,89239
238y 0,99815 0,00488 0,98838 0,98350

Es ist zu anzumerken dass verringernde Korrekturfaktoren (< 1,0) fur reaktivitatserho-
hende Nuklide sowie vermehrende Korrekturfaktoren (> 1,0) fur reaktivitdtsvermindern-
de Nuklide nicht konservativ waren und deshalb nach national und international gangi-
gen Regelwerken nicht zulassig sind. Jedoch trifft dieser Fall, wie aus Tab. 3.3 ersicht-
lich, fur keines der hier betrachteten Nuklide bei der Probennachrechnung mit KENO-
REST v1.1 bei Beriicksichtigung der 2 o- oder 3 o-Korrekturen zu. Einzig der C/E Mit-
telwert fur **Pu ohne konservative Beriicksichtigung von mindestens einer Stan-

dardabweichung (nom) lage unterhalb von 1,0 und wére deshalb im Sinne einer kon-
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servativen Abschatzung der Zuverlassigkeit der Rechnung nicht zur Massenkorrektur

anwendbar.

Statistische Verteilung

Der Shapiro-Wilk-Test /SHA 65/, /YAZ 07/ ist ein statistischer Signifikanztest, der die
Hypothese Uberprift, dass die zugrunde liegende Grundgesamtheit einer Stichprobe
normalverteilt ist. Er basiert auf einer Varianzanalyse der Stichprobe. Die Nullhypothe-
se nimmt an, dass eine Normalverteilung der Grundgesamtheit vorliegt. Demgegen-
Uber unterstellt die Alternativhypothese, dass keine Normalverteilung gegeben ist.
Wenn der Wert der Teststatistik W groRer ist als der kritische Wert Wy, wird die Null-
hypothese nicht abgelehnt und es wird angenommen, dass eine Normalverteilung vor-
liegt. Der Test kann zum Uberprifen von univariaten Stichproben mit 3 bis 5000 Be-
obachtungen eingesetzt werden. Ein Vorteil dieses Tests ist, dass Mittelwert und Vari-
anz der hypothetischen Normalverteilung vorher nicht bekannt sein mussen. Der
Shapiro-Wilk-Test ist ein sog. Omnibus-Test, d. h. er ist lediglich in der Lage festzustel-
len, ob es eine signifikante Abweichung zur Normalverteilung gibt oder nicht. Er ist
nicht im Stande zu beschreiben, in welcher Form die Abweichung auftritt. Er kann z. B.
keine Aussage darlber treffen, ob die Verteilung links- oder rechtsschief ist oder ob es
sich um eine endlastige Verteilung handelt. Ferner kbnnen ggf. einzelne Ausreil3er das
Verteilungsbild verzerren, so dass dadurch die Normalverteilungsannahme falschli-

cherweise abgelehnt werden kdnnte.

Der Shapiro-Wilk-Test wurde in der vorliegenden Arbeit auf die jeweiligen Stichproben
der nuklidweisen C/E-Werte flr die neun betrachteten Nuklide angewandt. Der Stich-
probenumfang N betragt 40 fir alle Nuklide auRer #*®U, fir das gegenwartig 29 C/E-
Werte vorliegen. Fir einen Stichprobenumfang von N = 40 betragt der kritische Test-
wert Wi = 0,940, der mindestens erreicht werden muss, damit die Nullhypothese einer
Normalverteilung bei einem Signifikanzniveau von o = 0,05 gegeben ist, wahrend er fur
N = 29 bei Wy, = 0,926 liegt /SHA 65/. In Tab. 3.4 sind die Testwerte fiur die neun be-
trachteten nachgerechneten Nuklide sowie die Entscheidung, ob bei einem Signifi-

kanzniveau von o = 0,05 eine Normalverteilung vorliegt, zusammengefasst.
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Tab. 3.4  Shapiro-Wilk-Test auf Normalverteilung fur die C/E-Werte aus der Nach-
rechnungen radiochemischer Analyseproben mit KENOREST v1.1

Nuklid Stichproben- Testwert W Qer Normalverteilt auf
umfang N Teststatistik a = 0,05 Ebene
234y 40 0,95918 ja
2%y 40 0,81586 nein
2%y 40 0,89387 nein
28y 29 0,76354 nein
2%8py 40 0,87073 nein
2%9py 40 0,97936 ja
20py 40 0,92233 nein
241py 40 0,97478 ja
#2py 40 0,89824 nein

Man erkennt in Tab. 3.4, dass nur fir die Nuklide #**U, #°Pu und ***Pu eine Normalver-
teilung auf der a. = 0,05 Ebene vorliegt. Wahrend im Fall des Nuklids **°Pu der kritische
Testwert W,;; mit W = 0,92233 fir die Annahme der Nullhypothese nur relativ knapp
verfehlt wird, liegen diese Testwerte fur die anderen Nuklide deutlicher unterhalb des
zugehorigen Werts W,,;;, d. h. die Alternativhypothese dass keine Normalverteilung

vorliegt wird angenommen.

Nahere Untersuchungen zeigen, dass im Fall des Nuklids *®Pu ein einzelner Ausreiler
mit C/E = 1,4131 die Testhypothese ablehnen lasst. Entnimmt man diesen Ausreil3er
aus dem Stichprobenumfang, werden auch die Ergebnisse fiir **Pu unter den vorlie-
genden Bedingungen als normalverteilt getestet. Da allerdings im Rahmen der hier
durchzufiihrenden Validierung keine physikalischen Grunde vorliegen, den Ausreil3er
aus dem Datensatz zu entfernen, wird auch dieser Wert in der Validierungsdatenbasis
belassen und in den folgenden Untersuchungen mit beriicksichtigt. Da *®Pu typischer-
weise einen sehr geringen Beitrag zur Gesamtreaktivitat leistet, ist dies unproblema-

tisch.

Trendanalysen

Neben den reinen Mittelwerten mit ihren Standardabweichungen wurden auch magli-

che Trends der ermittelten C/E-Werte mit dem Probenabbrand untersucht. Diese
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Trendanalysen sind, aufgeteilt nach Uran und Plutonium, in den folgenden beiden Ab-
bildungen grafisch dargestellt. Jeweils mit eingezeichnet ist die nuklidweise lineare
Regressionsgerade fir alle Isotope (durchgezogen), ohne Berlcksichtigung der indivi-
duellen experimentellen Unsicherheiten, sowie die jeweils konservativum 2 ¢ bzw. 3 ¢

korrigierten Mittelwerte (gestrichelt: 2 o; gepunktet: 3 o).

Die jeweils beobachtete Streuung der C/E-Werte und, soweit méglich, auch etwaige
Trends werden anhand der spezifischen Eigenschaften der einzelnen Nuklide diskutiert
und interpretiert. Abb. 3.1 beginnt mit den errechneten C/E-Werten fir die Isotope des
Uran in Abhéangigkeit von dem erreichten Probenabbrand.
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Abb. 3.1 Trendanalyse der mit KENOREST v1.1 berechneten C/E-Werte fir die

Isotope des Elements Uran

Man erkennt in Abb. 3.1 zunéchst, dass insbesondere das haufigste Nuklid im Brenn-
stoff, 28U, nur eine geringe Steigung in den C/E-Werten und damit keinen signifikanten
Trend mit dem Abbrand aufweist. Fir die Abbrandrechnungen bedeutet dies u. a., dass
die Neutronenspektren integral Uber die Bestrahlungszeit rechnerisch innerhalb der

betrachteten Grenzen gut erfasst wurden.
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Das reaktive Uranisotop ?*°U zeigt einen leicht fallenden Trend mit dem Abbrand, von
geringfligiger rechnerischer Uberschatzung bei niedrigen Abbranden zu einer geringfii-
gen rechnerischen Unterschatzung bei hohen Abbréanden. Die drei C/E-Werte unter 0,9
bei Abbréanden zwischen ca. 50 und 55 GWd/tSM, welche den fallenden Trend mal3-
geblich mitbestimmen, gehtren zu Proben aus dem Messprogramm TMI-1 (ANL), wel-
ches fiir die Messung von #*°U eine relativ hohe Unsicherheit von * 3,7 % aufweist
/RAD 10/.

Das thermische Neutronen absorbierende Nuklid #*°U zeigt einen leicht steigenden
Trend, bei einer geringen Streuung der C/E-Werte und Werten fast ausnahmslos klei-
ner als 1,0. Dies kdnnte durch einen geringfiigig zu hohen Neutroneneinfangquer-
schnitt fir (n,g) in *°U in der von KENOREST v1.1 verwendeten Wirkungsquerschnitts-
bibliothek begrindet sein.

Das Isotop ?**U, welches fiir Kritikalitat eine im Vergleich untergeordnete Rolle spielt,
zeigt eine deutlich héhere Streuung der C/E-Werte sowie einen leicht ansteigenden
Trend mit dem Abbrand. Ein Unsicherheitsfaktor bei der Entstehung dieses Isotops
wahrend der Bestrahlung, welche durch relativ selten stattfindende (n,2n)-Reaktionen
aus U sowie durch a-Zerfall aus ?®Pu geschieht; ist insbesondere die sehr komplex
Entstehung der Zerfallsmutter und die damit verbundenen hohen Unsicherheiten, wie
im folgenden Teilabschnitt zu den Plutoniumisotopen nédher erlautert wird. Die Unsi-
cherheiten bei ?%U in den Nachrechnungen kénnen auch durch die oft ungenaue
Kenntnis bzw. fehlende Angabe der Konzentration an ***U im frischen Brennstoff be-

griindet sein. ?**U selbst besitzt relativ geringe Neutronenwirkungsquerschnitte.

Abb. 3.2 schliellich zeigt die errechneten C/E-Werte der Plutoniumisotope Uber dem
erreichten Probenabbrand auf, zusammen mit den isotopenweisen linearen Regressi-
onsgeraden (durchgezogen) sowie den jeweils konservativ um 2 ¢ bzw. 3 ¢ Korrigier-

ten Mittelwerten (gestrichelt bzw. gepunktet).
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Abb. 3.2 Trendanalyse der mit KENOREST v1.1 berechneten C/E-Werte flr die

Isotope des Elements Plutonium

Man erkennt in Abb. 3.2, dass alle Plutoniumisotope mit Ausnahme des fir Kritikalitéat
vergleichsweise unbedeutenden Isotops ?**Pu eine relativ geringe Streuung in den
errechneten C/E-Werten aufweisen. Die starke Streuung von ?*®*Pu dirfte durch dessen
Entstehungsgeschichte wahrend der Bestrahlung begriindet sein, welche mit der Ge-
nese der Ubrigen Plutoniumisotope nicht in einfachem Zusammenhang steht: Es wird
durch den a-Zerfall von ***Cm gebildet, welches erst iiber komplexe Aufbauketten mit
signifikanten Unsicherheiten in den involvierten, spektral teilweise sehr sensitiven
Neutroneneinfangquerschnitten der zahlreichen Vorlaufernuklide erzeugt wird (vgl.
Abb. 1.1). Dieses Isotop sowie das hier ebenfalls wenig bedeutsame Nuklid ?**Pu wei-
sen einen ansteigenden Trend auf. Beide liegen aber tendenziell unterhalb von
C/E = 1,0 und deshalb in einem fir absorbierende Nuklide konservativen Bereich. Bei-
des kénnte direkt (***Pu) und indirekt (***Pu iber ***Cm) mit einer bekannten Unter-
schatzung des Neutroneneinfangquerschnitts fiir (n,y) von *'Pu in der Querschnittshib-
liothek JEF2.2 begriindet sein /ROQ 03/, auf die KENOREST v1.1 fir *'Pu zuriick-

greift, was zunéchst den Aufbau der hoheren Aktinoiden rechnerisch reduziert.
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Die ermittelten Werte C/E der reaktivititserhdhenden Nuklide *°Pu und ?*'Pu zeigen
nahezu keinen Trend Uber dem Abbrand, allerdings wird 241py tendenziell eher unter-

schétzt, was fir dieses Nuklid nichtkonservativ ist.

Das fir Abbrandkredit bedeutsame, weil thermische Neutronen absorbierende Nuklid
*pu zeigt einen vergleichsweise stark ansteigenden Trend mit dem Abbrand, der zu
bertcksichtigen ist. AuRerdem wird dessen Nuklidmasse hier tendenziell nichtkonser-
vativ Uberschatzt. Eine genaue Begriindung daftr kann an dieser Stelle nicht angege-
ben werden, beitragen kdonnte dazu aber ein zu niedriger (n,y)-Einfangquerschnitt, wel-
cher auch die oben erwéhnten Unterschatzung von ?**Pu erklaren wiirde. Eine Ursache
fur den beobachteten Trend ist moglicherweise in dem in einigen Energiebereichen
spektral sehr sensitiven (n,y)-Einfangquerschnitt von **Pu und der zunehmenden

spektralen Verhartung des Neutronenspektrums wahrend des Abbrands begriindet.

Im Folgenden wird auf dieses wichtige Isotop mit einer detaillierteren Analyse der Re-
chen- und Messergebnisse eingegangen, da es in dem betrachteten Nuklidsatz (auf3er
dem die Schwermetallmasse dominierenden 2*U) als einziges signifikant zur Redukti-
on der Reaktivitat beitragt (vgl. auch Kap. 3.2.1.1). Zunachst sind in Abb. 3.3 die C/E-
Werte fiir *°Pu farblich nach den radiochemischen Analyseprogrammen aufgeschliis-
selt. Die hier eingetragenen Fehlerbalken entsprechen den in der Literatur /RAD 10/,

/SUY 11/ angegebenen relativen experimentellen Unsicherheiten.
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Abb. 3.3  Werte C/E fiir **°Pu, aufgeschliisselt nach radiochemischem Analyse-

programm

Man erkennt in Abb. 3.3 zunachst, dass insbesondere die Nachrechnungen der TMI-1
Proben zu einer deutlichen rechnerischen Uberschatzung der experimentellen Werte
fuhren. Sechs dieser Proben fuhren zu Werten von etwa 1,08 < C/E < 1,15. Vier weite-
re sind im Bereich von etwa 1,01 < C/E < 1,04, und ein Wert liegt bei etwa 0,98. Alle
Proben aus TMI-1 liegen in einem Abbrandbereich von etwa 45 bis 55 GWd/ASM. Sie
weisen mit bis zu £ 6 % eine deutlich héhere relative experimentelle Unsicherheit auf
als alle Gbrigen hier dargestellten Messpunkte. Die anderen Plutonium-Isotope weisen
bei TMI-1 eine &hnlich hohe Unsicherheit auf, jedoch sind dort eine geringere mittlere

Abweichung sowie kein so ausgepragter, von den Messpunkten aus diesem Programm

50



dominierter Trend erkennbar®. In die jeweiligen linearen Regressionen (vgl. Abb. 3.2)
sind diese relativen experimentellen Unsicherheiten wie oben bereits erwahnt nicht

eingegangen.

Die Werte fiir ?°Pu aus den Nachrechnungen der Proben aus Takahama-3 liegen
samtlich im Bereich von etwa 1,02 < C/E 1,06 und zeigen somit eine geringflgige sys-
tematische Uberschatzung der experimentellen Werte; deren experimentelle Messun-
sicherheit ist mit < 0,3 % sehr niedrig angegeben. Die Werte der Proben aus Calvert
Cliffs-1 liegen etwa im Bereich von 0,973 < C/E < 1,003 bei einer angegebenen Unsi-
cherheit von + 1,6 %, und zeigen tendenziell eine geringfligige Unterschétzung der
experimentellen Werte. Eine etwas deutlichere Unterschatzung zeigen die Werte fir
die Proben aus Ohi-1 und -2 (x 0,5 %) und von ARIANE GUL1 (* 0,26 %), die alle im
Bereich von etwa 0,95 < C/E < 0,98 liegen.

Mit Ausnahme der sechs eingangs erwahnten Proben aus TMI-1 oberhalb von
C/E > 1,08 streuen die Werte insgesamt nach optischer Einschétzung etwa gleichver-
teilt im Bereich von + 0,05 um den Wert C/E = 1,0. Diese sechs Proben, die bei einem
Stichprobenumfang von insgesamt 40 einen Anteil von 15 % ausmachen und auf einen
relativ schmalen Abbrandbereich konzentriert sind, bestimmen somit den ansteigenden
Trend der Gesamtheit der C/E-Werte wesentlich mit. Bei der reinen Mittelwertbildung
erhdhen diese aus der Gesamtheit herausstechenden Einzelwerte auch die Stan-
dardabweichung deutlich, so dass sie auch ohne explizite Trendberiicksichtigung

grundsétzlich in die Analyse und die Bildung der Korrekturfaktoren mit einflie3en.

Auf Basis dieser Uberlegungen wird eine Isotopenkorrektur auf Basis von 2 ¢ und ins-
besondere 3 o fiir *°Pu letztlich dennoch als konservativ und belastbar fiir den gesam-

ten Anwendungsbereich eingeschatzt.

® Es ist anzumerken, dass in der in /RAD 10/ dokumentierten Probennachrechnung mit SCALE 5.1 (TRI-

TON, NITAWL, V5-44 Multigruppenquerschnitte) fur die Proben aus TMI-1 eine &hnlich hohe rechneri-
sche Uberschéatzung von 20py gegenuber den experimentellen Daten beschrieben ist. Fir die anderen
Plutonium-Isotope sowie die Isotope des Uran ist ein solcher Effekt ebenfalls erkennbar, doch deutlich
weniger ausgepragt als fur 240py. Der relevante Probenstab NJO5YU war bei der Bestrahlung neben ei-
nem Stab mit abbrennbarem Absorber im Brennelement positioniert, was in die Modellierung zusatzli-
che Unsicherheiten einbringt.
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3.2 Anwendungsbeispiele in Kritikalitatsanalysen

Um die Verwendung und den Effekt der im vorigen Kapitel abgeleiteten, unterschied-
lich konservativen Isotopenkorrekturfaktorsatze zu demonstrieren, werden im Folgen-
den drei unterschiedliche bestrahlte DWR-Brennstoffe jeweils in zwei verschiedenen
generischen Lageranordnungen analysiert. Fir die Betrachtung exemplarischer An-
wendungsbeispiele werden drei Anreicherungs- und Abbrandkombinationen herange-
zogen: 3,65 % und 40 GWd/tSM sowie 4,45 % und 55 GWd/tSM als Beispiele fur er-
reichte Zielabbrande, sowie 4,65 % und 12 GWd/tSM* als Beispiel fiir einen in
Deutschland fur die Zwischenlagerung erforderlichen Mindestabbrand bei Anreiche-
rungen uber 4,05 % hinaus. Die betrachtete Abklingzeit der bestrahlten Brennstoffe
betragt jeweils finf Jahre nach Bestrahlungsende. Die im Folgenden fiur diese Nuklid-
inventare verwendeten Nomenklaturen lauten selbsterklarend 365 — 40, 445 — 55 so-

wie 465 — 12. Die expliziten Kernzahldichten sind in Anhang A wiedergegeben.

Als generische Lageranordnungen werden ausfihrlich ein generisches Brennelement-
Lagerbecken zur Nasslagerung (Kap. 3.2.1) sowie in geringerer Detailtiefe ein generi-
scher Transport- und Zwischenlagerbehéalter (Kap. 3.2.2) untersucht. Letzterer wird
unter Storfallbedingungen, d. h. als mit reinem Wasser geflutet betrachtet. Als Kritikali-
tatsrechenverfahren kommen hier die Sequenzen CSAS5 (KENO-Va; Lagerbecken)
bzw CSAS6 (KENO-VI; Behéaltermodell) aus dem Codepaket SCALE 6.1.2 /SCA 11/

unter Linux mit V7-238 Multigruppenquerschnitten zum Einsatz.

321 Generisches DWR Brennelement-Lagerbecken

Als erstes Anwendungsbeispiel wird ein generisches Brennelement-Lagerbecken un-
tersucht. Es ist reprasentativ fir Lagerbecken mit Lagergestell in Kompaktbauweise,
und hier mit einem ebenfalls reprasentativem 16 x 16-20 DWR-Brennelement besetzt.
Im Kihlmittel wird O ppm Bor unterstellt (vollstdndige Deborierung). Die Borstahlbleche
des inneren Brennelement-Kastens enthalten 1,6 Gew.-% Bor, der &uf3ere Kasten ist
unboriert. Da in erster Linie die Auswirkung der Validierung des Inventarberechnungs-

systems auf den Multiplikationsfaktor demonstriert werden soll, ist die Beriicksichtigung

* Der Wert von 12 GWd/tSM liegt geringfigig auRBerhalb des in Kap. 3.1.2 definierten Anwendungsbe-

reichs von 14 bis 60 GWd/tSM. Die dort gezeigten Trendanalysen und die 2 ¢ bzw. 3 o basierten Kor-
rekturfaktoren deuten aber an, dass diese geringe Extrapolation gerechtfertigt werden kann.
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axialer Abbrandprofile in Z-Richtung an dieser Stelle nicht erforderlich. Zur Bestim-
mung von ke wurden jeweils 1 600 Generationen, von denen die ersten 100 Generati-
onen nicht in die ke-Bestimmung einbezogen werden, mit jeweils 20 000 Neutronen
verfolgt. Die dadurch erreichte Standardabweichung liegt typischerweise im Bereich
von (1 ocsas) = 0,00014. Eine exemplarische SCALE Eingabedatei fur dieses Rechen-
modell ist in Anhang B wiedergegeben. Abb. 3.4 zeigt einen Querschnitt durch die Ein-
heitszelle des Rechenmodells, das durch reflektierende Randbedingungen ein unend-
lich ausgedehntes Gitter an Brennelement-Positionen reprasentiert.
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Abb. 3.4  Querschnitt durch das exemplarische Rechenmodell fiir ein generisches

Lagerbecken fur Druckwasserreaktor-Brennelemente

In Tab. 3.5 sind die berechneten Multiplikationsfaktoren ke fir unbestrahlten Brennstoff
mit den hier betrachteten Anreicherungen zusammengefasst, hier ohne Korrektur

durch die Validierung des Kritikalitatscodes.

Tab. 3.5 Berechnete Multiplikationsfaktoren ks flr das generische Brennelement-

Lagerbecken, beladen mit unbestrahltem Brennstoff

Anreicherung Multiplikationsfaktor Standardabweichung
% 2°U Keff 1 ocsas
3,65 0,91598 0,00015
4,45 0,95335 0,00014
4,65 0,96154 0,00014
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Man sieht in Tab. 3.5, dass die berechneten Multiplikationsfaktoren fiir die Anreiche-
rungen 4,45 % und 4,65 % Uber dem zulassigen Grenzwert von 0,95 liegen. Hier kann
also die Anwendung von Abbrandkredit eine Moglichkeit sein, die modellierten Brenn-
elemente in dieses generische Lagerbecken einzubringen, wie im Folgenden demons-
triert wird. Fur 3,65 % Anreicherung liegt ket dieser Anordnung auch fir unbestrahlten
Brennstoff unterhalb von 0,95, dennoch wird dieser Fall hier ebenfalls mit analysiert um
den Effekt der Reaktivitatsminderung aufzuzeigen.

Als Ausgangspunkt wurden mit dem zu Grunde liegenden Inventarberechnungssystem
OREST/KENOREST Version 1.1 die Isotopenkonzentrationen der Nuklide 2323230238
und *%*2*?py fur die Anreicherungs- und Abbrandkombinationen 365 — 40, 445 — 55
sowie 465 — 12 bestimmt. Die relevanten Abbrandparameter wie Brennstofftemperatur,
Borgehalt im Kuhlmittel, usw. wurden im Rahmen ihrer physikalisch-technisch sinnvol-
len Wertebereiche so gewahlt, dass es konservativ zu einer maximalen Verhartung des

Neutronenspektrums kommt.

Die so erhaltenen Inventare, im Folgenden als ,db“ (direkt berechnet) bezeichnet, wer-
den mit den jeweiligen Isotopenkorrekturfaktoren ,nom*“ (Nominalkorrektur), ,2 c*
und ,3 ¢* multipliziert, vgl. Tab. 3.3, so dass anschlieend fir jede Anreicherungs- und
Abbrandkombination vier unterschiedliche Nuklidinventare vorliegen. Deren Anwen-

dung und ihre Auswirkungen sind in Kap. 3.2.1.1 beschrieben und diskutiert.

Kann auch mit diesem abdeckenden Abbrandkredit-Verfahren der administrative
Grenzwert k = 0,95 nicht eingehalten werden, ist es zulassig, Ubermafiige Konservativi-
taten zu reduzieren. Dazu wird Uber das genannte Verfahren der IKF hinaus als Alter-
native die Methode des Monte Carlo Sampling in drei Varianten demonstriert. Bei der
ersten Variante werden die Konzentrationen aller Nuklide durch Sampling ermittelt,
wobei eine Normalverteilung mit dem Erwartungswert ,nom® (also der Nominalkorrektur
der jeweiligen Nuklidmasse) sowie der Standardabweichung dieses Mittelwerts als
Standardabweichung der Verteilung unterstellt wird. Bei den anderen beiden Varianten
wird eine Gleichverteilung unterstellt, mit nom + 2 ¢ bzw. nom + 3 ¢ als Intervallgren-
zen. Die Anwendung dieser Verfahren und ihre Auswirkungen sind in Kap. 3.2.1.2 be-

schrieben und diskutiert.

In Kap. 3.2.1.3 alle erzielten Ergebnisse einander gegeniber gestellt.
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3.21.1 Anwendung konservativer Isotopenkorrekturfaktoren

Die im vorhergehenden Kapitel beschriebenen Nuklidinventare der drei Anreicherungs-
und Abbrandkombinationen sowie der vier Korrekturvarianten (unkorrigiert ,db“, Nomi-
nalkorrektur ,nom* sowie ,2 ¢ und ,3 ¢*) werden zusammen mit Sauerstoff *°O als
Brennstoff in das oben beschriebene Rechenmodell des generischen Brennelement-
Lagerbeckens Ubertragen. Die damit berechneten Neutronenmultiplikationsfaktoren Keg

sind in der folgenden Tab. 3.6 zusammengefasst.

Tab. 3.6 Berechnete Multiplikationsfaktoren k. fr das generische Brennelement-

Lagerbecken unter abdeckenden Abbrandkredit-Annahmen

Inventar Ketf 5,dD* Ketf ,;nOM* Keti 1,2 G Kef 5,3 G
365 —40 0,73724 0,73571 0,76186 0,77414
4455 -5 0,73685 0,73479 0,76159 0,77385
4651 — 2 0,90671 0,90628 0,92808 0,93800

Die Standardabweichungen oyc der einzelnen Monte Carlo-Kritikalitatsrechnungen
liegen zwischen 0,00012 (445 — 55, 2 ) und 0,00015 (465 — 12, 3 o). In einer konser-
vativen Analyse wird zu den in Tab. 3.6 aufgeflihrten Werten von ke der Wert von drei
Standardabweichungen ocsas, hier also 3 X oesas = 3 X 0,00015 = 0,00045, hinzuad-
diert, um auch diese statistische Unsicherheit abdeckend zu berlicksichtigen. Der
hdchste in der Tabelle aufgeflihrte Wert von ke flir das Inventar 465 — 12 wirde sich
somit auf ket = 0,93845 erhdhen und lage damit — vorbehaltlich einer noch zu ergan-
zenden Validierung des Kritikalitatscodes, vgl. Kap. 4 — noch unter dem zuldssigen
Grenzwert von k = 0,95. Als Ergebnis sieht man, dass die Kreditierung eines Abbrands
von 12 GWd/tSM bei einer Konservativitat von ,3 ¢“ in den errechneten Nuklidkonzent-
rationen es erlaubt, auch diese Brennelemente bei entsprechend erreichtem (Mindest-)
Abbrand in das Lagergestell einzubringen, was auf Basis der Reaktivitat unbestrahlten

Brennstoffs dieser Anreicherung unzulassig ware.

Es ist bemerkenswert, dass der nominalkorrigierte Wert von ke sogar unterhalb des
Werts auf Basis der direkt verwendeten Nuklidmassen liegt. Ursache daflr ist der no-
minalkorrigierte Wert der Masse des reaktiven Isotops **'Pu, der ohne zusatzliche o-
Korrektur mit etwa 0,965 deutlich unterhalb 1,0 liegt (vgl. Tab. 3.3) und somit die Ge-

samtreaktivitat, je nach Hohe des Abbrands, signifikant reduziert.
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Reaktivitatsbeitrage der einzelnen Nuklide

Um abzuschatzen welchen Einfluss die einzelnen errechneten Nuklidkonzentrationen
auf die Multiplikationsfaktoren ausiben, wurden die Reaktivitatsbeitrdge der Nuklide
auf ke bestimmt. Hierzu wurden die Kritikalitdtsrechnungen unter Vernachlassigung
der Kernzahldichte jeweils eines Nuklids wiederholt, und die Differenz zum Nominalfall
mit allen Nukliden (nicht zu verwechseln mit der Nominalkorrektur) berechnet. Diese
Analyse wurde auf die Inventare mit 2 ¢ und 3 o Isotopenkorrektur beschréankt. Die
errechneten Reaktivitatsbeitrage zum Multiplikationsfaktor sind als % Ak/k in Abb. 3.5
aufgetragen. Eine Vernachlassigung des Isotops ***U, das iiber 95 % der gesamten
Schwermetallmasse ausmacht, wurde hierbei nicht mit in Betracht gezogen.

45

40 DWR-BEB CSAS5
(1600-100) x 20k Neutronen
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[ 3,65%, 40 GWd/tSM, 3¢
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Abb. 3.5 Reaktivitatsbeitrage der betrachteten Nuklide zum Multiplikationsfaktor K

fur das Anwendungsbeispiel ,generisches Lagerbecken®

Man erkennt in Abb. 3.5, dass fur alle betrachteten Anreicherungs- und Abbrandkom-
binationen die Nuklide #°U, *°Pu, ?*°Pu und fur die beiden hoheren Abbrandwerte
auch ?**Pu einen signifikanten (positiven oder negativen) Beitrag zur Reaktivitét leisten.
Dagegen liegen in allen Fallen die Beitrage von #**U, **°U, ?*®Pu und ?**Pu, sowie von

*1py bei dem niedrigen Abbrandwert unterhalb von 1 % Ak/k. Der Beitrag der Plutoni-
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umisotope ist umso groRRer je héher der Abbrand ist, wahrend der bei dem niedrigen
Abbrand noch fast alleinig dominierende Beitrag des ?°U entsprechend sinkt. Dieses
Verhalten ist durch den Aufbau hoherer Aktinoide sowie den Verbrauch von #°U wah-

rend des Abbrandverlaufs bedingt.

Man erkennt ebenso, dass **°Pu das einzige lIsotop ist, dessen Effekt — neben dem
abbrandbedingten Nettoverlust thermisch spaltbarer Nuklide — signifikant zur Verringe-

rung des Multiplikationsfaktors im bestrahlten Brennstoff beitragt.

Sensitivitat von ke auf den Abbrandwert

Ein Bestandteil der Abschatzung von Unsicherheiten in Kritikalitdétsanalysen mit Ab-
brandkredit ist die Bertcksichtigung der Unsicherheit in der Angabe des angegebenen
Abbrands. Um den Einfluss dieser Unsicherheit direkt in eine Unsicherheit von ket zu
Ubersetzen, wurden fir die Nuklidinventare 365 — 40, 445 — 55 und 465 — 12 die Ab-
brandrechnungen 2x wiederholt, je einmal mit einem um 2 % erhdéhtem und einem um
2 % verringerten Abbrand. Die resultierenden Inventare wurden mit der Korrektur 3 o
multipliziert und die sich ergebenden Multiplikationsfaktoren mit dem entsprechenden
Nominalwert, also dem auf dem 3 c-korrigierten Inventar des jeweils mittleren Ab-
brands, verglichen. Um die mittlere Standardabweichung von occsas = 0,00013 in Keg
aus den hier zu Grunde liegenden Monte Carlo Rechnungen geeignet zu berlicksichti-
gen, wurde die mittlere quadratische Summe von zwei Standardabweichungen, also

entsprechend

V20csas)? + (20¢sas)? = V8 x 0,00013 =~ 0,00037 (3.1)

konservativ zu der errechneten Differenz Ak der Multiplikationsfaktoren addiert. Die
resultierenden Differenzen der Multiplikationsfaktoren sind in Tab. 3.7 als Ak,
AKIA(GWA/tSM) bzw. Ak/(%Abbrand) fir das verwendete Codesystem (Inventarcode
plus Kiritikalitdtscode) und das gewdahlte Modell des generischen Brennelement-

Lagerbeckens zusammengefasst.
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Tab. 3.7 Modellabhédngige Sensitivitat des errechneten Multiplikationsfaktors ke auf

die Genauigkeit des erreichten Abbrands

Nuklidinventar Ak + 0,00037 AKIA(GWd/tSM) k/(%Abbrand)
365 — (40+2 %) -0,00242
0,00353 0,00141
365 — (40-2 %) +0,00287
445 — (55+2 %) -0,00316
0,00304 0,00167
445 — (55-2 %) +0,00333
465 — (12+2 %) -0,00108
0,00585 0,00070
465 — (12-2 %) +0,00139

Man erkennt in Tab. 3.7, dass die problemabhéngige Sensitivitdt von ke auf die Ge-
nauigkeit der Angabe des Abbrands v. a. vom Absolutwert des Abbrands selbst, und
deutlich weniger auch von der Anfangsanreicherung abhangt. Dies bedeutet dass das
qualitativ entscheidende Kriterium der resultierende Restspaltstoffgehalt ist, zusammen
mit der entstandenen Menge an Absorbern (v. a. *°Pu). So ist die Sensitivitat von Keg
auf die Abbrandgenauigkeit bei hoher Anreicherung und niedrigem Abbrand (vgl. 465 —
12) in diesem Anwendungsbeispiel etwa viermal so hoch wie bei vergleichbarer Anrei-
cherung aber hohem Abbrand (vgl. 445 — 55). Bei anderen Kritikalitdtsrechenmodellen
durften die Zahlenwerte deutlich variieren, qualitativ sind aber &hnliche Zusammen-

hange zu erwarten.

Seed-Studie

Bei den Rechnungen mit der SCALE-Sequenz CSAS5 handelt es sich selbst um einen
statistischen Prozess mit einer Standardabweichung in ke pro Einzelrechnung. Um die
Gliltigkeit der Verteilung der Stichproben zu Uberprifen, ist es deshalb erforderlich,
eine ansonsten identische Rechnung hinreichend oft mit unterschiedlichen Startzahlen

(Seed) fur den Zufallszahlengenerator durchzufthren.

Dies wurde hier exemplarisch anhand der drei betrachteten Anreicherungs- und Ab-
brandkombinationen mit der 3 o-Korrektur fur jeweils einhundert unterschiedliche
Seed-Zahlen durchgefuhrt. In Tab. 3.8 sind der Mittelwert der so berechneten Multi-
plikationsfaktoren ks, dessen Standardabweichung o sowie der Mittelwert der Stan-
dardabweichungen ocsas der einhundert einzelnen Monte Carlo Rechnungen zusam-

mengefasst.
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Tab. 3.8 Variation der Startzufallszahl fir die drei betrachteten Anreicherungs- und

Abbrandkombinationen mit der 3 o-Isotopenkorrektur in dem generischen

Lagerbecken
Anreicherungs-/ Ab- | Mittelwert ket | Standard- Mittelwert der
brandkombination abweichung o Standardabwei-
%-GWd/tSM des Mittelwerts | chungen ocsas
36 — 540 0,774040 0,000124 0,000128
445 — 55 0,773976 0,000126 0,000127
465 - 12 0,937773 0,000143 0,000137

Aus der Tabelle wird ersichtlich, dass die Standardabweichungen der Mittelwerte und
die zugehdrigen Mittelwerte der einzelnen Standardabweichungen gut Gibereinstimmen.
Somit ist gewahrleistet, dass die Standardabweichung der Einzelrechnungen hinrei-
chend gut die Verteilung der einzelnen Stichproben reprasentiert.

3.21.2 Monte Carlo Sampling Verfahren

Aus der Validierung des Inventarberechnungssystems nach der in Kap. 3.1 beschrie-
benen Methode erhalt man nuklidweise Isotopenkorrekturfaktoren (IKF) in Form von
Mittelwerten der jeweiligen C/E Werte (IKF,n) sowie der zugehorigen Standardabwei-
chungen. Im vorhergehenden Abschnitt ist die Anwendung dieser IKF durch eine feste
Korrektur des Mittelwerts um 2 ¢ oder 3 o in die fur das entsprechende Nuklid konser-
vative Richtung beschrieben. Dies kann je nach Anwendungsfall zu GberméaRig konser-

vativen Ergebnissen in dem daraus resultierenden Multiplikationsfaktor ke fihren.

Eine andere Moglichkeit, die Information aus IKF,, und ¢ zu nutzen besteht darin, die
dem Stichprobenumfang fir jedes Nuklid zugrunde liegende Verteilungsdichtefunktion
zu bestimmen. Dies kann z. B. eine Normalverteilung mit IKF,., als Schatzwert und o
als zugehoriger Standardabweichung sein, oder eine Gleichverteilung mit IKF,,, als
Mittelwert und = 2 ¢ oder * 3 o als Intervallgrenzen. Die Wahl kann nuklidweise getrof-
fen werden, je nach entsprechendem Stichprobenumfang und der z. B. mittels Shapiro-
Wilk-Test ermittelten Information ob eine Normalverteilung vorliegt oder nicht /RAD 12/,

vgl. auch Kap. 3.1.2.

Als nachster Schritt wird bei der Monte Carlo Sampling Methode ein hinreichend gro-

Rer Stichprobenumfang auf Basis der nuklidweisen Verteilungsdichtefunktionen heran-
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gezogen, d. h. ,gewdrfelt’, und die so stochastisch ermittelten Nuklidinventare werden
in das Kritikalitatsrechensystem uberfuhrt. Je nach Modellkomplexitat und Rechenzeit-
bedarf werden auf dieser Basis mehrere hundert (zur Ermittlung des empirischen,
nichtparametrischen 95 %-Quantils mindestens 59 /WRI 99/, /SOL 04/) Einzelrechnun-
gen mit dem Kritikalitatsrechensystem durchgefiihrt. Daraus ergibt sich der Mittelwert
kmcs und je nach resultierender Verteilungsfunktion z. B. eine Standardabweichung
omecs® fur den Multiplikationsfaktor des betrachteten Kritikalitdtsmodells sowie dessen

aus der Inventarbestimmung resultierenden Unsicherheit.

Zu Demonstrationszwecken wurden mehrere Varianten dieser Methode auf Basis des
oben beschriebenen und in Abb. 3.4 dargestellten Modells des generischen Brennele-
ment-Lagerbeckens durchgefuhrt. Zum Vergleich wurden drei Varianten an Vertei-
lungsdichtefunktionen fir die betrachteten Isotope unterstellt:

a) jeweils alle Isotope normalverteilt mit dem Mittelwert der C/E-Werte als Erwar-
tungswert und dessen 1 ¢ als Standardabweichung.
b) jeweils alle Isotope gleichverteilt mit + 2 o Intervallgrenzen um den Mittelwert.

c) jeweils alle Isotope gleichverteilt mit £ 3 o Intervallgrenzen um den Mittelwert.

Da es sich hierbei lediglich um eine Darstellung der Methodik und — im Rahmen der
vorliegenden Arbeit — nicht um den Versuch einer quantitativen Validierung auf dieser
Basis handelt, wurde eine stochastische Variation der Nuklidmassen auf Basis der in-
dividuellen Verteilungsfunktionen zur Reduktion des Aufwands an dieser Stelle nicht
durchgefuhrt. Um dadurch belastbare Ergebnisse zu erzielen, ist eine tiefgehende Ana-
lyse aller C/E-Werte, Verteilungsdichtefunktionen und einseitige als auch beidseitige
Ausreil3er erforderlich, die den Rahmen und die Zielsetzung der vorliegenden Arbeit
Ubersteigen wirde. Ziel der Analyse war es vielmehr, potentielle Differenzen in dem
resultierenden Wert von ke aufgrund der unterstellten Annahmen qualitativ und soweit
sinnvoll auch quantitativ zu erfassen. Letzteres ist wiederum von dem betrachteten
Kritikalitatsmodell abhangig. Untersucht wurden wiederum die drei bereits zuvor analy-
sierten Anreicherungs- und Abbrandkombinationen 365 — 40, 445 — 55 sowie 465 — 12.

®> Nicht zu verwechseln mit der Standardabweichung ocsas einer einzelnen Kritikalitdtsrechnung oder der

Standardabweichung ¢ aus der Bestimmung der Isotopenmassen.
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Die Ziehung der Stichproben fur die Isotopenmassen in den drei Fallen, die Uberfiih-
rung der ,gewdrfelten“ Nuklidinventare in das Kritikalitdtsmodell sowie die Auswertung
und Analyse erfolgten geschlossen mit Hilfe des GRS-eigenen Werkzeugs SUNCISTT
/IBEH 14/ zur Durchfuihrung von Unsicherheits- und Sensitivitatsanalysen im Anwen-
dungsfeld des Abbrandkredits. In allen neun Analysen wurde ein Stichprobenumfang
von funfhundert in die Auswertung einbezogen. Ermittelt wurde jeweils der Mittelwert
der auf den ,gewdrfelten“ Inventaren basierenden Multiplikationsfaktoren, kycs, sowie

dessen Standardabweichung oycs.

In den folgenden Unterabschnitten Kap. 3.2.1.2.1 und Kap. 3.2.1.2.2 sind die Ergeb-
nisse fur die unterstellten Verteilungsdichtefunktionen dargestellt, und in Kap. 3.2.1.2.3
zusammengefasst und diskutiert. In den Abbildungen rot mit eingezeichnet ist, wo

sinnvoll, die auf der Annahme einer Normalverteilung basierende Fitfunktion.

3.2.1.2.1 Normalverteilung fur alle betrachteten Isotope

In den folgenden Abbildungen sind die Histogramme der errechneten k~Werte der
jeweils 500 Stichproben fur die Nuklidinventare 365 — 40, 445 — 55 und 465 — 12 dar-
gestellt, jeweils fir eine Normalverteilung mit dem Mittelwert der C/E-Werte der einge-
henden Nuklidmassen als Erwartungswert und deren Standardabweichung o als Sig-

ma stochastisch variiert (,gewurfelt“) wurden.
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Abb. 3.6  Verteilung der errechneten Werte fir ke flir 500 Stichproben des Inventars
365 - 40 bei stochastischer Variation aller Nuklidmassen unter Annahme

von Normalverteilungen
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Abb. 3.7  Verteilung der errechneten Werte fir ke fir 500 Stichproben des Inventars

445 — 55 bei stochastischer Variation aller Nuklidmassen unter Annahme

von Normalverteilungen
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Abb. 3.8  Verteilung der errechneten Werte fir ke flr 500 Stichproben des Inventars
465 — 12 bei stochastischer Variation aller Nuklidmassen unter Annahme

von Normalverteilungen

3.2.1.2.2 Gleichverteilung mit £ 2 o bzw. + 3 o Intervallbreite fir alle betrachte-

ten Isotope

In den folgenden Abbildungen sind die Histogramme der errechneten ke~Werte der
jeweils 500 Stichproben fur die Nuklidinventare 365 — 40, 445 — 55 und 465 — 12 dar-
gestellt, jeweils fur eine Gleichverteilung der eingehenden Nuklidmassen, die stochas-
tisch in einem = 2 ¢ bzw. + 3 ¢ Intervall um den Mittelwert der C/E-Werte variiert (,ge-

warfelt*) wurden.

Es ist zu beachten, dass im Fall der + 2 ¢ Intervallgrenzen eine ganze Reihe von C/E-
Werten unterschiedlicher Nuklide der Experimentnachrechnungen auf3erhalb der Inter-
vallgrenzen liegen. Das bedeutet dass die Annahme dieser Grenzen im Fall der vorlie-
genden Datenbasis mathematisch nicht geeignet ist und deshalb hier nicht zu einer
belastbaren Validierung fihrt. Einzig zur Demonstration des prinzipiellen Vorgehens
und zur quantitativen Abschatzung der Auswirkung auf den Mittelwert der errechneten
Multiplikationsfaktoren wird diese Rechenserie durchgefuhrt. Erst bei Annahme der
* 3 o Intervallgrenzen kommt es nur noch zu wenigen singularen Ausrei3ern von C/E-

Werten, so dass diese Vorgehensweise als gangbar angesehen werden kann.
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Abb. 3.10 Verteilung der errechneten Werte flr ke fir 500 Stichproben des Inventars
365 — 40 bei stochastischer Variation aller Nuklidmassen bei Gleichvertei-

lung innerhalb eines * 3 o Intervalls
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445 — 55 bei stochastischer Variation aller Nuklidmassen bei Gleichvertei-
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Abb. 3.12 Verteilung der errechneten Werte fir ke fir 500 Stichproben des Inventars
445 — 55 bei stochastischer Variation aller Nuklidmassen bei Gleichvertei-

lung innerhalb eines = 3 ¢ Intervalls
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Abb. 3.13 Verteilung der errechneten Werte fir ke fir 500 Stichproben des Inventars
465 — 12 bei stochastischer Variation aller Nuklidmassen bei Gleichvertei-
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Abb. 3.14 Verteilung der errechneten Werte fur ke fir 500 Stichproben des Inventars
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lung innerhalb eines * 3 ¢ Intervalls
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3.2.1.2.3 Diskussion der Ergebnisse fur die unterschiedlichen Annahmen zu

den Verteilungsdichtefunktionen

Aus allen Analysen, bei denen die stochastisch ausgewahlten Eingangsparameter
nach einer Normalverteilung ermittelt wurden, ergibt sich hier naherungsweise eine
Normalverteilung fur die resultierenden Multiplikationsfaktoren kycs. Auch in den Ana-
lysen zu den Nuklidinventaren 365 — 40 und 445 — 55, bei denen die Eingangsparame-
ter entsprechend einer Gleichverteilung ermittelt wurden, kénnen die Verteilungen der

Multiplikationsfaktoren kycs durch eine Normalverteilung angendhert werden.

Ein davon abweichendes Verhalten zeigen die Monte Carlo Sampling Analysen auf
Basis von gleichverteilten Nuklidmassen bei dem Inventar 465 — 12. Hier weisen die
resultierenden Werte fur ket annéhert eine Gleichverteilung mit leichten abflachenden
Auslaufern an den beiden Flanken auf. Dieses Verhalten ist verstandlich aufgrund von
Abb. 3.5, die die Reaktivitatsbeitrdge der einzelnen Nuklide zum Multiplikationsfaktor
fur das jeweilige Nuklidinventar aufzeigt. Im Fall der Zusammensetzung 465 — 12 wird
ket Uberwiegend durch das Isotop **U dominiert, wahrend alle anderen Isotope eine
demgegeniber untergeordnete Rolle spielen. Folglich resultiert eine gleichverteilte
stochastische Variation der Masse von ?**U nahezu direkt in eine Gleichverteilung der
Stichproben fir Keg.

Das bedeutet letzten Endes, dass in diesem Fall die Wahl der Eingangsverteilung ei-
nes einzelnen Parameters nahezu direkt die Verteilung des Antwortparameters be-
stimmt. Folglich kann dann bereits durch eine einfache Variation dieses einen Parame-
ters die Unsicherheit der resultierenden Ergebnisgrof3e kez ndherungsweise abge-
schatzt werden, so dass die Monte Carlo Sampling Technik in einer solchen Situation
keine wesentlich weitergehenden Informationen tUber das Gesamtsystem liefert. Mit
anderen Worten, der Aufwand dieser Methode liefert fir dieses Nuklidinventar, na-
mentlich diesen geringen Abbrand, gegeniber einer einfachen Parameterstudie keinen

nennenswerten Mehrwert.

Fur eine bessere Vergleichbarkeit der stochastischen Variationen auf den drei betrach-
teten Nuklidinventaren wurden zusatzlich zu den Standardabweichungen der keg-Werte
auch fiur alle Félle die empirischen, nichtparametrisierten 95 %/95 % und 99 %/99 %
Toleranzlimits bestimmt. Letztere sind allgemeingultiger und fur die weitergehende

Analyse weniger von der vorliegenden Verteilung abhangig.
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In Tab. 3.9 sind die errechneten Mittelwerte kycs und deren Standardabweichungen
omcs sowie die 95 %/95 % Toleranzlimits kos und 99 %/99 % Toleranzlimits kg9 Zzusam-

mengefasst.

Tab. 3.9 Mittelwerte, Standardabweichungen oycs der Multiplikationsfaktoren Kkycs

sowie empirische 95 %/95 % und 99 %/99 % Toleranzlimits von kg flr die

betrachteten Nuklidinventare bei unterschiedlichen stochastischen

Variationen der eingehenden Nuklidmassen

Nuklidinventar Normalverteilung Gleichverteilung | Gleichverteilung im
um Mittelwert, o im Intervall £ 2 ¢ Intervall £ 3 o
kmcs 0,7370 Kmcs 0,7369 kmcs 0,7365
365 — 40 ovcs 0,007246 owcs 0,008374 omcs 0,01260
kos 0,74837 kos 0,75063 kos 0,75694
koo 0,75187 koo 0,75351 koo 0,76133
kmcs 0,7365 kmcs 0,7365 kmcs 0,7383
445 — 55 ovcs 0,006915 omcs 0,007991 omcs 0,01098
kos 0,74756 kos 0,74888 kos 0,75551
koo 0,75058 koo 0,75244 koo 0,75983
kmcs 0,9051 kmes 0,9049 kmcs 0,9038
465 — 12 OomMcs 0,009459 OomMcs 0,01081 OmMmcs 0,01633
kgs 0,92007 kos 0,92136 kos 0,92800
koo 0,92699 koo 0,92385 koo 0,93176

Die Tabelle zeigt zunachst, dass fir jedes zu Grunde liegende Nuklidinventar der Mit-
telwert kycs unabhangig von der gewéhlten Verteilungsfunktion der Eingangsparameter
im Rahmen der statistischen Signifikanz identisch ist. Dies ist zu erwarten, da alle be-
trachteten Verteilungsfunktionen flir jeden Parameter symmetrisch um dessen Mittel-

wert sind.

Man erkennt, dass die Ergebnisgrdf3en kycs + 2 oncs etwas grof3er als die 95 %/95 %
Toleranzlimits sind und damit qualitativ das zu erwartenden Verhalten bei einem Stich-
probenumfang von 500 durchgefuhrten Rechnungen aufweisen. Weiterhin ist zu be-
obachten, dass die Standardabweichung owcs bei allen Nuklidinventaren im Fall der
normalverteilten Eingangsparameter am geringsten ist, gefolgt von derjenigen der
* 2 o Intervall-Gleichverteilung und dann der + 3 ¢ Intervall-Gleichverteilung. Auch die-

ses Verhalten ist aus mathematischen Griinden zu erwarten.
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3.2.1.3 Vergleich der unterschiedlichen Verfahren

In Tab. 3.10 sind fir die drei Anreicherungs- und Abbrandkombinationen mittels unter-
schiedlicher Monte Carlo Sampling Varianten auf den Eingangsparametern ermittelten
Multiplikationsfaktoren den durch konservative konstante Isotopenkorrekturfaktoren

(2 o und 3 o) bestimmten Werten ke + 3oyc vergleichend gegenlbergestellt.

Tab. 3.10 Vergleich der mittels Isotopenkorrekturfaktoren und Monte Carlo Sampling
Techniken ermittelten Multiplikationsfaktoren ke fir das generische Brenn-
element-Lagerbecken

Validierungsverfahren 365 — 40 445 — 55 465 - 12
MCS, Normalverteilung, 0,75149 0,75033 0,92402
Kmcs + 2 Owmcs ’ ’ ’

MCS, Normalverteilung,

Empirisches 95 % Toleranzlimit kgs 0,74837 0,74756 0,92007
MCS, Normalverteilung,

Empirisches 99 % Toleranzlimit kgg 0,75187 0,75058 0,92699
MCS, Gleichverteilung Intervall + 2 Gisotop, 0.75365 075238 0.92652
Kmcs + 2 Owmcs ’ ' ’

MCS, Gleichverteilung Intervall + 2 Gisotp,

Empirisches 95 % Toleranzlimit kgs 0,75063 0,74888 092136
MCS, Gleichverteilung Intervall = 2 Gisotop,

Empirisches 99 % Toleranzlimit kgg 0,75351 075244 0,92385
MCS, Gleichverteilung Intervall = 3 Gisotop, 0.76170 076026 0.93646
Kmcs + 2 Owmes ’ ' ’

MCS, Gleichverteilung Intervall = 3 Gisotop,

Empirisches 95 % Toleranzlimit kgs 0,75694 0,75551 0,92800
MCS, Gleichverteilung Intervall + 3 Gisotop,

Empirisches 99 % Toleranzlimit kgg 0,76133 0,75983 093176
Konstante Isotopenkorrekturfaktoren, 076231 0 76204 092853
Konservativitat 2 Gisotop, Kert + 3 Ocsas ’ ’ ’
Konstante Isotopenkorrekturfaktoren, 0 77459 077430 0 93845
Konservativitat 3 Sisoop, Kerr + 3 Ocsas ’ ' ’

Man erkennt, dass fur die Anreicherungs- und Abbrandkombinationen 365 — 40 und
445 - 55 die konstanten Isotopenkorrekturfaktoren mit 3 ¢ Konservativitat zu den

hdchsten Multiplikationsfaktoren fiir das generische Brennelement-Lagerbeckenmodell
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und somit zur hdchsten Konservativitdt fihren. Dagegen ergeben bei diesen beiden
héheren Abbranden die Monte Carlo Sampling Technik auf Basis normalverteilter Ein-
gangsparameter die niedrigsten Multiplikationsfaktoren und fiihren somit zur starksten

Reduktion der Konservativitat.

Auch der Vergleich der empirischen nichtparametrisierten Toleranzlimits 95 %/95 % Kgs
und insbesondere 99 %/99 % kgg bei stochastischer Variation der Nuklidmassen auf
Basis von Gleichverteilungen in den Intervallen + 3 ois10p Z€igt, dass durch dieses Ver-
fahren ebenfalls noch Konservativititen gegenuber den konstanten Isotopenkorrek-
turfaktoren reduziert werden konnen. Quantitativ ist dieser Befund jedoch in Abhangig-
keit vom Abbrand unterschiedlich stark ausgepragt. Bei dem Nuklidinventar 365 — 40
betragt der in Unterschied in den ke-Werten Ak = 0,01326 und bei dem Nuklidinventar
445 — 55 Ak = 0,01447.

Im Fall des Nuklidinventars 465 — 12 zeigen der Wert kg und der Multiplikationsfaktor
auf Basis konstanter Isotopenkorrekturfaktoren mit 3 ciso0p Konservativitat eine gerin-
gere Differenz von Ak = 0,00669. Dieses ist eine Folge des Samplings auf einem Pa-
rametersatz, in dem die Antwort, hier also den Multiplikationsfaktor ke, wesentlich
durch einen einzelnen Parameter dominiert wird. In diesem Fall kénnen sich die Aus-
wirkungen der Variationen der verschiedenen Parameter auf den Multiplikationsfaktor
ke in geringerem Mald kompensieren, was zu einer entsprechend geringeren Reduzie-

rung der Konservativitat fuhrt.

Es wird an dieser Stelle noch einmal daran erinnert, dass das Vorgehen mittels der
* 2 o Intervall-Gleichverteilung im vorliegenden Fall aufgrund der bestehenden Daten-
basis nicht zu einer belastbaren Validierung fuhrt. Auch wurden in dieser Studie die
C/E-Werte der Nuklide nicht eingehend hinsichtlich ihrer wahren Verteilungsfunktionen
untersucht, und dementsprechend nicht gemar ihrer individuellen Verteilung stochas-
tisch variiert. Deshalb sind die Analysen auf Basis der Monte Carlo Sampling Methode,
vor allem bei Unterstellung einer Normalverteilung der C/E-Werte fur alle Nuklide, an
dieser Stelle lediglich als prinzipielle Demonstration der Methodik zu verstehen. Die
Anwendung der konstanten Isotopenkorrekturfaktoren insbesondere mit der 3 ¢ Kon-

servativitat ist dagegen bereits hier als belastbar anzusehen.
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3.2.2 Generischer Transport- und Zwischenlagerbehélter

Als zweites Anwendungsbeispiel wird der Einfluss der Isotopenkorrekturfaktoren auf-
grund der Validierung des Inventarberechnungssystems in geringerer Detailtiefe zu-
satzlich an dem Rechenmodell eines generischen Transport- und Zwischenlagerbehél-
ters fur Druckwasserreaktor-Brennelemente, als DBB19 bezeichnet, demonstriert. Be-
laden ist das Behaltermodell mit 19 Brennelementen mit einem 18 x 18 — 24 Quer-
schnitt. In Abb. 3.15 ist ein Querschnitt durch das Rechenmodell des Behdlters fir die
Rechensequenz CSAS6 aus SCALE 6.1.2 dargestellt.

Abb. 3.15 Querschnitt durch das exemplarische Rechenmodell flir einen generischen
Transport- und Zwischenlagerbehalter DBB19 fir Druckwasserreaktor-
Brennelemente

In Bezug auf die betrachteten Nuklidinventare und Isotopenkorrekturen werden diesel-
ben Definitionen, Nomenklaturen und Randbedingungen wie in Kap. 3.2.1 beschrieben
verwendet. In diesem Anwendungsfall werden jedoch nur konservative Isotopenkorrek-
turfaktoren betrachtet, die Methode des Monte Carlo Sampling wird nicht angewandt.
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Die Bezeichnung ocsas bezieht sich auf die Standardabweichung von ke aus der
CSAS6 Monte Carlo Rechnung. Zur Bestimmung von ke; werden in diesem Modell
1 600 Generationen, von denen die ersten 100 Generationen fur die ke-Bestimmung
verworfen werden, mit je 50 000 Neutronen verfolgt. Die dadurch erreichte Stan-
dardabweichung von kg lag typischerweise im Bereich von (1 ocsas) = 0,00010 und

darunter.

In Tab. 3.11 sind die errechneten Neutronenmultiplikationsfaktoren ke fir die Annahme
unbestrahlten Brennstoffs der drei Anreicherungen sowie mit den oben definierten Ab-

branden und Isotopenkorrekturen zusammengefasst.

Tab. 3.11 Berechnete Multiplikationsfaktoren ke flr das generische Transport- und

Zwischenlagerbehaltermodell bei unterschiedlichen Beladungen und

Isotopenkorrekturen

Nuklidinventar Keft GCsAs Keft + 30csas
3,65 % unbestrahlt 0,917011 0,000099 0,917308
365 — 40 (db) 0,737759 0,000079 0,737996
365 — 40 (2s) 0,761841 0,000084 0,762093
365 — 40 (3s) 0,773944 | 0,000085 0,774199
365 — 40 (nom) 0,735974 |0,000081 0,736217
4,45 % unbestrahlt 0,952610 0,000100 0,952910
445 - 55 (db) 0,736536 0,000083 0,736785
445 — 55 (2s) 0,760943 0,000080 0,761183
445 — 55 (3s) 0,773274  |0,000078 0,773508
445 — 55 (nom) 0,734865 0,000086 0,735123
4,65 % unbestrahlt 0,960070 0,000100 0,960370
465 — 12 (db) 0,905432 0,000097 0,905723
465 — 12 (2s) 0,925530 0,000100 0,925830
465 - 12 (3s) 0,935001 0,000091 0,935274
465 — 12 (nom) 0,904911 0,000094 0,905193

Man erkennt in der Tabelle Tab. 3.11, dass der errechnete Multiplikationsfaktor fir das
generische Behaltermodell bei Beladung mit unbestrahltem Brennstoff der Anreiche-
rungen 4,45 % und dartiber den administrativen Grenzwert von ket = 0,95 nicht einhal-
ten kann (rot markierte Zahlenwerte). Dieses Kriterium wird dagegen bei 4,65 % Anrei-
cherung und einem Abbrand von 12 GWd/tSM mit K + 3 ocsas = 0,935274 eingehal-
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ten (grin markierter Zahlenwert), selbst bei der Einschréankung des Nuklidinventars auf
Uran- und den Plutoniumisotope und unter Anwendung der sehr konservativen 3 o-
Isotopenkorrektur aus der Validierung des Inventarberechnungssystems. Letztere be-
wirkt gegeniiber der Rechnung auf Basis des direkt ermittelten Nuklidinventars (,,db®)

eine Erhéhung des berechneten Multiplikationsfaktors um etwa 3 % Ak/k.

Ahnlich wie bei dem generischen Lagerbecken liegen auch hier die auf nominalkorri-
gierten Inventaren basierenden Multiplikationsfaktoren geringfiigig unterhalb den auf
Basis der korrespondierenden unkorrigierten Inventare errechneten Multiplikationsfak-

toren.

Reaktivitatsbeitrage der einzelnen Nuklide

Um auch fur das generische Behéltermodell DBB19 abzuschatzen, welchen Reaktivi-
tatsbeitrag die einzelnen betrachteten Nuklide zum berechneten Multiplikationsfaktor
leisten, wurde hier die gleiche Vorgehensweise wie in Kap. 3.2.1 fir das Brennele-
ment-Lagerbecken beschrieben angewandt. Die Ergebnisse sind in Abb. 3.16 grafisch

dargestellt.
45
40 DBB19 CSAS6
(1600-100) x 50k Neutronen
35 I 3,65%, 40 GWd/tSM, 26

[ 3,65%, 40 GWd/tSM, 3o

I 4,65%, 12 GWd/tSM, 26

30
1 [0 4,65%, 12 GWd/SM, 30

[ 4,45%, 55 GWd/tSM, 26
[ 4,45%, 55 GWd/tSM, 3o

Reaktivitatsbeitrag Ak/k [%0]
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Abb. 3.16 Reaktivititsbeitrage der betrachteten Nuklide zum Multiplikationsfaktor K

fir das Anwendungsbeispiel ,generisches Behaltermodell DBB19*
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Beim Vergleich von Abb. 3.16 mit Abb. 3.5, also der aquivalenten Studie fur das gene-
rische Brennelement-Lagerbecken, erkennt man, dass die Reaktivitatsbeitrage der
einzelnen Nuklide sowohl qualitativ als auch quantitativ fir beide Rechenmodelle sehr
ahnlich sind. Dies liegt neben den identischen Nuklidinventaren auch an den gemein-
samen, neutronenphysikalisch relevanten Merkmale der beiden Anordnungen wie in-
takter Brennelement-Struktur und der Positionierung einzelner Brennelemente in Bors-
tahlkasten mit zusétzlicher Moderation aul3erhalb des Kastens, woraus sich vergleich-
bare Umgebungen der Brennelemente in den beiden Anordnungen ergeben. Dies fuhrt
zu entsprechend &ahnlichen errechneten Multiplikationsfaktoren, sowohl bei Bertcksich-
tigung des jeweils vollen Satzes der hier bertcksichtigten Abbrandkredit-Nuklide als
auch bei der Bestimmung der einzelnen Reaktivitatsbeitrage.

Seed-Studie

Bei den Rechnungen mit der SCALE-Sequenz CSAS6 handelt es sich wie im Fall der
Sequenz CSAS5 um einen statistischen Prozess mit einer Standardabweichung ccsas
in Ke. Um die Giltigkeit der Verteilung der Stichproben zu Uberprifen, ist es deshalb
auch hier erforderlich, eine ansonsten identische Rechnung hinreichend oft mit unter-

schiedlichen Startzahlen (Seed) fur den Zufallszahlengenerator durchzufthren.

Dies wurde hier exemplarisch anhand der Anreicherungs- und Abbrandkombination
465 — 12 mit 3 o-Korrektur fir jeweils 75 unterschiedliche Seed-Zahlen durchgefuhrt. In
Tab. 3.12 sind der Mittelwert der so berechneten Multiplikationsfaktoren k., deren
Standardabweichungen o sowie der Mittelwert der individuellen Standardabweichun-

gen ocsas der einzelnen Monte Carlo Rechnungen zusammengefasst.

Tab. 3.12 Variation der Startzufallszahl fiur die Anreicherungs- und Abbrand-
kombination 465 — 12 mit 3 o Isotopenkorrekturfaktor in dem generischen
Behaltermodell DBB19

Anreicherungs- / Mittelwert der Standard- Mittelwert der

Abbrandkombination | Multiplikations- | abweichung o einzelnen
faktoren des Mittelwerts Standardab-

% >**U - GWd/tSM Keit der Kes weichungen ocsas

465 - 12 0,934868 0,000112 0,000095
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Aus der Tabelle wird ersichtlich, dass auch bei diesem Rechenmodell die Standardab-
weichung des Mittelwerts fUr das betrachtete Nuklidinventar mit den Mittelwert der

Standardabweichungen ocsas der einzelnen Rechnungen vergleichbar ist.

3.3 Nachrechnung von Nachbestrahlungsanalysen: SERPENT 1.1.19

Neben der Validierung des GRS-eigenen Inventarberechnungssystems KENOREST
wurden die Arbeiten zur Demonstration der Validierungsmethodik zusatzlich mit dem
zweiten Inventarberechnungssystem, SERPENT 1.1.19 /LEP 09/, /LEP 13/, durchge-
fuhrt. Diese letzte stabile Codeversion 1.1.19 zeigte aber im Verlauf der Arbeiten das
zunachst unterschatzte Defizit, eine experimentell vorgegebene Leistungsgeschichte
nicht auf einen Probenstab sondern nur integral auf das ganze Brennelement aufpra-
gen zu kénnen. In der aktuellen Betaversion von SERPENT 2 ist diese Funktionalitat
eingeschrankt verflgbar, soll aber in der Zukunft ausgebaut werden. Zum gegenwarti-

gen Zeitpunkt ist sie nicht sinnvoll einsetzbar.

Dieses Problem fihrte dazu, dass der gemessene Abbrand der stabweisen radioche-
mischen Analyseprobe z. T. nur sehr schlecht reproduziert werden konnten. Referenz-
punkt war hier die gemessene Nuklidmasse des Abbrandmarker-Isotops **®Nd. Diese
wurde bei Modellierung der Abbrandgeschichte auf das Brennelement, je nach Position
des Probenstabs in der Nahe von Steuerstabflihrungsrohren, Gadolinium-haltigen Sta-
ben o. 4., vom Rechen-wverfahren nur zu 2 % bis 10 % genau reproduziert. In manchen
Fallen konnte Abhilfe durch geeignete Renormierung der Leistungsgeschichte um eben
diese Prozentzahlen geschaffen werden. Dies funktionierte gut z. B. im Fall der gadoli-
niumfreien Proben aus Takahama-3. Bei anderen Proben, z. B. ARIANE GU1, gelang
dies kaum oder nur durch sehr willkirliche Renormierungen. Genaue Ursachen dafir
sind bislang nicht bekannt. Diese Prozedere entspricht allerdings nicht dem Charakter
einer belastbaren Quantifizierung eines Rechenverfahrens hinsichtlich der Bestimmung

von Nuklidinventaren.

Im Folgenden werden die mit SERPENT 1.1.19 und kontinuierlichen ENDF/B-VII Wir-
kungsquerschnitten auf Basis der Takahama-3 Probenreihen SF 95 und SF 97 erziel-
ten Ergebnisse beschrieben und kurz diskutiert. Da die Anzahl der Proben mit insge-
samt zehn sehr gering und zudem aus einem einzigen experimentellen Programm ent-

nommen ist, darf das Ergebnis nicht als quantitative stringente Validierung verstanden
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werden. Zur qualitativen Demonstration der entwickelten Methodik sind die Daten je-

doch geeignet.

In Abb. 3.17 ist exemplarisch die Modellierung des Takahama-3 Brennelements fir die
Probenserie SF 97 mit SERPENT 1.1.19 dargestellt.
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Abb. 3.17 SERPENT Modellierung der Takahama-3 Probenserie SF 97
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In Tab. 3.13 sind die erzielten Rechenergebnisse in Form der Mittelwerte, Stan-
dardabweichungen und daraus abgeleiteter Isotopenkorrekturfaktoren zusammenge-
fasst. Die reaktivitatserhdhenden Isotope von Uran und Plutonium sind orange hinter-
legt, die reaktivitatsverringernden grin. Die Ergebnisse fiur das Abbrandmarker-Nuklid

8 Nd sind blau gekennzeichnet.
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Tab. 3.13 Mittelwerte, Standardabweichungen und abgeleitete Isotopenkorrektur-
faktoren der mit SERPENT 1.1.19 erzielten C/E-Werte der gadoliniumfreien

radiochemischen Analyseproben aus dem Messprogramm Takahama-3

Nuklid Mittelwert M | Standard- M+ 2o M % 3o
der C/E-Werte |abweichung o

21Am 1,17481 0,18585 0,80312 0,61727
242MAm 0,81402 0,06229 0,93861 1,00090
28Am 1,02470 0,05548 0,91375 0,85827
1%ce 0,98073 0,05039 0,87996 0,82957
#2Cm 0,89906 0,21814 0,46278 0,24464
#8Cm 0,65874 0,04622 0,56631 0,52009
#Cm 0,92023 0,07610 0,76803 0,69193
#5Cm 0,98171 0,12359 1,22889 1,35248
25Cm 0,85973 0,30418 0,25138 -0,05280
2'Cm 0,75769 0,07722 0,60325 0,52603
1¥cs 0,92617 0,03019 0,86578 0,83559
¥cs 0,98826 0,00439 0,97947 0,97507
Py 1,01243 0,03745 0,93753 0,90009
12Nd 0,84301 0,05185 0,73931 0,68746
5Nd 0,97200 0,00898 0,95404 0,94506
1Nd 0,97592 0,02644 0,92305 0,89661
15Nd 0,99391 0,00563 0,98264 0,97701
1°Nd 1,00964 0,00778 0,99408 0,98630
18Nd 1,00130 0,00427 0,99276 0,98850
1ONd 0,99584 0,00962 0,97659 0,96697
2'Np 0,95440 0,01950 0,91541 0,89592
#8py 0,87289 0,05555 0,76178 0,70622
29py 0,99993 0,03673 1,07340 1,11013
240py 1,02717 0,02364 0,97989 0,95625
21py 0,95513 0,03862 1,03237 1,07098
242py 0,94802 0,02293 0,90215 0,87922
1Ry 1,13701 0,25239 0,63222 0,37983
125gp 1,96008 0,42739 1,10530 0,67792
147Sm 1,02822 0,01397 1,00028 0,98630
18S5m 0,91216 0,02004 0,87209 0,85205
199Sm 0,93153 0,07088 0,78977 0,71888
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Nuklid Mittelwert M | Standard- M + 2¢ M t 3o
der C/E-Werte |abweichung o

1595m 1,01117 0,01316 0,98484 0,97168
¥15m 0,94314 0,04617 0,85080 0,80463
1%2gm 1,02350 0,01967 0,98415 0,96448
1%45m 1,00397 0,01347 0,97703 0,96356
4y 1,10439 0,10147 0,90146 0,79999
5y 1,01340 0,02287 1,05914 1,08201
2oy 0,98852 0,00700 0,97453 0,96753
28y 1,00020 0,00071 0,99878 0,99807

Zunéchst erkennt man in Tab. 3.13, dass die Messwerte fir **®Nd gut reproduziert
werden, mit einem Mittelwert nahe 1,0 und sehr geringer Standardabweichung. Dies
ist, wie oben erwéhnt, methodisch bedingt, da in den Einzelrechnungen die Masse von

“8Nd als Zielwert bei den Inventarrechnungen verwendet wurde.

Zudem erkennt man, dass auch die den Multiplikationsfaktor ket dominierenden Nukli-
de %°U, #°Pu und ?*°*Pu mit mittleren C/E-Werten von etwa 1,01, 1,00 und 1,03 bei

Standardabweichungen von ¢ = 0,02 bis 0,04 gut getroffen werden.

Weiter fihrende Analysen wurden an dieser Stelle aus den oben genannten Griinden
nicht durchgefuhrt. Allerdings lasst der SERPENT Code grof3es Potential bei der Be-
rechnung von Nuklidinventaren erkennen. Zur Durchfiihrung einer Validierung anhand
von radiochemischen Analyseproben auf Basis kurzer Brennstabstiicke erscheint je-
doch die Implementierung einer Funktionalitat zur stabweisen Leistungsdefinition in der

Zukunft unerlasslich.

3.4 Schlussfolgerungen

Die Auswertung und Analyse der Nachrechnung einer hinreichenden Anzahl an radio-
chemischen Analyseproben hat gezeigt, dass es fir eine Reihe von reaktivitatsbe-
stimmenden Nukliden mdglich ist, die systematischen Abweichungen des Rechensys-
tems fur Anwendungen bei Kritikalitdtsanalysen zu bestrahlten Kernbrennstoffen genau
genug zu quantifizieren. Dies gilt wesentlich fur die Isotope des Uran und des Plutoni-
um, doch mit der gleichen Methode kann auf Basis der verwendeten Datengrundlage

auch die Rechengenauigkeit hinsichtlich einiger Spaltprodukte wie z. B. *****'Cs,
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143148150\, 481525m und **Eu oder weiterer Aktinoide wie ?*’Np oder das radiologisch

wichtige ?**Cm durchgefiihrt werden.

Durch die nuklidweise Mittelwertbildung Uber alle ermittelten Verhaltnisse von errech-
neten (C) zu experimentell ermittelten (E) Nuklidmassen sowie geeigneter Berticksich-
tigung der jeweiligen daraus resultierenden Standardabweichungen o kénnen Isoto-
penkorrekturfaktoren fur das zu Grunde liegende Berechnungssystem ermittelt werden.
Durch deren Anwendung auf die mit dem Berechnungssystem ermittelten Massenwer-
te kdnnen konservative Abschatzungen oberer bzw. unterer Grenzwerte der real ent-
standenen Nuklidmassen im bestrahlten Kernbrennstoff getroffen werden. Diese kon-
nen in ein Kritikalitdtsrechensystem tbertragen werden, um eine entsprechend konser-
vative Abschéatzung des Neutronenmultiplikationsfaktors ke flr neutronenphysikalisch
ahnliche Anordnungen mit eben diesem Spaltstoffsystem zu ermdglichen. Wichtige
Kriterien zur Auswahl der Nuklide, die auf diese Weise in Kritikalitdtsrechnungen be-
rticksichtigt werden kénnen, sind neben der Anzahl der pro Nuklid zur Verfliigung ste-
henden Experimentnachrechnungen die Abweichung des Mittelwerts der C/E-Werte
von 1,0 sowie die Streubreite, welche durch die zugehorige Standardabweichung o flr
diesen Mittelwert quantifiziert werden kann. Die genaue Festlegung, welche Werte mi-
nimal bzw. maximal zuldssig sind, unterliegt dabei neben statistischen Kriterien vor
allem der Experteneinschatzung. Dies ist insbesondere erforderlich, da sich die — stets
vorhandenen — experimentellen Unsicherheiten haufig nur sehr schwer quantifizieren
lassen. Die bisherigen Erfahrungen zeigen, dass die Massen der Isotope des Uran und
des Plutonium in den Nachrechnungen der radiochemischen Analyseproben gut und
zumeist innerhalb einer relativ geringen Streubreite reproduziert werden kénnen. Je
nach erforderlichem bzw. gewiinschtem Grad an Konservativitat kénnen die Isotopen-
korrekturfaktoren durch unterschiedliche Methoden aus den Datensatzen C/E und o

abgeleitet werden.

In der vorliegenden Arbeit wurde dieses Vorgehen durch Nachrechnung von vierzig
radiochemischen Analyseproben mit dem GRS-eigenen Inventarberechnungssystem
KENOREST v1.1 und exemplarischer Anwendung anhand eines generischen Brenn-
element-Lagerbeckens sowie eines generischen Transport- und Lagebehélters fir
ausgediente Brennelemente demonstriert. Dabei kamen neben abdeckenden auch
stochastisch aus den C/E-Werten ermittelte Isotopenkorrekturfaktoren zum Einsatz.
Die genaue Auswahl der in eine darauf basierende Kritikalitdtsanalyse eingehenden

Nuklide ist neben der Validierung des Inventarberechnungssystems auch abhéngig von
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deren Validierbarkeit innerhalb des eingesetzten Kritikalititsberechnungssystems. Bei
der derzeit frei zuganglichen Datenbasis an kritischen Benchmark-Experimenten be-
deutet dies — je nach verfolgtem Ansatz — zumeist eine Beschrankung auf die Isotope

des Uran und des Plutonium, vgl. auch Kap. 4.

Der quantitative Anwendungsbereich der hier dargestellten Methodik zur Abbrandbe-
ricksichtigung erstreckt sich aufgrund der verwendeten Datenbasis auf bestrahlten
Urandioxid-Brennstoff aus Druckwasserreaktoren mit Abbrand zwischen 14 GWd/tSM
und 60 GWd/tSM, unter Beriicksichtigung der Isotope #**U, ?*U, #°U, #*®U, sowie
28py, 2%y, #°Pu, *'Pu und ***Pu (sowie Sauerstoff °0). Da die Rechenergebnisse
im Wesentlichen keine signifikanten Trends aufweisen, sind geringe Extrapolationen
aus dem Anwendungsbereich denkbar. Die Ergebnisse der Testrechnungen zeigen,
dass die durchgefuihrte Quantifizierung der Isotopenkorrekturfaktoren zu einer plausib-
len Verminderung der Neutronenmultiplikationsfaktoren fur generische, realistische
Anordnungen mit bestrahlten Kernbrennstoffen gegentber der Annahme frischen
Brennstoffs bzw. unkorrigierter errechneter Nuklidmassen fihrt.

Durch die Hinzunahme weiterer Nachrechnungen radiochemischer Analyseproben und
der daraus resultierenden Verbreiterung der Datenbasis kann die Belastbarkeit der
ermittelten Isotopenkorrekturfaktoren grundséatzlich weiter verbessert werden. Je nach
Probenqualitat (z. B. bei grofReren Messunsicherheiten) kdnnte allerdings auch die
Streuung der ermittelten C/E-Werte flr einige Nuklide erhéht werden, wodurch sich die
Standardabweichung der Datenpunkte dieser Nuklide erhéht und somit auch die Ab-
weichung des resultierenden Isotopenkorrekturfaktoren vom Wert 1,0 bzw. die Unsi-
cherheiten auf den Bias. Ein solcher Fall wirde allerdings nicht bedeuten, dass der
Bias des Rechensystems zuvor zu gering angegeben wurde, sondern, dass sich auf-
grund der gréReren Messunsicherheiten die Unsicherheit in der Bias-Bestimmung er-
hoht. Dennoch ist die Erweiterung der Datenbasis grundsatzlich zu bevorzugen, um
zum einen den durch die Proben abgedeckten Parameterraum zu vergréf3ern und zum
anderen maoglicherweise zuvor nicht erkannte Abhangigkeiten der Nachrechnungen

aufzudecken.

Die demonstrierte Methodik kann prinzipiell auf beliebige andere Inventarberechnungs-
systeme wie z. B. HELIOS /CAS 92/ oder TRITON /SCA 11/ Gbertragen werden. Die
Erfahrungen bei der Nachrechnung radiochemischer Analyseproben mit dem Inventar-
berechnungssystem SERPENT 1.1.19 zeigen allerdings auch, dass codespezifische

Probleme auftreten kdnnen, die eine stringente Codevalidierung anhand kleiner, lokaler
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Brennstoffproben in der fir KENOREST demonstrierten Form erschweren. Aufgrund
der fehlenden Funktionalitat, die lokalen Bestrahlungsbedingungen dieser Proben
stabgenau zu modellieren (d. h. Anpassung der Stableistung), konnten flr verschiede-
ne Proben zunéchst keine fur eine weiterfuhrende Validierung verwertbaren Nachrech-
nungen erzielt werden, weshalb hier auf die weiteren Validierungsschritte verzichtet

wurden.

81






4 Validierung eines Kritikalitatsrechensystems

4.1 Kritische Experimente

Zur Validierung der SCALE-Sequenz CSAS5 wurden im Laufe mehrerer friherer Vor-
haben fir etwa 300 experimentelle Konfigurationen aus dem ,International Handbook
of Evaluated Criticality Safety Benchmark Experiments” (ICSBEP) /NEA 12/ entspre-
chende Rechenmodelle fiir diese Sequenz erstellt /BEH 11/, /KIL 09/. Von diesen wur-
den 279 Konfigurationen in ein einheitliches Versionskontrollsystem zur zuklnftigen
zentralen Verwaltung Ubertragen. Fir etwa 20 Konfigurationen wurde noch Aktualisie-
rungsbedarf an den bestehenden Rechenmodellen identifiziert, welcher nicht mehr im
Rahmen der vorliegenden Arbeit erfiillt konnte. Diese so bereits existierende Datenba-
sis wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit um 236 Konfigurationen von 18 Experi-
menten aus dem ICSBEP ergéanzt, welche ebenfalls in das bestehende Versionskon-
trollsystem eingepflegt wurden. Eine Zusammenstellung der ergénzten Konfigurationen
gibt Kap. 4.1.1 und eine Auflistung aller somit verfugbaren 53 Experimente mit den
insgesamt 515 modellierten Konfigurationen ist in Tab. 4.1 enthalten.

Tab. 4.1 Zusammenstellung der mit CSAS5 modellierten experimentellen
Konfigurationen aus dem ICSBEP

Experiment sr?grf]igurati- Experiment Egrr:;ir?ura-
g'lEZU'COMP'THERM' 1 LEU-COMP-THERM-091 | 1-9
LEU-COMP-THERM-001 | 1 -8 LEU-MISC-THERM-005 1-12
LEU-COMP-THERM-002 | 1 -5 LEU-SOL-THERM-002 1-3
LEU-COMP-THERM-003 | 1 — 23 LEU-SOL-THERM-003 1-9
LEU-COMP-THERM-004 | 1 -20 LEU-SOL-THERM-007 1-5
LEU-COMP-THERM-006 | 1 - 18 LEU-SOL-THERM-008 1-4
LEU-COMP-THERM-007 | 1 -10 LEU-SOL-THERM-009 1-3
LEU-COMP-THERM-008 | 11 -7 LEU-SOL-THERM-010 1-4
LEU-COMP-THERM-009 | 1 -9, 26, 27 LEU-SOL-THERM-011 1-13
LEU-COMP-THERM-010 | 1 - 30 LEU-SOL-THERM-016 1-7
LEU-COMP-THERM-011 | 1 - 15 LEU-SOL-THERM-017 1-6
LEU-COMP-THERM-012 | 1 -10 LEU-SOL-THERM-018 1-6
LEU-COMP-THERM-013 |1 -7 LEU-SOL-THERM-019 1-6
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Experiment sﬁg:]igurati- Experiment {(icc))rr]l:;ir?ura-
LEU-COMP-THERM-014 | 1,2,5-7 LEU-SOL-THERM-020 1-4
LEU-COMP-THERM-016 | 1 - 14, 31, 32 | LEU-SOL-THERM-021 1-4
LEU-COMP-THERM-017 | 1 -29 LEU-SOL-THERM-022 1-4
LEU-COMP-THERM-033 | 3, 13, 19, 22 LEU-SOL-THERM-023 1-9
LEU-COMP-THERM-034 17__8’2%() - 15 LEU-SOL-THERM-024 1-7
LEU-COMP-THERM-035 | 1 -3 LEU-SOL-THERM-025 1-7
LEU-COMP-THERM-039 | 1 -17 MIX-COMP-THERM-004 1-11
LEU-COMP-THERM-043 | 1-9 MIX-COMP-THERM-005 1-7
LEU-COMP-THERM-049 | 1-18 MIX-COMP-THERM-006 1-6
LEU-COMP-THERM-050 | 9 MIX-COMP-THERM-007 1-5
LEU-COMP-THERM-052 | 1-6 MIX-COMP-THERM-008 1-6
LEU-COMP-THERM-062 | 1 —-15 MIX-COMP-THERM-009 1-6
LEU-COMP-THERM-065 | 1 -17 MIX-MISC-THERM-004 1
LEU-COMP-THERM-070 | 1 -12

Die Nomenklatur wurde aus dem ICSBEP (bernommen. Dabei gibt das erste Kirzel
den im Experiment zum Einsatz gekommenen Spaltstoff an (LEU = niedrig angerei-
chertes Uran, HEU = hoch angereichertes Uran, MIX = Plutonium-Uran-Brennstoff).
Das zweite Kirzel gibt den Zustand des Brennstoffs an (COMP = fester Brennstoff,
SOL = Brennstofflosung, MISC = sonstige oder gemischte Brennstoffzustande). Unter
dem Kurzel ,MISC* werden u. a. auch Experimente mit Brennstében in einer Brenn-
stofflosung gefuhrt, wie z. B. die in Tab. 4.1 aufgefiihrten Experimente LEU-MISC-
THERM-005 und MIX-MISC-THERM-004. Das letzte Kurzel steht fir das im Experi-
ment vorliegende Neutronenspektrum (THERM = thermisches Spektrum).

41.1 Experimentnachrechnungen

Im Rahmen dieses Vorhabens wurde die bestehende Datenbasis um insgesamt 236
Konfigurationen aus 18 Experimenten des ICSBEP erweitert. Dabei wurden hauptsach-
lich Experimente mit niedrig angereichertem Urandioxid in Form von Brennstaben in
einem Wassertank ausgewahlt. Ein Teil der ausgewéhlten Experimente enthalt zudem
Neutronenabsorber (zumeist Bor) in fester oder geloster Form. Damit entsprechend
diese Experimente in ihren grundlegendem Aufbau typischen Anwendungsfallen in

Kritikalitatsanalysen, wie z. B. Brennelemente im Lagerbecken oder in einem Trans-
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port- oder Lagerbehélter. Eine weitergehende Diskussion der Experimente ist in

/PFE 12/ gegeben. Im Einzelnen wurden folgenden Experimente nachgerechnet:

e LEU-COMP-THERM-004, Konfigurationen 1 — 20,

¢ LEU-COMP-THERM-006, Konfigurationen 11 — 8,

¢ LEU-COMP-THERM-007, Konfigurationen 1 — 10,

¢ LEU-COMP-THERM-009, Konfigurationen 26 und 27,
¢ LEU-COMP-THERM-010, Konfigurationen 1 — 30,

e LEU-COMP-THERM-011, Konfigurationen 1 — 15,

e LEU-COMP-THERM-012, Konfigurationen 1 — 10,

e LEU-COMP-THERM-017, Konfigurationen 1 — 29,

e LEU-COMP-THERM-034, Konfigurationen 1 — 8, 1015, 17 — 26,
¢ LEU-COMP-THERM-035, Konfigurationen 1 — 3,

¢ LEU-COMP-THERM-043, Konfigurationen 1 — 9,

¢ LEU-COMP-THERM-062, Konfigurationen 1 — 15,

¢ LEU-COMP-THERM-065, Konfigurationen 11 — 7,

o LEU-COMP-THERM-091, Konfigurationen 1 — 9,

o LEU-SOL-THERM-008, Konfigurationen 1 — 4,

e LEU-SOL-THERM-009, Konfigurationen 1 — 3,

¢ MIX-COMP-THERM-004, Konfigurationen 1 — 11,

¢ MIX-COMP-THERM-005, Konfigurationen 1 — 7.

4.1.2 Analyse der verfugbaren Experimentnachrechnungen

Die verfiigbaren Rechenmodelle der experimentellen Konfigurationen wurden fir die
weiteren Arbeiten mit der Sequenz CSAS5 der SCALE Version 6.1.2 /SCA 11/ berech-
net. Die Abb. D.1 und Abb. D.2 geben eine Zusammenstellung einiger charakteristi-
scher Experimentparameter und der ermittelten Resultate, insbesondere der Neutro-
nenmultiplikationsfaktoren keg, wieder, Grafische Darstellungen der Ergebnisse sind in
Abb. 4.1 und Abb. 4.2 enthalten.
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Abb. 4.2  Haufigkeitsverteilung der errechneten Multiplikationsfaktoren ke

Eine erste Auswertung der Experimentnachrechnungen mit der SCALE-Version 6.0
erfolgte bereits in /PFE 12/. Diese und auch andere Vergffentlichungen zeigen, dass
verschiedene Klassen von Experimenten unterschiedliche Tendenzen in den errechne-
ten ke-Werten aufweisen. Abb. 4.3 zeigt diesen Sachverhalt grafisch. So werden fir
Experimente mit festem Uran-Brennstoff (hier ,LEU-COM-THERM®) vermehrt ke-Werte

unterhalb von 1,0 berechnet. Dagegen werden fir Experimente mit einer Uranlésung
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als Spaltstoff (hier hauptsachlich ,LEU-SOL-THERM®) vermehrt k.-Werte oberhalb von
1,0 bestimmt. Die Experimente mit Mischoxid-Brennstoff (hier ,MIX-COMP-THERM®)
zeigen ihrerseits fir die errechneten keg-Werte eine in etwa symmetrische Verteilung
um 1,0. Analoge Verteilungen ergeben sich fiir die Differenzen aus errechneten Keg-
Werten und den erwarteten ker-Werten der Benchmark-Modelle der Experimente
(Abb. 4.4), da die erwarteten ke-Werten der Benchmark-Modelle den Wert 1,0 oder
Werte sehr nah am 1,0 aufweisen. Einzig bei den Experimenten mit Mischoxid-
Brennstoff verschiebt sich die Verteilung unter Einbeziehung der erwarteten keg-Werten
der Benchmark-Modelle vermehrt in Richtung Werte kleiner 1,0 (Abb. 4.4). Damit zei-
gen die Abb. 4.3 und Abb. 4.4, dass fur diese verschiedenen Experimentklassen unter-
schiedliche Bias-Werte zu erwarten sind.
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Abb. 4.3 Verteilungen der errechneten k.r-Werte der betrachteten Experiment-
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Neben einem unterschiedlichen geometrischen Aufbau (z. B. Brennstabe in Wasser
gegenlber Spaltstofflosung) zeigen die Experimentklassen auch deutliche Unterschie-
de in neutronenphysikalischen Parametern, wie z. B. in dem Parameter EALF (energy
of average lethargy causing fission, Abb. 4.5). Nach Abb. 4.5 zeigen die Experimente
mit festem Brennstoff (UO,- oder MOX-Brennstaben in Wasser) EALF-Werte zwischen
etwa 0,1 eV und 0,5 eV sowie vereinzelt Werte oberhalb von 0,5 eV. Dagegen weisen
die Experimente mit einer Uranldsung ausschliellich EALF-Werte unterhalb von
0,05 eV auf. Weitere Unterschiede zwischen den betrachteten Experimentklassen lie-
gen ferner in den Materialzusammensetzungen der Spaltstoffe (UO,, Uranldsung,
MOX) und deren Anreicherungen (Abb. 4.6, und Tab. C.1), was zu unterschiedlichen

relevanten Wirkungsquerschnitten fuhrt.
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Abb. 4.6  Verteilung der *°U-Anreicherung der betrachteten Experimentklassen

Damit ist an dieser Stelle anhand der vorliegenden Datenbasis nicht zu entscheiden,
ob die zu beobachtenden Unterschiede in den Verteilungen der berechneten kes-Werte
(Abb. 4.3 und Abb. 4.4) z. B. durch Unterschiede in den jeweiligen geometrischen An-
ordnungen oder durch unterschiedliche Materialzusammensetzungen bzw. Anreiche-

rungen und damit unterschiedliche Zusammensetzungen der neutronenphysikalisch
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relevanten Wirkungsquerschnitte bedingt sind (vgl. Kap. 2.3.3). Dementsprechend soll-
ten fur die weiteren Betrachtungen die verschiedenen Experimentklassen getrennt be-
handelt werden bzw. die Auswahl der Experimente zur Validierung in moglichst vielen
Aspekten hinreichend nah am jeweiligen Anwendungsfall erfolgen, da keine eindeutige
Parametrisierung ihrer offensichtlich unterschiedlichen Bias-Werte angegeben werden

kann.

4.2 Anwendungsfall Generisches DWR-Brennelement-Lagerbecken

Fur die exemplarische Validierung der SCALE-Sequenz CSASS5 wird das bereits fir die
Validierung des Inventarcodes KENOREST herangezogene generische DWR- Brenn-
element-Lagerbecken genutzt. Auf diese Weise erfolgt eine vollstandige Validierung

der kompletten Abbrandkredit-Rechenkette fiir einen Anwendungsfall.

Im Kap. 3.2.1 wurden fur das generische DWR- Brennelement-Lagerbecken verschie-
dene Ansatze zur Bias-Bestimmung fir die Inventarberechnung demonstriert. Fur die
Validierung der Kritikalitatsrechnung wird hier zur Vereinfachung nur der Fall mit dem
konservativsten Nuklidinventar betrachtet, d. h. der Fall mit den konservativen |soto-
penkorrekturfaktoren (,3 c“-Korrektur). Fur die Ubrigen Falle ist die Validierung in glei-
cher Weise durchzufuihren. Lediglich bei der Ubertragung des Bias der Inventarbe-
rechnung in einem kegWert mittels einer Monte Carlo-Sampling-Methode
(Kap. 3.2.1.2), ist zusatzlich zu prifen, ob der Bias der Kritikalitdtsrechnung eine Ab-
hangigkeit von einer in der Monte Carlo-Sampling-Methode variierten Nuklidkonzentra-
tion aufweist. Ist dies gegeben, so ist sicherzustellen, dass ein fiir den variierten Be-
reich der Nuklidkonzentrationen konservativer Bias fur die Kritikalitatsrechnung ermit-
telt wird. Alternativ kbnnte auch der Bias der Kritikalitatsrechnung fir jede Sample-
Rechnung anhand der gefundenen Abhangigkeiten separat ermittelt werden und in der
Auswertung der Sample-Rechnungen jeweils die Summe aus den errechneten ke und

Bias-Werten betrachtet werden. Dieser Fall wird hier aber nicht weiter diskutiert.

Um den Bias in den Berechnungen der Anwendungsfalle zu bestimmen, sind kritische
Experimente auszuwéhlen, die dem jeweiligen Anwendungsfall mdglichst &hnlich sind.
Klassisch wird dabei die Ahnlichkeit anhand des geometrischen Aufbaus, des verwen-
deten Spaltmaterials, dessen chemische/physikalische Form, verschiedener neutro-
nenphysikalischer Eigenschaften bzw. Parameter (z. B. das Verhdltnis H/U, der integ-

rale Spektralparameter EALF) u. &. festgemacht. Eine weitere Moglichkeit zur Beurtei-
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lung der Ahnlichkeit bietet der Parameter c, des SCALE-Moduls TSUNAMI-IP
/REA 07/, d. h. die Korrelationen zwischen den errechneten Neutronenmultiplikations-
faktoren der Experimente und des jeweiligen Anwendungsfalls. Beide Ansatze zur Be-
urteilung der Ahnlichkeit werden im Weiteren verwendet. Dazu sind in den folgenden
Abschnitten die betreffenden Parameter und die damit als &hnlich beurteilten Experi-

mente zusammengestellt.

Die Beschreibung des betrachteten Brennelement-Lagerbeckens ist in Kap. 3.2.1 zu-
sammengestellt. Das Rechenmodell des Lagerbeckens besteht aus einem unendlich
ausgedehnten Gitter an Brennelement-Positionen, welches durch reflektierende Rand-
bedingungen an einer einzelnen Position erzeugt wird. Die einzelne Brennelement-
Position wird durch einen &aufl3eren Stahlkasten und einen inneren Bohrstahlkasten,
welcher ein vereinfach modelliertes 16 x 16 — 20 DWR-Brennelement enthélt, gebil-
det. Das Brennelement selbst wird durch ein Gitter von 16x16 Brennstdben mit 20
Leerpositionen reprasentiert. Kopf- und Ful3stick des Brennelements sowie die Ab-
standshalter zwischen den Brennstaben sind nicht im Modell enthalten. Dieses Modell
wurde in Kap. 3.2.1 mit sechs verschiedenen Brennstoffvarianten (drei verschiedenen
Anreicherungen in jeweils unbestrahltem und bestrahltem Zustand) betrachtet. Fir
diese sechs Varianten sind in Tab. 4.2 und Tab. 4.3 verschiedene Parameter zum Ver-

gleich mit den verfiigbaren Experimentnachrechnungen aufgelistet.

Tab. 4.2 Technische und neutronenphysikalische Parameter fir das Modell des

generischen  DWR-Brennelement-Lagerbeckens mit  unbestrahltem

Brennstoff
Parameter Modell
365 445 465

2%U-Anreicherung / wt.-% 3,65 4,45 4,65
Brennstababstand / cm 1,43 1,43 1,43
H/U 4,763 4,762 4,762
H/**U 128,891 105,721 101,174
EALF / eV 0,27759 0,31817 0,32892
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Tab. 4.3 Technische und neutronenphysikalische Parameter flr das Modell des

generischen DWR-Brennelement-Lagerbeckens mit bestrahltem Brennstoff

Modell

Parameter

365-40 445-55 465-12
Brennstoff
UO, / wt.-% 98.8645 98.6425 99.4989
PUuO, / wt.-%° 1.1355 1.3575 0.5011
Uran-Vector
24y [ wt.-% 0.0128 0.0116 0.0191
235 | wt.-% 1.0210 0.9058 4.0659
238 [ wt.-% 0.4264 0.5580 0.2129
238 | wt.-% 98.5399 98.5245 95.7021
Plutonium-Vektor
238py [ wt.-% 1.3085 2.1085 0.1076
29py [ wt.-% 61.3419 57.9048 85.8755
240py [ wt.-% 20.0356 20.3526 9.8637
241py [ wt.-% 12.5019 13.3096 3.8983
242py [ wt.-% 4.8122 6.3246 0.2548
Brennstababstand / cm 1,43 1,43 1,43
H/U 5,382 5,489 5,158
H/?5U 520,597 598,426 125,331
H/SM 5,321 5,415 5,133
H/SMis 286,629 290,069 112,976
EALF / eV 0,29815 0,30911 0,342828

Wie bereits in friiheren Arbeiten gezeigt /BEH 11/, ist bei der Validierung zwischen An-
wendungsfallen mit frischem und bestrahltem Brennstoff zu unterscheiden. Beim be-
strahlten Brennstoff kommen insbesondere zuséatzliche Nuklide hinzu, die im Validie-
rungsprozess zu bericksichtigen sind und die Vergleichbarkeit zwischen Experiment
und Anwendungsfall beeinflussen. Da die Konzentration dieser zusatzlichen Nuklide
vom Abbrand abhangt, ist zudem zwischen bestrahltem Brennstoff mit niedrigem und
hohem Abbrand zu unterscheiden. Daher werden im Weiteren die Anwendungsféalle mit
unbestrahltem Brennstoff (Kap. 4.2.1), die Anwendungsfalle mit bestrahltem Brennstoff
und hohem Abbrand (Kap. 4.2.2) sowie der Anwendungsfall mit bestrahltem Brennstoff

und niedrigem Abbrand (Kap. 4.2.3) separat betrachtet.

® An dieser Stelle wird zur Vergleichbarkeit mit Experimenten mit MOX-Brennstoff das vorliegende Plutoni-
um als PuOs interpretiert.
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42.1 Validierung fur die Anwendungsfalle mit unbestrahltem Brennstoff

Aus Sicht des klassischen Ansatzes zur Beurteilung der Ahnlichkeit von Experiment
und Anwendungsfall bieten sich von den verfigbaren Experimenten (Tab. 4.1) auf-
grund des geometrischen Aufbaus fur die Validierung in erster Linie die Experimente
LEU-COMP-THERM-009, -012, -013, -016, -034, -062 und -065 an. Diese Experimente
bestehen aus UO,-Brennstaben innerhalb eines Wassertanks mit dazwischen befindli-
chen Absorberplatten aus verschiedenen Materialien, unter anderem Stahl, boriertem
Stahl, Boral und Boraflex. Allerdings weisen die meisten Experimente immer nur ein
Absorbermaterial auf, d. h. es liegt entweder unborierten oder borierten Stahl vor, aber
nicht beides. Lediglich im Experiment LEU-COMP-THERM-013 werden sowohl Absor-
berplatten mit Bor wie auch Reflektorwande aus Stahl gleichzeitig eingesetzt. Aller-
dings sind die Reflektorwande mit etwa 17,9 cm erheblich dicker als die in den Anwen-
dungsfallen genutzten Stahlbleche. Zudem entsprechen die in einigen Experimenten
verwendetem Bor-Aluminium-Bleche (Boral) oder borhaltigen Elastomere (Boraflex)
nicht exakt den im Anwendungsfall genutzten borierten Stahlblechen, sie spiegeln aber
deren Absorberwirkung aufgrund des eingesetzten Bors wieder. Trotz dieser Abwei-
chungen zwischen den experimentellen Aufbauten und den Anwendungsfallen ist zu
erwarten, dass diese Experimente die wesentlichen Bestandteile und Eigenschaften

der Anwendungsfalle in ausreichender Form wiedergeben.

Die Experimente LEU-COMP-THERM-009, -012, -013, -016, -034, -062 und -065 ent-
halten insgesamt 77 Konfigurationen, die Absorberplatten aus Stahl, boriertem Stahl,
Boral und Boraflex einbeziehen. In Abb. 4.7 (wie auch in allen weiteren Abbildungen)
sind fur diese 77 Konfigurationen die errechneten ke~Werte in Form von Kkorrigierten

errechneten kes-Werten

keff = keff,Nachrechnung - (keff,Benchmark - 1'0) (4-1)

zum Vergleich mit dem dann zu erwartenden Wert von 1,0 aufgefiihrt.” Hierbei zeigt

sich, dass fur die Konfigurationen mit Absorberplatten aus Stahl, boriertem Stahl und

" Die Korrektur nach (4.1) des errechneten ke-Wertes berlicksichtigt eine mdgliche Abweichung der

Benchmark-Modelle vom zu erwartenden Wert von 1,0, so dass fur den korrigierten keg-Wert der zu er-
wartende Wert des Benchmark-Modells exakt 1,0 betrégt. Diese Korrekturen betragen hier in der Regel
weniger als 10, Im weiteren Verlauf ist mit der Bezeichnung ,errechneter ke-Wert* grundséatzlich der
korrigierte errechnete ke-Wert gemeint.
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Boral der Experimente LEU-COMP-THERM-009, -012, -013 und -016 bezlglich ihrer
errechneten ke-Werte sehr @hnlich verhalten (Abb. 4.7, Experiment-Nummern 103 bis
194). Die Streuungen der in Abb. 4.7 gezeigten keg-Werten sind fur diese Konfiguratio-
nen innerhalb der einzelnen Experimente jeweils deutlich geringer als die in ICSBEP
abgeschatzten Gesamtunsicherheiten der Benchmark-Modelle. Zudem I&sst sich auch
keine eindeutige Tendenz, dass bei Verwendung eines bestimmten Absorbermaterials
grundsétzlich groRere oder kleinere Abweichungen ermittelt werden, erkennen. Ledig-
lich fur Boraflex, welches aber nur in insgesamt drei Konfigurationen der Experimente
LEU-COMP-THERM-012 und -013 zum Einsatz kommt, werden in allen Fallen gering-
fugig hohere keg-Werte als in den jeweils tbrigen Konfigurationen dieser Experimente
errechnet. Allerdings ist der Unterschied zwischen den Konfigurationen mit Boraflex
und den anderen Absorbermaterialien wiederum deutlich geringer als die abgeschatz-
ten Gesamtunsicherheiten der Benchmark-Modelle. Daher ist aus den vorliegenden
Daten nicht zu entscheiden, ob die geringflgig hoheren keg-Werte der Konfigurationen

mit Boraflex durch den Absorber bedingt oder zufallig sind.

N
E 1.01
£ C
g N
£1.005 i A unborierter Stahl
X N TIJ[
s L @ﬂ‘r% ..
< 1 gﬂl """ Pt nﬂ """" borierter Stahl
0-995_ A Boral
0.99 L
i A Boraflex
0.985
o-98_||||||||||||||||||||||||||||
100 150 200 250 300 350

Experiment-Nr.

Abb. 4.7  Vergleich der errechneten k.g-Werte flr Konfigurationen mit verschiedenen

Absorbern

Die Konfigurationen der Experimente LEU-COM-THERM-062 und -065 zeigen fiur die
errechneten ke-Werte ebenfalls keinen eindeutig erkennbaren Unterschied zwischen

der Verwendung von unboriertem und boriertem Stahl als Absorbermaterial (Abb. 4.7,
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Experiment-Nummern 309 bis 339). Lediglich die Streuung der keg-Werten fallt hier im
Vergleich zu den zuvor genannten Experimenten groRer aus und liegt in der GroRRen-

ordnung der im ICSBEP abgeschéatzten Gesamtunsicherheiten.

Abweichend von den bisher diskutierten Experimenten zeigen die Konfigurationen des
Experiment LEU-COMP-THERM-034 mit boriertem Stahl als Absorber ein tendenziell
hdheres errechnetes ke als die Konfigurationen mit Boral als Absorber (Abb. 4.7, Ex-
periment-Nummern 230 bis 243). Zudem weisen die errechneten keg-Werte der einzel-
nen Konfigurationen eine Streuung auf, die groR3er als die abgeschatzten Gesamtunsi-
cherheiten ist. Ein solches Verhalten wird aber durch die anderen betrachteten Expe-
rimente nicht bestatigen. Zusatzlich zeigen die Konfigurationen mit gleichem Absorber
untereinander ebenfalls eine vergleichsweise grof3e Streuung in den errechneten Keg-
Werten auf. Damit ist an dieser Stelle nicht eindeutig zu klaren, ob die unterschiedli-
chen Absorbermaterialien tatséchlich die Ursache der in LEU-COMP-THERM-034 zu
beobachtenden Tendenz in den ke-Werten beziiglich der unterschiedlichen Absorber-
materialien ist. Ebenso kdnnte diese Tendenz z.B. durch den Experimentaufbau, d. h
durch die fur die einzelnen Konfigurationen ausgewahlten Abmessungen, und damit
durch eine nicht erkannte Abhangigkeit von einem weiteren Experimentparameter be-
griindet sein. Die augenscheinliche Abhangigkeit der keg-Werte von den verwendeten
Absorbermaterialien wére in einem solchen Fall nur zufallig, wobei eventuell noch Ab-

hangigkeiten von der Menge des Absorbers, der Dichte etc. zu prifen wéren.

Insgesamt zeigen damit die errechneten keg-Werte im Vergleich zu ihren zu erwarten-
den Werten fur die diskutierten Konfigurationen keine signifikante Abhangigkeit von
den verwendeten Absorbermaterialien. D. h. es kann davon ausgegangen werden,
dass der Bias der Nachrechnungen damit nicht von den hier verwendeten Absorbern
abhangt. Eine Unterscheidung zwischen den Absorbern muss somit nicht vorgenom-
men werden und sowohl die Konfigurationen mit Boral als auch mit Boraflex kdnnen
hier zu Validierung der Kritikalitdétsrechnungen der betrachteten Anwendungsfalle her-
angezogen werden. Zusatzlich kann aufgrund der fehlenden Abhangigkeit der Keg-
Werte von den Absorbermaterialien angenommen werden, dass die Verwendung von
unboriertem und boriertem Stahl in einem Rechenmodell zu keinem anderen Bias fuhrt
als die ausschlieB3liche Verwendung eines der beiden Materialen. Unter dieser Voraus-
setzung entfallt hier die Notwendigkeit, Experimente, die sowohl unborierten als auch
borierten Stahl als Absorber beinhalten, zur Validierung der betrachteten Anwendungs-
falle heranziehen zu missen. D. h. die hier betrachteten Experimente, die ausschliel3-

lich unborierten oder borierten Stahl beinhalten, sind bereits ausreichend.
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Lediglich fir das Experiment LEU-COMP-THERM-034 ist die Aussage der Unabhé&n-
gigkeit von dem verwendeten Absorbermaterial nicht eindeutig zu belegen. Allerdings
weisen hier die Konfigurationen mit Boral als Absorber die geringeren errechneten Keg-
Werte auf, woraus ein im Absolutbetrag grof3erer Bias folgt. Damit zeigen die Nach-
rechnungen dieser Konfigurationen gegentuber denen mit boriertem Stahl ein ,konser-
vativeres® Verhalten, weshalb sie hier trotz des fehlenden eindeutigen Belegs zur Vali-
dierung der Anwendungsfélle genutzt werden.

Neben dem geometrischen Aufbau sollten die ausgewahlten Experimente und die An-
wendungsféalle auch in verschiedenen geometrischen und neutronenphysikalischen
Parametern Ubereinstimmen. Dazu werden hier die folgenden typischerweise betrach-
teten Parameter herangezogen /LIC 97/:

?%U-Anreicherung: Anreicherung des Isotops ?*U im Spaltmaterial in Ge-

wichtsprozent,

e Brennstababstand: Nomineller Abstand der Brennstabmitten ohne spezielle
Korrektur auf ggf. einzelne fehlende Brennstébe innerhalb des Gitters,

e H/U: Verhéltnis der Kernzahldichten von Wasserstoff und Uran in der Brenn-
stab-Einheitszelle,

e H/?°U: Verhdltnis der Kernzahldichten von Wasserstoff und dem Isotop ***U in
der Brennstab-Einheitszelle,

e EALF: ,Energy of Average Lethargy causing Fission®, die Energie der mittleren
Lethargie der Neutronen, die zu Spaltungen fuhren (Dieser Wert wird von der
Sequenz CSASS5 berechnet.).

Fur diese Parameter gibt Tab. 4.4 den jeweils durch die ausgewdahlten Experimente
abgedeckten Bereich an. Der Vergleich mit den Parameterwerten der Anwendungsfalle
mit unbestrahltem Brennstoff zeigt, dass sich diese Werte jeweils an den Réandern der
abgedeckten Bereiche befinden. Firr die **U-Anreicherung und das Moderationsver-
haltnis H/U liegen die Werte aller Anwendungsfalle im abgedeckten Bereich, fir die
Ubrigen Parameter liegen die Werte der Anwendungsfalle in einigen Féllen aulRerhalb
des abgedeckten Bereichs. D. h. in den letzteren Fallen sind Extrapolationen des Bias
aus dem jeweils abgedeckten Bereich zu den Werten der Anwendungsfélle notwendig.
Daher ist es insbesondere in diesen Féllen wichtig, die aus den Experimenten abgelei-
tete Bias-Verteilung auf mogliche Abhangigkeiten von diesen Parametern zu tberpri-

fen.
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Tab. 4.4 Parameterbereich der zur Validierung der Anwendungsfalle mit

unbestrahltem Brennstoff ausgewahlten Experimente

Parameter Abgedeckter Bereich
2%U-Anreicherung [wt.-%] 2,35 - 4,74
Brennstababstand [cm] 1,60 — 2,54

H/U 4,6 -11,2

H/**U 105,4 — 399,2

EALF [eV] 0,096 — 0,298

Wie erwahnt, sind die ausgewdahlten Experimente fir eine konservative Bias-
Bestimmung auf mogliche Abhangigkeiten von technischen oder neutronenphysikali-
schen Parametern zu testen. Zu diesem Zweck zeigen die Abb. 4.8 bis Abb. 4.12
Trendanalysen der ke-Werte beziiglich der genannten Parameter. Zur Veranschauli-
chung sind straffiert die 95 %-Konfidenzbénder fiir die angepassten Geraden einge-
zeichnet. Fur die Parameter EALF, H/U und H/?*°U ergeben sich aus den Anpassungen
jeweils Geradesteigungen, die deutlich groRer als ihre abgeschatzten Unsicherheiten
sind. Beide Parameter sind ein Mal3 flr den Grad der Thermalisierung der Neutronen
und weisen damit auf eine Abhangigkeit der errechneten kes-Werte von dem jeweiligen
Grad der Moderation der Neutronen hin. In diesem Fall scheinen fir Anordnungen mit
einer geringeren Moderation die errechneten ker-Werten die erwarteten Werte eher zu
Uberschétzen und fir Anordnungen mit erhéhter Moderation die erwarteten Werte eher

Zu unterschéatzen.

Fur die Anreicherung und den Brennstababstand geben die Geradenanpassungen
dagegen jeweils Steigungen, die in der GrofRe oder deutlich geringer als ihre abge-
schatzten Unsicherheiten sind. Damit sind die Steigungen im Rahmen ihrer Unsicher-
heiten kompatible mit dem Wert Null, d. h. die Steigungen sind nicht signifikant. Das
Vorhandensein einer Abhangigkeit kann aber letztlich auch in diesen Féallen nicht voll-
sténdig ausgeschlossen werden. D. h. in diesem Fall kbnnen zwar die Steigungen
selbst fur die weiteren Betrachtungen vernachlassigt werden, die Unsicherheiten sind

aber weiterhin zu beriicksichtigen.
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Abb. 4.12 Trendanalyse fir ke bezliglich des Parameters EALF

Die Geradenanpassungen der Abb. 4.8 bis Abb. 4.9 zeigen ferner, dass sich die Vertei-
lungen der Datenpunkte fur die ke-Werte aller Experimente, ausgenommen das Expe-
riment LEU-COMP-THERM-012, gut durch eine Gerade beschreiben lassen. Die Nach-
rechnungen fir das Experiment LEU-COMP-THERM-012 weichen dagegen deutlich
mehr von ihren zu erwartenden ke-Werten ab. Eine eindeutige Erklarung hierfir konn-
te nicht gefunden werden. Ein moglicher Erklarungsansatz sind die in der Evaluierung
des Experiments im ICSBEP diskutierten Messungen von Gadolinium-
Verunreinigungen im Wasser des experimentellen Aufbaus. Die Herkunft des Gadolini-
ums konnte im Rahmen der Evaluierung nicht eindeutig geklart werden und es wird
auch nur fur einige, aber nicht fir alle in diesem Tank durchgefuihrten Experimente eine
solche oder vergleichbare Verunreinigung beschrieben. Da allerdings die Wasserana-
lysen fur eine Verunreinigung sprechen, wird sie in der Evaluierung als wahrscheinlich
angesehen und ist hier entsprechend im Benchmark-Modell beriicksichtig. Eine Uber-
schatzung dieser Verunreinigung ware aber eine mdgliche Erklarung der fur LEU-
COMP-THERM-012 zu beobachtenden vergleichsweise grofRen Abweichungen der
errechneten von den zu erwartenden ke-Werten, sie kann aber nicht belegt werden.

Weitere Erklarungsanséatze wurden nicht gefunden.

Wird nun die erwdhnte Verunreinigung als tatséchlich vorhanden unterstellt und somit

das verwendete Benchmark-Modell als korrekt angenommen, so ist zu schlussfolgern,
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dass fur das Experiment LEU-COMP-THERM-012 ein deutlich groRerer Bias als fur die
Ubrigen Experimente vorliegt. Allerdings wird dieser groRere Bias nicht durch die obi-
gen Trendanalysen reproduziert (die Datenpunkte des Experiments LEU-COMP-
THERM-012 sind nicht mit der angepassten Geraden kompatible). Somit missen zum
Bias des Experiments LEU-COMP-THERM-012 Komponenten beitragen, die in den
tbrigen Experimenten nicht oder nur geringfligig auftreten. D. h. der Bias muss von
einem oder mehreren weiteren Parametern als den oben diskutierten abh&ngen. Aller-
dings weist LEU-COMP-THERM-012 gegentiber den Ubrigen Experimenten keine Be-
sonderheit auf, die eine weitere Abh&ngigkeit plausibel erscheinen lasst. Es konnte
auch keine weitere Abh&ngigkeit identifiziert werden. Insgesamt gelingt mit dem ge-
wahlten Ansatz der Trendanalyse keine vollstandig konsistente Beschreibung der aus-
gewahlten Experimente, was bei der Ableitung des Bias fur die Anwendungsfalle zu

bertcksichtigen ist.

Zur Ableitung des Bias der Anwendungsfélle wird hier das Programm USLSTATS aus
dem SCALE-Paket herangezogen /LIC 97/, /ISCA 11/. Dies erlaubt die Bestimmung von
einseitigen unteren Konfidenz- und Toleranzlimits fur die Nachrechnungen kritischer
Experimente in Abhangigkeit eines vom Anwender vorzugebenden Parameters. Fir die
Ableitung der Limits unterstellt USLSTATS, dass die errechneten keg-Werte eine linea-
re Abhangigkeit vom angegebenen Parameter und eine normalverteilte Streuung um
den parameterabhéangigen Mittelwert aufweisen. D. h. zur Parametrisierung des mittle-
ren errechneten ke filhrt USLSTATS eine lineare Regression durch und ermittelt Kon-
fidenz- und Toleranzlimits bezlglich dieser Geraden unter Annahme einer Normalver-
teilung. Dabei beriicksichtigt USLSTATS allerdings, dass nach nationalen wie interna-
tionalen Regelwerken eine Korrektur Uberschatzter keg-Werte in der Regel unzuldssige
ist. Dies geschieht, indem fiir den Bereich, in dem die angepasste Gerade einen Wert
oberhalb von 1,0 annimmt, die zu errechnenden Grenzwerte nicht beziglich der ange-
passten Gerade sondern beziglich einem kontanten Werte von 1,0 ermittelt werden.

Dies gilt auch fur die von USLSTATS bestimmten Toleranzlimits.

Die so ermittelten Toleranzlimits beschreiben eine anhand der vorgegebenen Daten
abgeleitete untere Grenze fur die zu erwartenden Resultate weiterer Nachrechnungen
kritischer Experimente. D. h. die Differenz des Limits zum Wert 1,0 entspricht einer
unteren Grenze fur den zu erwartenden Bias inklusive seiner Unsicherheit, bzw. die
Differenz der angepassten Geraden k(x) zum Wert 1,0 entspricht dem mittleren Bias

und die Differenz des ermittelten Toleranzlimits zur Geraden k(x) gibt eine Abschét-
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zung fur die Unsicherheit des Bias. Konventionsgemal wird der mittlere Bias B meist in

folgender Form definiert:

px) = k(x)— 1,0 (4.2)

Allerdings erfullen die hier ausgewahlten Experimente aufgrund der im Vergleich gro-
Beren Abweichungen der keg-Werte des Experiments LEU-COMP-THERM-012 die in
USLSTATS angenommen Voraussetzungen nicht vollstandig. Um dies zu kompensie-
ren, wird mit USLSTATS nicht nur das Ublicherweise genutzte 95 %/95 %-
Toleranzlimit, sondern auch das 99 %/99 %-Toleranzlimit (unter den genannten An-
nahmen einer linearen Parametrisierung und normalverteilter Daten) ermittelt. Die
Abb. 4.13 bis Abb. 4.17 geben die so errechneten Limits wieder.

T T T T T
k_eff Werte )
1,010 kix) —_—— —
kx) - w(x)
95%/95% Toleranzlimit (Normalvert.)
1,005 i 55%/80% Toleranzlimit (Normalvert.)
1000 ll __________________
g . H
| 0995 :
X
0,990 i
0985 =
0980
1 1 1 1 1
2,5 3,0 3,5 40 4,5

235U-Anreicherung [wt.-%]

Abb. 4.13 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion der *°U-

Anreicherung fur die Anwendungsfalle mit unbestrahltem Brennstoff
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Abb. 4.14 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des Brennstabab-

stands fur die Anwendungsfalle mit unbestrahltem Brennstoff
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Abb. 4.15 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des Moderations-

verhaltnisses H/U fur die Anwendungsfélle mit unbestrahltem Brennstoff
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Abb. 4.16 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des Moderations-

verhaltnisses H/?*°U fiir die Anwendungsfélle mit unbestrahltem Brennstoff
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Abb. 4.17 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des Parameters

EALF fur die Anwendungsféalle mit unbestrahltem Brennstoff

Der Vergleich mit den errechneten k.-Werten zeigt, dass die mit USLSTATS ermittel-

ten 95 %/95 %-Toleranzlimits auf der Hohe der Datenpunkte des Experiments LEU-
COMP-THERM-012 liegen, wohingegen die 99 %/99 %-Toleranzlimits deutlich unter-

halb aller keg-Werten inklusive ihrer Unsicherheit verlaufen. Aufgrund der unbekannten

wahren Verteilung der errechneten ky-Werte ist allerdings nicht zu entscheiden, ob

hier die mit USLSTATS errechneten 95 %/95 %-Toleranzlimits eine ausreichend kon-

servative Abschétzung fur die untere Grenze des Bias inklusive seiner Unsicherheit

ergeben. Um dennoch eine hinreichend konservative Bias-Bestimmung zu gewabhrleis-
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ten, wird daher als Abschétzung nicht wie Ublich auf das 95 %/95 %-Toleranzlimit son-
dern auf das 99 %/99 %-Toleranzlimit zurtickgegriffen. Durch Ablesen des jeweiligen
Limits an den Parameterwerten der Anwendungsfélle ergeben sich dann die konkreten
Grenzen fur Bias und dessen Unsicherheit der einzelnen Anwendungsfalle. Diese Wer-
te sind in Abhéngigkeit des jeweiligen Trendparameters in Tab. 4.5 zusammengefasst.

Tab. 4.5 Abschatzungen der unteren Grenze des Bias in ke fir die Anwendungsfalle

mit unbestrahltem Brennstoff

Trendanalyse untere Grenze des Bias in ke fiir Anwendungsfall
mit Parameter 365 445 465
2%5U-Anreicherung [wt.-%] -0,0191 -0,0183 -0,0182
Brennstababstand [cm] -0,0218 -0,0218 -0,0218

H/U -0,0195 -0,0195 -0,0195
H/**U -0,0188 -0,0188 -0,0188
EALF [eV] -0,0200 -0,0200 -0,0200

Cxk -0,0290 -0.0294 -0.0297

Eine weitere Mdglichkeit die Auswahl der Experimente zu treffen, die zur Validierung
eines Anwendungsfalls heranzuziehen sind, bietet der Parameter c,, der mit Hilfe der
SCALE-Module TSUNAMI und TSUNAMI-IP /REA 03/, /REA 07/, /ISCA 11/ berechnet
werden kann (vgl. Kap. 2.3.5). Dabei wird, wie oben diskutiert, angenommen, dass ein
moglicher Bias ausschlief3lich oder zumindest hauptsachlich durch die Unsicherheiten
in den Wirkungsquerschnitten hervorgerufen wird. Anstelle des klassischen Ansatzes,
der Auswahl der Experimente anhand von Ahnlichkeiten beziiglich des geometrischen
Aufbaus, Materialien und neutronenphysikalischen Parametern, wird in diesem Fall
alleinig die Ahnlichkeit in der Abhangigkeit des Neutronenmultiplikationsfaktors K von
den auftretenden Wirkungsquerschnitten bertcksichtigt. D. h. mit dem Parameter ci
werden Experimente ausgewahlt, bei denen im Vergleich zum Anwendungsfall kes sehr
ahnliche Abhangigkeiten von bzw. Sensitivitaten auf die in den Rechenmodellen auftre-
tenden Wirkungsquerschnitte besitzt. In diesen Experimenten ist dann zu erwarten,
dass die Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnitten entsprechend ahnliche Auswir-

kungen auf ket wie im Anwendungsfall haben.

Fur die Berechnung von c, wurden alle Modelle der in Tab. 4.1 aufgefiihrten Experi-
mente neben der Sequenz CSAS5 auch mit der Sequenz TSUNAMI-3D-K5 des SCA-
LE-Pakets berechnet. Die in der Sequenz TSUNAMI dafir herangezogenen Rechen-
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modelle entsprechen dabei exakt denen, die zur Berechnung mit der Sequenz CSAS5
genutzt wurden. AnschlieRend wurden die mit TSUNAMI-3D-K5 ermittelten Sensitivita-
ten der Neutronenmultiplikationsfaktoren auf die genutzten Wirkungsquerschnitte im
Modul TSUNAMI-IP genutzt, um jeweils den Parameter c, zwischen den einzelnen Ex-
perimentnachrechnungen und den Anwendungsféllen zu bestimmen. Die Ergebnisse

fur den Parameter ¢, sind in Abb. 4.18 zusammengefasst.
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Abb. 4.18 Parameter ¢, zwischen den Experimentnachrechnungen und Anwendungs-

fallen mit unbestrahltem Brennstoff

Aus Abb. 4.18 ergibt sich zunachst, dass sich die Parameter c, der drei betrachteten
Anwendungsfalle nicht wesentlich unterscheiden. Die unterschiedlichen Anreicherun-
gen der Anwendungsfalle fihren also zu keinen deutlichen Unterschieden in den be-
rechneten c,-Werten. Flr das eine berticksichtigte Experiment mit hochangereichertem
Uran (Experiment-Nr. 1) werden c,-Werte um 0,6 ermittelt, fir alle Experimente mit
niedrigangereichertem Uran (Experiment-Nr. 2 bis 473) ergeben sich c,-Werte ober-
halb von etwa 0,65 und fiir die Experimente mit MOX-Brennstoff werden c,-Werte un-
terhalb von 0,3 berechnet. Die Experimente mit MOX-Brennstoff (Experiment-
Nr. = 474) zeigen damit, wie nach friheren Arbeiten zu erwarten /BEH 11/, die gerings-
te Ahnlichkeit zu den Anwendungsfallen mit unbetrahltem Brennstoff. Die nach dem
obigen klassischen Ansatz ausgewahlten Experimente mit verschiedenen, teils Bor-
haltigen Absorbern weisen c,-Werte zwischen etwa 0,74 (LEU-COMP-THERM-009)
und 0,89 (LEU-COMP-THERM-012) auf. Damit zeigen diese Experimente auch nach
diesem Ansatz eine gewisse Ahnlichkeit zu den Anwendungsfallen, erreichen aber

nicht die héchsten Werte bzw. keine Werte tber 0,9. Die hdchsten c,-Werte ergeben
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sich dagegen fiur die Experimente LEU-COMP-THERM-008 (cx = 0,94), LEU-COMP-
THERM-011 (¢ ~ 0,96) und LEU-COMP-THERM-014, Fall 5 (c, = 0,97). Diese Expe-
rimente besitzen keine Absorberplatten, sondern weisen geléstes Bor im Moderator
auf. Damit bilden sie offensichtlich die Sensitivitdten der Multiplikationsfaktoren ke der
Anwendungsfalle auf die Wirkungsquerschnitte deutlich besser nach als die Experi-
mente mit Absorberplatten. Dies gibt aber nicht generell. So wurde z. B. auch in den
Experimenten LEU-COMP-THERM-035 und LEU-COMP-THERM-014, Fall 2 Bor im
Moderator geldst, allerdings zeigen diese Experimente nur ¢,-Werte um 0,82. Daher ist
hier davon auszugehen, dass die Experimente LEU-COMP-THERM-008, LEU-COMP-
THERM-011 und LEU-COMP-THERM-014, Fall 5 die Begebenheiten der Anwen-
dungsfalle in puncto Materialzusammensetzung, Moderators, Absorption, etc. nur zu-
fallig aufgrund ihrer individuellen Konstellationen besser wiedergeben als die Experi-

mente mit Absorberplatten.

Zur Ableitung eines Bias wird in der Literatur typischerweise die Auswahl von Experi-
menten mit einem c,-Werte von ¢, > 0,9 empfohlen /BRO 04/. Sind solche Experimente
nicht oder nur in geringer Zahl vorhanden, so kénnen nach diesen Empfehlungen auch
weitere Experimente mit ¢, > 0.8 berilicksichtigt werden. Mit diesen Experimente ist der
Bias fur ¢, = 1,0 abzuleiten, was in der Regel mittels Trendanalyse erfolgt. Eine weitere
Moglichkeit den Bias fur den Anwendungsfall abzuleiten, stellt das SCALE-Modul
TSURFER bereit. Allerdings bedarf es dazu die Kenntnis der Korrelationen zwischen
den Experimentnachrechnungen aufgrund identischer Unsicherheiten durch die Ver-
wendung derselben Komponenten in verschiedenen Experimenten. Diese Korrelatio-
nen sind aber fur die meisten der hier genutzten Experimente nicht verfigbar, weshalb

diese Option hier nicht weiter verfolgt wird.

Die Anzahl der Experimente mit c,-Werten oberhalb von 0,8 gibt Tab. 4.6 wieder. Fur
alle drei Anwendungsfélle mit unbestrahltem Brennstoff zeigen etwa 50 Experimente
c-Werte oberhalb von 0,9, c,-Werte, oberhalb von 0,85 weisen insgesamt 133 bis 142
Experimente auf und c,-Werte oberhalb von 0,8 ergeben sich fur deutlich Gber 200
Experimente. Als Kompromiss zwischen einer grof3en Anzahl an Experimenten, die zur
Bias-Bestimmung herangezogen werden kénnen und einer moglichst groRen Ahnlich-
keit dieser Experimente zum jeweiligen Anwendungsfall, werden hier im Weiteren alle
Experimente mit ¢, > 0,85 genutzt. So kénnen mehr als 100 Experimente zur Bias-

Bestimmung genutzt werden.
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Tab. 4.6 Zusammenstellung der Experimentanzahlen mit c¢,>0,80 fur die
Anwendungsfalle mit unbestrahltem Brennstoff
Anzahl Experimente mit entsprechendem cy fur den An-
wendungsfall
365 445 465
¢k > 0,80 220 249 265
¢k > 0,85 133 137 142
ck > 0,90 48 48 50

Beispielhaft fur die anderen Anwendungsfalle zeigt Abb. 4.19 die Verteilung der Keg-
Werte beziiglich ¢, fur die Experimente mit einem c,-Wert von ¢, > 0,85 zum Anwen-
dungsfall 445. Die Mehrheit der Experimente weisen dabei k.-Werte zwischen 0,995
undl1,0 auf. Zuséatzlich liegen aber auch Experimente mit keg-Werten im Bereich von
etwa 0,985 bis 0,988 vor. In Abb. 4.19 erscheinen die Experimente daher zwei ,Ban-
der“ um unterschiedliche ke-Werte zu bilden. Wie bereits zuvor fiir das Experiment
LEU-COMP-THERM-012 diskutiert, kann auch hier kein eindeutiger Grund fur die gro-
Beren Abweichungen zwischen errechneten und erwarteten keg-Werten einiger Expe-
rimente angegeben werden. Aufgrund der sehr dhnlichen c,-Werte aller 3 betrachteten
Anwendungsfalle (Abb. 4.18) ergeben sich fir die beiden Anwendungsféalle 365 und
465 ein analoges Bild.

Fur die weitere Bias-Bestimmung ist analog zu den zuvor durchgefuhrten Trendanaly-
sen eine mogliche Abhangigkeit der errechneten keg-Werte vom Parameter ¢, zu pri-
fen. Dazu wurde in Abb. 4.19 zusétzlich eine Gerade an die Datenpunkte angepasst.
Diese weist im Rahmen der ermittelten Unsicherheit eine signifikante Steigung auf,
d. h. es ist eine Abhangigkeit des durch die Experimente reprasentierten mittleren Bias
von ¢, zu beobachten, die entsprechend bei der Bestimmung des Bias fur ¢, = 1,0 zu
berlcksichtigen ist. Allerdings werden, wie auch zuvor, die Experimente mit grol3eren
Abweichungen ihrer errechneten key-Werten von den zu erwarteten Werten (,unteres
Band“ in Abb. 4.19) nicht durch die angepasste Gerade reprasentiert, d. h. die jeweili-
gen Datenpunkte sind statistisch nicht mit der angepassten Geraden kompatibel. Ent-
sprechend weisen die keg-Werte in Abb. 4.19 keine Normalverteilung um die angepass-
te Gerade auf. Auch dieser Tatbestand ist wie zuvor bei der Bias-Bestimmung zu be-

achten.
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Abb. 4.19 Trendanalyse flr Akes beziglich des Parameters ck fur den Anwendungs-

fall 445 mit unbestrahltem Brennstoff

Mit den anhand des Parameters c, ausgewahlten Experimenten wird wiederum mit
Hilfe des Programms USLSTATS entsprechende Toleranzlimits errechnet. Diese sind
exemplarisch fir den Anwendungsfall 445 in Abb. 4.20 dargestellt. Aufgrund der von
der Normalverteilung abweichenden Verteilung der Datenpunkte, wurde auch hier zu-
satzlich zum 95 %/95 %-Toleranzlimit das 99 %/99 %-Toleranzlimit mit USLSTATS
ermittelt. Letzteres verlauft deutlich unterhalb aller Datenpunkte inklusive ihrer Unsi-
cherheiten und wird daher als hinreichend konservative Abschatzung fur die untere
Grenze des Bias angenommen. Fir die beiden anderen Anwendungsfalle mit unbe-
strahltem Brennstoff ergeben sich aufgrund der sehr dhnlichen c,-Werte entsprechend
ahnliche Toleranzlimits mit USLSTATS. Die Werte der 99 %/99 %-Toleranzlimits fur
ck = 1,0 sind in Tab. 4.5 enthalten.
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Abb. 4.20 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des Parameters c,
fur den Anwendungsfall 445 mit unbestrahltem Brennstoff

Nach Tab. 4.5 ergeben damit die Trendanalysen mit klassischen Trendparametern
(EALF, #**U-Anreicherung, Moderationsverhaltnisse und Brennstababstand) Abschat-
zungen fur die untere Grenze des Bias inklusive dessen Unsicherheit von etwa -0,018
bis -0,022 fur alle drei betrachteten Anwendungsfalle. Dagegen liefert die Trendanaly-
sen beziglich des Parameters ¢, Abschatzungen um etwa -0,0295, ebenfalls fir alle
drei betrachteten Anwendungsfalle. Letztere Werte sind damit die konservativeren Ab-

schatzungen, welche dementsprechend im Weiteren genutzt werden.

4.2.2 Validierung fur die Anwendungsfalle mit bestrahltem Brennstoff und
hohem Abbrand

Die Validierung der Nachrechnungen fir die Anwendungsfélle mit bestrahltem Brenn-
stoff kann grundsatzlich auf demselben Weg erfolgen wie die Validierung fir Anwen-
dungsfalle mit frischem Brennstoff (Kap. 4.2.1). Lediglich die Auswahl der heranzuzie-
henden Experimente ist an die verdnderte Brennstoffzusammensetzung anzupassen.
Wie zu Beginn des Kap. 4.2 bereits angesprochen, héngt die Brennstoffzusammenset-
zung vom jeweiligen Abbrand der Anwendungsfalle ab (vergl. Tab. 4.3). Daher werden
hier zunachst die Anwendungsfalle 365 — 40 und 445 — 55 betrachtet, die fur die ange-
nommenen Anfangsanreicherungen typische Zielabbrande aufweisen. Der Anwen-
dungsfall 465 — 12 besitzt dagegen einen deutlich geringeren Abbrand und wird in

Kap. 4.2.3 gesondert betrachtet.
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Nach klassischem Ansatz bieten sich fiir die Validierung in Fall der Anwendungsfalle
365 — 40 und 445 — 55 Experimente mit MOX-Brennstoff an. Diese enthalten das beim
Abbrand entstehende Plutonium und bilden damit ndherungsweise den bestrahlten
Brennstoff nach. Da die hier betrachteten Abwendungsfalle in konservativer Weise nur
das Uran und Plutonium des bestrahlten realen Brennstoffs beriicksichtigen, entfallt
hier die Schwierigkeit auch die Spaltprodukte in der Validierung berticksichtigen zu

mussen.

An Experimenten mit MOX-Brennstoff stehen im Rahmen dieser Arbeit die Experimen-
te MIX-COMP-THERM-004 bis MIX-COMP-THERM-009 mit insgesamt 41 Konfigurati-
onen aus dem ICSBEP zur Verfliigung (Tab. 4.1). Sie wurden, wie schon zuvor er-
wahnt, sowohl mit der Sequenz CSAS5 also auch mit der Sequenz TSUAMI-3D-K5 der
SCALE Version 6.1.2 nachgerechnet. Diese Experimente bestehen im Wesentlichen
aus Brennstdben mit MOX-Brennstoff innerhalb eines Wassertanks. Zusatzliche Ab-
sorbermaterialien sind in den nachgerechneten Konfigurationen allerdings nicht enthal-
ten. Daher kann hier ein moglicher Einfluss der Borstahlplatten der Anwendungsfélle
auf den Bias nicht direkt untersucht werden. Ein Vergleich der in Kap. 4.2.1 herange-
zogene Experimente mit UO,-Brennstoff und Absorberplatten zu entsprechenden Ex-
perimenten ohne Absorberplatten zeigt aber, dass fir beide Experimentgruppen ein
sehr ahnlicher mittlerer Bias bestimmt werden kann. Allerdings zeigen die Experimente
mit Absorberplatten eine etwas gréRRere Streuung in den errechneten keg-Werten als
die Experimente ohne Absorber, woraus eine betragsmafig um etwa 0,002 groR3ere
untere Grenze fir Bias und dessen Unsicherheit resultiert. In Ermangelung weiterer
Daten wird hier der Wert von 0,002 als eine zusatzliche Unsicherheit auf den Bias auf-
grund der in den Experimenten nicht bericksichtigten Absorberplatten veranschlagt.

Details zur Ableitung dieses Wertes sind im Anhang C zu finden.

Um weiter die Ahnlichkeit dieser Experimente zu Anwendungsfallen mit bestrahltem
Brennstoff zu beurteilen, kdnnen aus klassischer Sicht dieselben oder analoge Para-
meter wie bereits zuvor im Fall der Anwendungsfélle mit unbestrahltem Brennstoff her-
angezogen werden. Dementsprechend kommen hier im Einzelnen die folgenden Pa-

rameter zum Einsatz:

e PuO,-Anteil: Gewichtsanteil des PuO, im Brennstoff,
e pu-Anreicherung: Anreicherung des Isotops #*°Pu im Spaltmaterial in

Gewichtsprozent,
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e Brennstababstand: Nomineller Abstand der Brennstabmitten ohne spezielle
Korrektur auf ggf. einzelne fehlende Brennstabe innerhalb des Gitters,

e H/SM: Verhdltnis der Kernzahldichten von Wasserstoff und Schwermetall
(Uran + Plutonium) in der Brennstab-Einheitszelle,

e H/SMss: Verhéltnis der Kernzahldichten von Wasserstoff und der Summe der
thermisch spaltbaren Isotop der Brennstoffs (**U + ?*Pu + ?*'Pu) in der
Brennstab-Einheitszelle,

o EALF: ,Energy of Average Lethargy causing Fission®, die Energie der mittle-

ren Lethargie der Neutronen, die zu Spaltungen fihren.

Fur die vorliegenden 41 Konfigurationen geben Abb. 4.21 bis Abb. 4.26 die Verteilun-
gen der errechneten keg-Werte in Abhéangigkeit der genannten Parameter wieder. Die
Parameter EALF und der Brennstababstand werden hier analog wie zuvor im
Kap. 4.2.1 herangezogen. Aufgrund des vorhandenen Plutoniums, welches in diesem
Fall die Reaktivitit des Brennstoffs wesentlich bestimmt, wird anstelle der 2*U-
Anreicherung hier der Gewichtsanteil des PuO, im Brennstoff und die Zusammenset-
zung des Plutoniumvektors anhand des Gewichtsanteils des Isotops ***Pu im Plutoni-
um betrachtet. Entsprechend wird auch das Moderationsverhaltnis nicht nur bezliglich
des Urans, sondern bezlglich des gesamten Schwermetalls (Uran + Plutonium) bzw.
beziiglich aller thermisch spaltbarer Nuklide im Brennstoff (*°U + #°Pu + *'Pu) be-
trachtet. In Tab. 4.7 ist der jeweilige Parameterbereich, der durch die verfligbaren Ex-
perimente abgedeckt wird, angegeben. Der Vollstandigkeit halber sind auch die abge-
deckten Bereiche fiir die Gewichtsanteile der Isotope ?*°Pu und **'Pu im Plutonium

aufgefihrt.

Tab. 4.7 Parameterbereich der zur Validierung der Anwendungsféalle mit bestrahltem

Brennstoff ausgewéhlten Experimente

Parameter Abgedeckter Bereich
PuO,-Anteil im Brennstoff [wt.-%)] 1,5-3,98

239pu-Anteil im Pu [wt.-%] 68,2 — 91,8
20pu-Anteil im Pu [wt.-%] 7,8-235

2py-Anteil im Pu [wt.-%] 0,47 -,3
Brennstababstand [cm] 1,40 — 4,32

H/SM 3,47 — 36,69

H/SMgs 157,6 — 1137,6

EALF [eV] 0,078 — 0,528

112



Der Vergleich der Parameterwerte der Anwendungsfélle 365 —-40 und 445 -55
(Tab. 4.3) mit den jeweils abgedeckten Parameterbereichen zeigt, dass die Werte der
Anwendungsfalle fur die Parameter H/SM, H/SM;s und EALF sowie flr den Brennstab-
abstand innerhalb des durch die Experimente abgedeckten Bereichs liegen. Dagegen
weisen die Anwendungsfélle fiir die Anteile des PuO, und des Isotops ***Pu im Pluto-
nium Werte etwas unterhalb des jeweils durch die Experimente abgedeckten Bereichs

auf. In diesen Fallen ist eine Extrapolation zur Bias-Bestimmung notwendig.

Zwar unterscheiden sich die betrachteten Anwendungsfalle und Experimente auch in
der restlichen ?**U-Anreicherung sowie in der Zusammensetzung des Plutonium be-
zuiglich der Isotope ?*°Pu und **Pu, allerdings ergeben sich aus den verfiigbaren Expe-
rimenten nicht gentigend weitere Informationen, als dass ein zusatzliches Betrachten
dieser GréRen zusétzliche Erkenntnisse ergeben wiirden. Dies folgt im Fall der 2*°U-
Anreicherung aus der Tatsache, dass im Wesentlichen nur zwei verschiedene Anrei-
cherungen vorliegen (Abb. 4.27), womit nur schwer eine aussagekraftige Trendanalyse
und Extrapolation auf die Werte der Anwendungsfalle zu erstellen ist. Da fir die Expe-
rimente mit UO,-Brennstoff kein signifikanter Trend beziiglich der ***U-Anreicherung zu
erkennen ist, wird in Ermangelung weiterer Daten hier fir die Experimente mit MOX-
Brennstoff die Unabhéngigkeit des Bias vom Anteil des Isotops ***U unterstellt. Beziig-
lich der Isotope ?*°Pu und ***Pu eriibrigen sich zusatzliche Trendanalysen, da die Ge-
wichtsanteile beider Isotope direkt mit dem Anteil des Isotops #*°Pu korreliert sind. Auf-
grund der begrenzten Anzahl an Experimente liegen hier nur wenige Kombinationen
der drei Isotope vor, so dass Trendanalysen bezliglich dieser drei Isotope letztlich im-

mer dieselbe Information enthalten.
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Abb. 4.21 Trendanalyse fur Ak bezliglich des Anteils an PuO, im Brennstoff fur die

Experimente mit MOX-Brennstoff
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Abb. 4.22 Trendanalyse fiir Akes beziiglich des Anteils an *Pu im Plutonium des

Brennstoffs fur die Experimente mit MOX-Brennstoff
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Abb. 4.23 Trendanalyse flr Akes beziglich des Brennstababstands fur die Experi-

mente mit MOX-Brennstoff
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Abb. 4.24 Trendanalyse flr Ak beziglich des Verhaltnisses H/SM fir die Experi-

mente mit MOX-Brennstoff
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Abb. 4.25 Trendanalyse flr Akes beziglich des Verhéltnisses H/SMg;s fur die Experi-

mente mit MOX-Brennstoff
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Abb. 4.26 Trendanalyse fur Akes beziglich des Parameters EALF fir die Experimente
mit MOX-Brennstoff
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Abb. 4.27 Verteilung von Ak beziiglich des Anteils an *°U im Uran des Brennstoffs

fur die Experimente mit MOX-Brennstoff

Die obigen Trendanalysen (Abb. 4.21 bis Abb. 4.26) zeigen fur den Gewichtsanteil des
Isotops ***Pu im Plutonium sowie fiir die Parameter H/SM, H/SM;s und EALF Steigun-
gen in der GrofRenordnung ihrer Unsicherheiten. D. h. es liegen bezuglich dieser Pa-
rameter keine signifikanten Trends vor. Fir den Brennstababstand ergibt sich eine
Steigung, die das Doppelte ihrer Unsicherheit betragt. Dies kann als Hinweis flir einen
mdglichen Trend gewertet werden, wobei ein sog. ,2-Sigma-Effekt* in der Regel noch
nicht als signifikant erachtet wird. Nur flr den Gewichtsanteil des PuO, im Brennstoff
ist die ermittelte Steigung erheblich grol3er als ihre Unsicherheit (etwa Faktor 3), so

dass man fiir diesen Parameter von einem vorhandenen Trend sprechen kann.

Im Gegensatz zu den Experimenten mit UO,-Brennstoff zeigen die kerWerte in den
Abb. 4.21 bis Abb. 4.26 keinerlei Inkompatibilitaten mit den angepassten Geraden. Die
ermittelten y>-Werte sind sogar deutlich kleiner als die Unsicherheiten der kes-Werte,
die hier durch die Unsicherheiten in den ke.+Werten der Benchmark-Modelle dominiert
werden, erwarten lassen. D. h. die Fluktuationen der Datenpunkte um die angepassten
Geraden sind geringer, als nach ihren Unsicherheiten bzw. einer entsprechenden

Normalverteilung zu erwarten wére.

117



Wie schon zuvor wurde auch hier das Programm USLSTATS zur Bias-Bestimmung
verwendet. In Abb. 4.28 bis Abb. 4.33 sind die jeweils in Anhangigkeit der betrachteten
Trendparameter ermittelten Bias- und Toleranzlimit-Verlaufe grafisch wiedergegeben.
Aufgrund der vergleichsweise schmalen Verteilungen der Datenpunkte um die ange-
passten Geraden ist in diesem Fall nicht von einem Unterschatzen der zugehdrigen
Toleranzlimits auszugehen. Daher werden hier als untere Grenze des Bias die regulér
mit USLSTATS ermittelten 95 %/95 %-Toleranzlimits genutzt. Eine zusatzliche zu be-
ricksichtigende Konservativitat ist hier nicht notwendig. Dies wird auch durch die ermit-
telten 95 %/95 %-Toleranzlimits bestatigt, sie verlaufen in allen Fallen deutlich unter-
halb aller Datenpunkte inklusive ihrer Unsicherheiten. Die sich aus den ermittelten To-
leranzlimits in Abb. 4.28 bis Abb. 4.33 fir die einzelnen Anwendungsfélle ergebenden
unteren Grenzen des Bias sind in Tab. 4.8 zusammengestellt.
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Abb. 4.28 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des PuO,-
Gewichtsanteils im Brennstoff fir die Anwendungsfalle mit bestrahltem

Brennstoff
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Abb. 4.29 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des *°Pu-
Gewichtsanteils im Plutonium fir die Anwendungsfalle mit bestrahltem

Brennstoff
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Abb. 4.30 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des Brennelement-

abstands fur die Anwendungsfélle mit bestrahltem Brennstoff
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Abb. 4.31 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des Verhéaltnisses
H/SM fir die Anwendungsfalle mit bestrahltem Brennstoff
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Abb. 4.32 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des Verhéaltnisses

H/SMg; fur die Anwendungsfalle mit bestrahltem Brennstoff
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Abb. 4.33 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des Parameters
EALF fur die Anwendungsfélle mit bestrahltem Brennstoff

Tab. 4.8 Abschatzungen der unteren Grenze des Bias in ke nach USLSTATS fir die
Anwendungsfalle mit bestrahltem Brennstoff und hohem Abbrand

Parameter Modell

365 -40 445 - 55
PuO, / wt.-% -0.0203 -0.0197
29py [ wt.-% -0.0153 -0.0152
Brennstababstand / cm -0.0210 -0.0210
H/SM -0.0205 -0.0205
H/SMgis -0.0181 -0.0181
EALF / eV -0.0211 -0.0211
Ck -0.0233 -0.0229

Neben den klassischen Parametern wird auch hier wieder der Parameter c, zwischen
Experimenten und Anwendungsféllen als Trendparameter betrachtet. Die c,-Werte
zwischen den zwei hier untersuchten Anwendungsfallen mit hohem Abbrand und allen
zur Verfugung stehenden Experimenten gibt Abb. 4.34 wieder. In diesem Fall liegen
die c-Werte beider Anwendungsfalle mit allen Experimenten mit UO,-Brennstoff unter-
halb von 0,42 und sind damit im Rahmen der Auswahl nach cy fir die Validierung nicht
geeignet. Dagegen weisen die c,-Werte mit den Experimenten mit MOX-Brennstoff

Werte oberhalb von 0,85 auf und sind damit fir eine Validierung geeignet. Einzige
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Ausnahme ist das Experiment MIX-MISC-THERM-004 (MOX-Brennstabe in MOX-
Losung) mit ck ~0,75.
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Experimentnummer
Abb. 4.34 Parameter ¢, zwischen den Experimentnachrechnungen und Anwendungs-

fallen mit bestrahltem Brennstoff und hohem Abbrand

Die Abb. 4.35 und Abb. 4.36 geben die Verteilung der errechneten ke-Werte fr die 41
Konfigurationen der Experimente mit MOX-Brennstoff in Anh&ngigkeit des Parameters
cx zum Anwendungsfall 445 — 55 wieder. Die in Abb. 4.35 angepasste Steigung liegt
dabei in der Grol3enordnung deren Unsicherheit, womit kein signifikanter Trend beziig-
lich des Parameters c, vorliegt. Da sich die c,-Werte der beiden Anwendungsfalle nur
wenig unterscheiden ergibt sich fir den Anwendungsfall 365 — 40 ein entsprechend
ahnliches Bild. Fur die Bestimmung des Bias bzw. dessen Toleranzlimit werden hier
wiederum die Experimente mit c, > 0,85 genutzt, welches alle hier verfiigbaren Expe-
rimente der Gruppe MIX-COMP-THERM sind. D. h. in diesem Fall werden dieselben
Experimente wie bei der Bias-Bestimmung in Abhangigkeit der klassischen Trendpa-
rameter genutzt. Die Bestimmung der Toleranzlimits erfolgt wiederum mittels USLS-
TATS (Abb. 4.36) Die fur ¢, = 1,0 abzulesenden unteren Grenzen fir den Bias der bei-

den Anwendungsfalle sind in Tab. 4.8 aufgefihrt.
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Abb. 4.35 Trendanalyse fir Akes beziglich des Parameters ¢, fur den Anwendungs-
fall 445 — 55 mit bestrahltem Brennstoff
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Abb. 4.36 Mit USLSTATS errechnete Toleranzlimits als Funktion des Parameters c,

fur den Anwendungsfall 445 — 55 mit bestrahltem Brennstoff

Damit ergeben sich nach Tab. 4.8 aufgrund der Experimente mit MOX-Brennstoff fur
die unteren Grenzen des Bias beziglich der klassischen Trendparameter Werte zwi-
schen etwa -0.0210 und -0.0180. Ausnahme ist der Bias beziiglich des Gewichtsanteils

des Isotops ***Pu im Plutonium. Fiir diesen Parameter ergibt sich eine untere Grenze
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von nur etwa -0.0150. Dagegen resultiert aus der Analyse es Parameters ¢, wie im Fall
der Anwendungsfalle mit unbestrahltem Brennstoff ein groBerer Wert. Dieser betragt
hier etwa -0.0230 und ist damit die konservativste Abschatzung der unteren Grenze
des Bias. Zu beachten ist, dass die Werte in Tab. 4.8 den im Anhang C abgeschétzten
Einfluss von Stahl- oder borhaltigen Absorberplatten nicht enthalten. D. h. diese Kor-
rektur ist zusatzlich zu den Werten in Tab. 4.8 zu beriicksichtigen. Damit ergibt sich fr
die beiden hier betrachteten Anwendungsfélle 365 — 40 und 445 — 55 insgesamt eine
untere Grenze fur den Bias von eine -0.0253 bzw. -0.0249.

4.2.3 Validierung fur die Anwendungsfalle mit bestrahltem Brennstoff und

niedrigem Abbrand

Der Anwendungsfall 465 — 12 stellt hier mit seinem vergleichsweise geringen Abbrand
eine dritte Variante neben den Anwendungsfallen mit frischem Brennstoff und mit
Brennstoff mit hohem Abbrand dar. Nach klassischem Ansatz zur Auswahl der Experi-
mente zur Validierung sollten diese u. a. einen Brennstoff moéglichst ahnlich zu dem
des Anwendungsfalls aufweisen. Der Vergleich der Brennstoffzusammensetzung des
Anwendungsfalls 465 — 12 (Tab. 4.3) mit den Brennstoffzusammensetzungen der ver-
fligbaren Experimente (Tab. 4.4 und Tab. 4.7) zeigt allerdings keine gute Ubereinstim-
mung. Im Fall der Experimente mit UO,-Brennstoff wird das im Anwendungsfall vor-
handene Plutonium nicht bericksichtigt und im Fall der Experimente mit MOX-
Brennstoff enthalten der Brennstoff einen deutlich héheren Plutoniumanteil und einen

erheblich geringeren Gewichtsanteil firr das Isotop #*°U.

Auch Uber den Vergleich mittels des Parameters ¢, ergibt sich ein &hnliches Bild.
Abb. 4.37 gibt die zwischen dem Anwendungsfall 465 — 12 und allen verfiigbaren Ex-
perimenten ermittelten c.-Werte wieder. Lediglich die Konfigurationen der Experimente
LEU-COMP-THERM-008, LEU-COMP-THERM-011 und LEU-COMP-THERM-017 er-
reichen c-Werte knapp dber 0,8. Nur mit diesen ist aber keine aussagekraftige

Trendanalyse und Bias-Bestimmung durchfihrbar.
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Abb. 4.37 Parameter ¢, zwischen den Experimentnachrechnungen und dem Anwen-

dungsfall 465 — 12 mit bestrahltem Brennstoff und geringem Abbrand

Um dennoch Aussagen zum Bias fir den Anwendungsfall 465 — 12 treffen zu kdnnen,
wird hier ein Ansatz analog zu dem in /FUE 99/ verwendet. Dabei wird unterstellt, dass
der Bias fur Anwendungsfélle mit frischem UO,-Brennstoff kontinuierlich in den Bias fir
Anwendungsfalle mit bestrahltem Brennstoff und hohem Abbrand Ubergeht und sein
konservativsten Wert fur Anwendungsfélle mit frischen Brennstoff oder bestrahltem
Brennstoff und hohem Abbrand, nicht aber flir Anwendungsfélle mit bestrahltem
Brennstoff und niedrigem Abbrand annimmt. Die Trendanalyse fiir die Experimente mit
MOX-Brennstoff bezliglich des Gewichtsanteils an PuO, im Brennstoff deutet ein sol-
ches Verhalten an (Abb. 4.21 bzw. Abb. 4.28). Dabei steigt der Bias betragsmalfiig kon-
tinuierlich mit abnehmendem Gewichtsanteils an. In der Extrapolation auf einen Ge-
wichtsanteil von 0 wt.-% ergibt sich danach ein Bias von etwa -0,026 inklusive der Kor-
rektur fir den moglichen Einfluss borhaltiger Absorber (Kap. C). Dieser Wert ist aller-
dings groRer (damit aber konservativer) als der Bias, der mit Hilfe der klassischen
Trendparameter fur die Experimente mit UO,-Brennstoff und Absorberplatten abge-
schatzt wurde (Tab. 4.5). Inwiefern sich das in Abb. 4.21 bzw. Abb. 4.28 zu beobach-
tende Verhalten tatsachlich zwischen den Gewichtsanteilen von 0 wt.-% und 1,5 wt.-%
PuO; in dieser Form fortsetzt, kann mit dem vorliegenden Datenmaterial nicht eindeutig

belegt werden. Dementsprechend ist hier die erwdhnte Annahme vorauszusetzen.

In der praktischen Durchfihrung ist mit diesem Ansatz der zu untersuchende Anwen-
dungsfall einmal wie ein Anwendungsfall mit frischen Brennstoff und ein weiteres Mal

wie ein Anwendungsfall mit hohem Abbrand zu behandeln und entsprechend eine
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Bias-Bestimmung vorzunehmen. Der jeweils konservativste Wert ist dann als Abschat-
zung des Bias bzw. dessen untere Grenze zu berilicksichtigen. Als Experimente zur
Bias-Bestimmung bieten sich dazu dieselben Experimente an, die bereits in Kap. 4.2.1

und Kap. 4.2.2 verwendet wurden.

Der Vergleich des Anwendungsfalls 465 — 12 anhand der klassischen Trendparameter
mit den Experimenten mit UO,-Brennstoff und Absorberplatten (Kap. 4.2.1) zeigt, dass
die (restliche) **U-Anreicherung, sowie die Verhaltnisse H/U und H/*°U in den Berei-
chen liegt, die durch die Experimente abgedeckt werden. Der Brennstababstand liegt
wie bei den Ubrigen Anwendungsfallen etwas unterhalb des durch die Experimente
abgedeckten Bereichs und der Parameter EALF liegt oberhalb dieses Bereichs. Fir die
letzten beiden Parameter sind daher Extrapolationen notwendig. Bezogen auf die Ex-
perimente mit MOX-Brennstoff (Kap 4.2.2) liegen der Gewichtsanteil der Isotops ***Pu
im Plutonium, der Brennstababstand, das Verhéaltnis H/SM und der Parameter EALF
des Anwendungsfalls jeweils in dem durch die Experimente abgedeckten Bereich. Da-
gegen ist das Verhdltnis H/SMys etwas geringer als durch die Experimente abgedeckt
und wie bereits erwahnt weist der Gewichtsanteil an PuO, einen deutlich geringen Wert
als die Experimente auf. Auch in diesem Fall sind fur die beiden letztgenannten Para-

meter Extrapolationen notwendig.

Aufgrund der identischen Experimentauswahl andern sich hier die in Kap. 4.2.1 und
Kap. 4.2.2 erstellten Trendanalysen bzw. Bestimmungen der Toleranzlimits beztiglich
der klassischen Parameter nicht. D. h. die genannten Trendanalysen und Toleranzli-
mits kdnnen hier direkt zur Ermittlung der unteren Grenze des Bias fir den Anwen-
dungsfall 465 — 12 genutzt werden. In Tab. 4.9 sind die fir die Parameterwerte des
Anwendungsfalls resultierenden unteren Grenzen in Abhangigkeit der Trendparameter

zusammengestellt.
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Tab. 4.9 Abschatzungen der unteren Grenze des Bias in ke flr den Anwendungsfall

465 — 12 mit bestrahltem Brennstoff und niedrigem Abbrand

barameter Experimente mit
UO,-Brennstoff MOX-Brennstoff

PuO, / wt.-% -0,0222
25U [ wt.-% -0,0187
29Pu / wt.-% -0,0181
Brennstababstand / cm -0,0218 -0.0210
H/U -0,0195 ---
H/7*U -0,0188
H/SM -0,0205
H/SMg;s --- -0.0180
EALF / eV -0,0200 -0,0211

Anhand der Experimente mit UO,-Brennstoff werden auf diese Weise untere Grenzen
fur den Bias zwischen -0,0218 und -0,0187 abgeschatzt. Ahnliche Werte fiir die untere
Grenze zwischen -0,0222 und -0,0180 ergeben sich aus den Experimenten mit MOX-
Brennstoff. Bei letzteren Werten ist aber noch zusatzlich die Korrektur von -0,0020 auf-
grund der fehlenden Absorberplatten in den Experimenten zu bertcksichtigen. Damit
ergibt sich hier als konservativste Abschatzung der unteren Grenze des Bias ein Wert
von -0,0242.

424 Bias-Bestimmung der gesamten Rechenkette

Fur die vollstdndige Erfassung des mdglichen Bias einer Kritikalitdtsrechnung mit Ab-
brandbericksichtigung sind sowohl der Bias aus der Inventarberechnung als auch der
Bias der Kritikalitatsrechnung selbst zu betrachten. Die einfachste und konservativste
Berlicksichtigung beider Bias-Werte ist die lineare Addition der fur den jeweiligen Bias
abgeschatzten einseitigen Toleranzlimits. Die Zusammenfassung der aus der Inventar-
bestimmung (Kap. 3.2.1) und der obigen Kiritikalititsanalyse resultierenden Bias-
Korrekturen und die daraus resultierenden Bias-korrigierten Multiplikationsfaktoren sind
in Tab. 4.10 enthalten.
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Tab. 4.10 Zusammenstellung der Bias-Korrekturen aus Inventarberechnung und

Kritikalitatsanalyse

365 - 40 445 - 55 465 - 12

,Best estimate®, Kert + 3 Gcsas 0,7377 0,7373 0,9072

Inventarberechnung mit konstanten Iso-
topenkorrekturfaktoren, 0,7746 0,7743 0,9385
Konservativitat 3 oisotop, Keit + 3 Ocsas

Bias in ke der Kritikalitatsrechnung -0,0253 -0,0249 -0,0242
Bias-korrigierter Multiplikationsfaktor Kes 0,7999 0,7992 0,9627
Gesamtbias in Kes -0,0622 -0,0619 -0,0555

In der Summe ergeben sich nach Tab. 4.10 Gesamtbias-Werte fiir das betrachtet ge-
nerische DWR-Brennelement-Lagerbecken zwischen etwa -0,056 und -0,062 in Keg.
Davon stammen etwa -0.025 in ke aus den Kritikalitatsrechnungen selbst und dement-
sprechend etwa -0.030 bis -0.037 in ke aus den Inventarberechnungen. Fir die Model-
le mit hohem Abbrand (365 —44 und 445 - 55) fuhren diese Bias-Werte zu Bias-
korrigierten Multiplikationsfaktoren von etwa 0,80. Fur das Modell 465 — 12 mit ver-
gleichsweise geringem Abbrand ergibt sich dagegen ein Bias-korrigierter Multiplikati-
onsfaktor von ca. 0,963. Damit wirde in diesem Fall der Multiplikationsfaktor den
Grenzwert von 0,95 Uberschreiten. Wie bereits im Kap. 3.2.1.3 diskutiert, ergeben die
bei diesem Vergleich bertcksichtigten konstanten Isotopenkorrekturfaktoren unter Be-
ricksichtigung der dreifachen Standardabweichungen die konservativsten Bias-
Beitrdge aus den Inventarberechnungen. Durch Verwendung von Monte Carlo-

Sampling-Ansatzen kann ein Teil dieser Konservativitaten abgebaut werden.

Insgesamt zeigen die durchgefihrten Untersuchungen, dass Bias-Werte fir Kritikali-
tatsrechnungen fur typische Anwendungsfélle wie Lagergestelle oder Transport- und
Lager-behdlter in der GroRRe von 0,02 bis 0,03 in ke zu erwarten sind. Im Fall der Be-
ricksichtigung des Abbrands sind zusatzliche Beitrage zum Bias aufgrund der Inven-
tarberechnungen zu bertcksichtigen. Diese Beitréage sind je nach Konservativitat der
Bestimmungsmethode und Abbrand des zu untersuchenden Kernbrennstoffs in der

GroRe von etwa 0,01 bis 0,04 in ke Zu erwarten.
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5 Zusammenfassung

Zur Validierung eines Inventarberechnungssystems wurde eine Methode abgeleitet,
um durch die Nachrechnung einer ausreichenden Anzahl an radiochemischen Analy-
seproben Isotopenkorrekturfaktoren fiir einzelne Nuklide abzuleiten. Kernpunkt ist die
Bildung von Mittelwert und Standardabweichung der isotopenweisen Verhdltnisse von
errechneten (C) und experimentell ermittelten (E) Nuklidmassen uber alle nachgerech-
neten Analyseproben. Je nach erforderlicher Konservativitat werden die um zwei oder
drei Standardabweichungen zur konservativen Seite hin verschobenen Mittelwerte der
interessierenden Nuklidmassen als Korrekturfaktor fur die errechneten Massen ver-
wendet, bevor diese als Eingangsparameter flr Kritikalitdtsanalysen genutzt werden.
Alternativ kdnnen auch stochastische Variationen dieser Massen auf Basis ihres Mit-
telwerts mit zugehdériger Standardabweichung zur Bestimmung der Verteilung der re-
sultierenden Werte von ke sowie dessen 95 %/95 % Toleranzlimits verwendet werden.
Letztere Methode ist weniger konservativ als die Verwendung konstanter, konservati-
ver Isotopenkorrekturfaktoren, doch durch die Anwendung statistischer Methoden deut-

lich rechenzeitintensiver.

Die Methodik wurde in der vorliegenden Arbeit durch Nachrechnung von vierzig radio-
chemischen Analyseproben aus bestrahlten Kernbrennstoffen mit dem Inventarbe-
rechnungssystem KENOREST v1.1 praktisch demonstriert. Der Anwendungsbereich
der dargestellten Methodik zur Abbrandbertcksichtigung erstreckt sich bedingt durch
die zu Grunde gelegte experimentelle Datenbasis auf bestrahlten Urandioxid-
Brennstoff aus Druckwasserreaktoren mit Abbrand zwischen 14 und 60 GWd/tSM, so-
wie durch die Beschrankung auf Uran und Plutonium auf die Isotope ?**U, ?*°U, #*°U,
238y, #8py, 2*py, 2°pu, *'Pu und ?**Pu. Die Validierung des Inventarberechnungssys-
tems hinsichtlich einiger weiterer Isotope ist aufgrund der verwendeten Datenbasis
maglich, wurde aber aufgrund des Mangels entsprechender geeigneter kritischer Expe-

rimente nicht explizit durchgefuhrt.

Anhand eines generischen Kritikalitdtsmodells eines Brennelement-Lagergestells in
einem Lagerbecken sowie eines generischen Transport- und Lagerbehalters wurden
die unterschiedlichen Varianten der Ableitung von Isotopenkorrekturfaktoren verglichen
und quantitativ gegenubergestellt. Dabei zeigte sich, dass — je nach Modell und Ab-
brand — der errechnete Multiplikationsfaktor ke auf Basis der validierungskorrigierten

Isotopmassen von Uran und Plutonium um bis zu 4 % Ak/k hoher liegt als auf Basis der
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.Best Estimate” Rechnung, d. h. bei der direkten Verwendung der mittels KENO-
REST v1.1 errechneten Nuklidmassen. Die Verwendung der Monte Carlo Sampling
Methode zeigte bei hdheren Abbranden eine gegeniber konservativ fixierten Isotopen-
korrekturfaktoren um 1 % bis 2 % Ak/k verringerte Konservativitat (vgl. Kap. 3.2.1). Es
zeigte sich aber auch, dass die Monte Carlo Sampling Methode bei niedrigen Abbran-
den zu einem vergleichsweise geringeren Abbau an Konservativitat fuhrt, da der er-
rechnete Multiplikationsfaktor nahezu alleinig von der verbliebenen Menge an #**U do-
miniert wird und somit fast linear der unterstellten Verteilungsfunktion fir dessen Nuk-

lidmasse als Eingangsparameter folgt.

Die demonstrierte Validierungsmethodik ist nicht auf KENOREST v1.1 beschrénkt,
sondern kann qualitativ bei abweichenden Zahlenwerten auch mit jedem anderen In-

ventarberechnungssystem umgesetzt werden.

Zur Validierung eines Kritikalitatsrechensystems wurde auf den klassischen Ansatz der
Trendanalyse zuriickgegriffen. Ein Vorteil dieses Ansatzes besteht in der Flexibilitat mit
denen die Trendanalysen an die jeweilige Datenlage angepasst werden kénnen. Die
Auswahl der Experimente erfolgt anhand von charakteristischen, technischen bzw.
neutronenphysikalischen Parametern, die die Eigenarten des zu untersuchenden An-
wendungsfalls und dessen Neutronenmultiplikationsfaktors festlegen. Die Wahl der
Parameter und deren zu beriicksichtigende Bandbreite basiert dabei auf der in der Lite-
ratur beschriebenen Erfahrungen, kann aber ggf. an die jeweils verfligbaren experi-

mentellen Messungen angepasst werden.

Konkret wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit die Validierung der Sequenz
CSASS5 des SCALE-Pakets in der Version 6.1.2 durchgefiihrt. Dazu wurden eine be-
reits aus friheren Arbeiten bestehende Datenbasis aus 279 Konfigurationen verschie-
dener kritischer Experimente durch weitere 236 Konfigurationen erganzt und mit der
SCALE-Version 6.1.2. nachgerechnet, so dass aktuell insgesamt 515 kritische Konfigu-
rationen zu Validierungszwecken zur Verfigung stehen. Als exemplarischen Anwen-
dungsfall wurde das bereits erwahnte generische Brennelement-Lagergestell eines
Lagerbeckens mit frischen sowie mit bestrahlten Brennstoff genutzt, welches zur De-
monstration der Validierung des Abbrandcodes KENOREST Verwendung fand. Die
Auswahl der Experimente erfolgt auf zwei verschiedene Weisen. Einerseits wurden
relevante technische bzw. neutronenphysikalische Parameter wie Experimentaufbau,
Brennstoffzusammensetzung, Brennstababstand, Moderationsverhéltnis und Spektral-

parameter EALF herangezogen, andererseits wurde der Korrelation c, der errechneten
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Neutronenmultiplikationsfaktoren von Experiment und Anwendungsfall bezliglich der
gemeinsamen Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte berlcksichtigt. Im ersten Fall
erwiesen sich insgesamt 77 Konfigurationen kritischer Benchmark-Experimente mit
niedrig angereichertem Urandioxid-Stabgitter in Wasser sowie 41 Konfigurationen Kkriti-
scher Benchmark-Experimente mit MOX-Stabgitter in Wasser als geeignet. Im zweiten
Fall wurden bis zu 142 Konfigurationen ausgewahlt, die teils die bereits im ersten Fall
berlcksichtigten Konfigurationen enthielten. Fir jeden betrachteten Parameter wurde
eine Trendanalyse und Bias-Bestimmung mit Hilfe des Programms USLSTATS durch-
gefuhrt und der konservativste Wert als abschlieRende Schatzung des Bias gewertet.

Auf diese Weise ergab sich fur den Anwendungsfall bei Berlicksichtigung von frischem
Brennstoff ein Bias im Neutronenmultiplikationsfaktor ke von etwa -0,0295. Dagegen
konnte bei Betrachtung des Anwendungsfalls mit abgebranntem Brennstoff ein Bias in
ket VON etwa -0,0230 (bei unterstelltem hohen Abbrand) bzw. von etwa -0,0240 (bei
unterstellten geringen Abbrand) ermittelt werden. Wird zusatzlich der Bias im Neutro-
nenmultiplikationsfaktor aus der Inventarberechnung hinzugezogen, so ergibt im kon-

servativsten Fall ein Gesamtbias in ke von bis zu -0,0622.

Damit steht in der GRS ein konsistentes Berechnungssystem fiir belastbare Aussagen
im Rahmen der Abbrandbericksichtigung bei Kritikalititsanalysen mit bestrahlten
Kernbrennstoffen aus Druckwasserreaktoren unter den oben beschriebenen Randbe-
dingungen zur Verfigung. Eine Zusammenfassung der hier beschriebenen Arbeiten
wurde in englischer Sprache auf der International Conference on Nuclear Criticality
(ICNC 2015) in Charlotte, North Carolina, USA vom 13. — 17. September 2015 vorge-
stellt und veroffentlicht /BEH 15/.
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Tab. A.l1

In den Kritikalitdtsrechnungen verwendete Kernzahldichten

Verwendete Kernzahldichten des Nuklidinventars 365 — 40 in seinen unterschiedlichen Korrekturstufen

Nuklid

db®

nom

-20

+20

-30

+30c

238Pu
239Pu
240Pu

241PU

5,143729E-06
1,360877E-04
5,647778E-05
2,829962E-05
1,485095E-05

4,915693E-06
1,363021E-04
5,781521E-05
2,731014E-05
1,434855E-05

3,807681E-06
1,259089E-04
5,220793E-05
2,505087E-05
1,262797E-05

6,023705E-06
1,466953E-04
6,342249E-05
2,956942E-05
1,606913E-05

3,253675E-06
1,207123E-04
4,940428E-05
2,392123E-05
1,176768E-05

6,577711E-06
1,518920E-04
6,622613E-05
3,069905E-05
1,692942E-05

3,910934E-06
1,901915E-04
1,042327E-04
2,167466E-02

3,981988E-06
1,896974E-04
9,942779E-05
2,163449E-02

3,202235E-06
1,670372E-04
9,515370E-05
2,142283E-02

4,761742E-06
2,123575E-04
1,037019E-04
2,184615E-02

2,812358E-06
1,557071E-04
9,301665E-05
2,131699E-02

5,151619E-06
2,236876E-04
1,058389E-04
2,195198E-02

8

Zur Nomenklatur der Nuklidinventare siehe Kap. 3.2, zu den Korrekturstufen aus der Validierung siehe Kap. 3.2.1.1.
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Tab. A.2

Verwendete Kernzahldichten des Nuklidinventars 445 — 55 in seinen unterschiedlichen Korrekturstufen

Nuklid

db

nom

-20

+20

-30

+30

238Pu
239Pu
240Pu
241PU

242Pu

9,738553E-06
1,509365E-04
6,740801E-05
3,539887E-05
2,293308E-05

9,306816E-06
1,511743E-04
6,900427E-05
3,416117E-05
2,215727E-05

7,209032E-06
1,396470E-04
6,231180E-05
3,133514E-05
1,950032E-05

1,140460E-05
1,627016E-04
7,569674E-05
3,698721E-05
2,481421E-05

6,160139E-06
1,338834E-04
5,896557E-05
2,992212E-05
1,817185E-05

1,245349E-05
1,684652E-04
7,904298E-05
3,840023E-05
2,614269E-05

3,495169E-06
1,654560E-04
1,337671E-04
2,124926E-02

3,558670E-06
1,650261E-04
1,276007E-04
2,120987E-02

2,861811E-06
1,453131E-04
1,221156E-04
2,100237E-02

4,255529E-06
1,847392E-04
1,330859E-04
2,141738E-02

2,513381E-06
1,354565E-04
1,193730E-04
2,089861E-02

4,603958E-06
1,945957E-04
1,358284E-04
2,152113E-02
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Tab. A.3

Verwendete Kernzahldichten des Nuklidinventars 465 — 12 in seinen unterschiedlichen Korrekturstufen

Nuklid

db

nom

-20

+20

-30

+30

238Pu
239Pu
240Pu
241PU

242Pu

1,934459E-07
8,711692E-05
1,271421E-05
4,035092E-06
3,596195E-07

1,848699E-07
8,725418E-05
1,301529E-05
3,894008E-06
3,474538E-07

1,431997E-07
8,060092E-05
1,175299E-05
3,571870E-06
3,057895E-07

2,265401E-07
9,390744E-05
1,427760E-05
4,216146E-06
3,891180E-07

1,223646E-07
7,727429E-05
1,112183E-05
3,410801E-06
2,849574E-07

2,473753E-07
9,723407E-05
1,490875E-05
4,377215E-06
4,099502E-07

6,089351E-06
7,900147E-04
5,428521E-05
2,195589E-02

6,199983E-06
7,879621E-04
5,178277E-05
2,191519E-02

4,985902E-06
6,938368E-04
4,955679E-05
2,170079E-02

7,414065E-06
8,820875E-04
5,400875E-05
2,212960E-02

4,378861E-06
6,467741E-04
4,844380E-05
2,159358E-02

8,021105E-06
9,291501E-04
5,512174E-05
2,223680E-02







B Exemplarische SCALE Eingabedatei fiir das generische
Brennelement-Lagerbecken

Exemplarische SCALE Eingabedatei fiir das generische Brennelement-Lagerbecken
fur DWR, hier mit 3 c-korrigiertem 465 — 12 Nuklidinventar des Brennstoffs (vgl. An-
hang A).

=csasb
Generisches DWR Brennelement-Lagerbecken

v7-238
read composition
0-16 11 0 4.630778e-02 300. end
U-234 11 0 4.37886le-06 300. end
U-235 11 0 9.291501e-04 300. end
U-236 11 0 4.844380e-05 300. end
U-238 11 0 2.159358e-02 300. end
PU-238 11 0 1.223646e-07 300. end
PU-239 11 0 9.723407e-05 300. end
PU-240 11 0 1.112183e-05 300. end
PU-241 11 0 4.377215e-06 300. end
PU-242 11 0 2.849574e-07 300. end
h2o 12 1 300. end
he 131 300. end
zirc2 14 1 300. end
zirc2 51 1 300. end
h2o 52 1 300. end
wtpt-borstahl 60 7.65 2
26000 98.4
5000 1.6
1 300 end
ss304 70 1 300 end

end composition
read celldata

latticecell squarepitch fuelr=0.4555 11 gapr=0.465 13 cladr=0.5375 14 hpitch=0.715 12
end

end celldata
read parameter
gen=1600
npg=20000
nsk=100
plt=no
flx=yes
htm=no
mfp=yes
cfx=yes
end parameter
read geometry
unit 1

com="brennstab"

zcylinder 11 1 0.4555 10 0

zcylinder 13 1 0.465 10 0

zcylinder 14 1 0.5375 10 0

cuboid 12 1 0.715 -0.715 0.715 -0.715 10 0
unit 5

com="steuerstabfuehrungsrohr"

zcylinder 52 1 0.645 10 0
zcylinder 51 1 0.685 10 0
cuboid 52 1 0.715 -0.715 0.715 -0.715 10 0

global unit 6
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com="lagerposition
-11.44

array 1
cuboid 52
cuboid 60
cuboid 52
cuboid 70

end geometr
read array

1
1
1
1

Yy

11.
11
13.
14

einheitszelle"

-11.44

50

.80

91

.21

-11.50
-11.80
-13.91
-14.21

ara=1l nux=16 nuy=16 nuz=1

com=""

fill
1

I N = T T T = T o W = S SOy SOy S
I T = T = T = S S R e N = = T e

fill

end array
read plot
scr=yes

I S T = N € I S e = SRS I SO SN S, RS e

I = T = T e S S R e N = = T e

I T = T = T e S ¢ B S e € B e S S e N =
I . I = N S e R R = T = T T = = S, I =S

11.50
11.80
13.91
14.21

I T = TS T o S e LS, = N SR Y

I = T = T = S S B e N = = T e

-11.50
-11.80
-13.91
-14.21

I T = T = T = S S R e N = = T e

ttl="'dwr-be 16x16-20-lagerbecken einheitszelle'’

pic=mixtures

xul=-14.21
yul=14.21
zul=5
x1lr=14.21
ylr=-14.21
z1lr=>5
nax=1280
clr=11
12 0 0
13 255
14 192
51 192
52 0 0
60 238
70 244
end color

64 0 64

255
255
192
192
255
221
164

uax=1 vdn=-1

end
end plot

read bnds

+xb=periodic

-xb=periodic

+yb=periodic

-yb=periodic

+zb=periodic

-zb=periodic

end bnds
end data
end

224
192
192

130
96

156

I T = TS T o S e G2 = S S Y

I . i = N S e R R = T = T T = TS, B =S

10
10
10
10

I = T = T e S ¢ B S e G B e S S e Y =

I T = T = T S S B e N = = T =

o O O O

I S T = S € I e e e = RS L I =S SRS, e

I T = T = T S S B e N = = T e

I T = T = T = S S R e N = = T =

end
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C Parameter und Resultate der nachgerechneten Experimente

Tab. C.1 Parameter der nachgerechneten Experimente

Nr. | Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geldste H/U H”%U H/SM H/SMris
ment rgtiuo-n material Z35; puo, 1 2%u T “™pu 7T sorber Absorber

1 hst012 1 UO,F, 93.180 | -- 1186.261 | 127225 | 1186.261 | 1272.25

2 lct001 1 uo; 2.350 9.493 398.96 9.493 398.96

3 2

4 3

5 4

6 5

7 6

8 7

9 8

10 Ict002 1 uo; 4.306 11.173 256.34 11.173 256.34

11 2

12 3

13 4

14 5

15 Ict003 1 uo; 2.350 Gadolinium 5.204 218.71 5.204 218.71

16 2

17 3

18 4

19 5

20 6

21 7

22 8

23 9

24 10

25 11

26 12
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber

27 13

28 14

29 15

30 16

31 17

32 18

33 19

34 20

35 21

36 22

37 23

38 Ict004 1 uo; 4.306 Gadolinium 4.596 105.45 4.596 105.45

39 2

40 3

41 4

42 5

43 6

44 7

45 8

46 9

47 10 ---

48 11 Gadolinium

49 12

50 13

51 14

52 15

53 16

54 17

55 18

56 19

57 20

58 Ict006 1 UoO; 2.596 --- - - --- --- --- 5.092 193.75 5.092 193.75

59 2
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber
60 3
61 4 5.671 215.77 5.671 215.77
62 5
63 6
64 7
65 8
66 9 7.543 286.98 7.543 286.98
67 10
68 11
69 12
70 13
71 14 9.036 343.78 9.036 343.78
72 15
73 16
74 17
75 18
76 Icto07 1 uo; 4,738 --- --- --- --- - - 4.875 101.65 4.875 101.65
77 2 10.179 212.27 10.179 212.27
78 3 20.271 422.71 20.271 422.71
79 4 30.856 643.44 30.856 643.44
80 5 5.212 109.29 5.212 109.29
81 6 11.010 230.87 11.010 230.87
82 7 21.981 460.90 21.981 460.90
83 8 5.212 109.29 5.212 109.29
84 9 11.010 230.87 11.010 230.87
85 10 21.981 460.90 21.981 460.90
86 Ict008 1 UuoO; 2.459 --- - - --- --- Bor 5.380 216.09 5.380 216.09
87 2
88 3
89 4
90 5
91 6
92 7
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber

93 8

94 9

95 10

96 11

97 12

98 13

99 14

100 15

101 16

102 17

103 Ict009 1 uo; 4.306 Stainless 11.168 256.22 11.168 256.22
104 2 Steel

105 3

106 4

107 5 Borated

108 6 Stainless

109 7 Steel

110 8

111 9 Boral

112 26 Zircaloy

113 27

114 Ict010 1 uo; 4.306 11.173 256.34 11.173 256.34
115 2

116 3

117 4

118 5

119 6

120 7

121 8

122 9

123 10

124 11

125 12
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber

126 13

127 14 4.596 105.45 4.596 105.45
128 15

129 16

130 17

131 18

132 19

133 20

134 21

135 22

136 23

137 24

138 25

139 26

140 27

141 28

142 29

143 30

144 Ict011 1 UuoO; 2.459 --- - - --- --- --- 5.387 216.39 5.387 216.39
145 2 Bor 5.408 217.22 5.408 217.22
146 3 5.388 216.41 5.388 216.41
147 4

148 5 5.388 216.42 5.388 216.42
149 6 5.388 216.40 5.388 216.40
150 7 5.388 216.42 5.388 216.42
151 8 5.388 216.42 5.388 216.42
152 9 5.388 216.40 5.388 216.40
153 10 B4C --- 5.391 216.53 5.391 216.53
154 11 5.390 216.51 5.390 216.51
155 12

156 13

157 14

158 15 ---
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber
159 Ict012 1 Uuo, 2.350 Stainless 5.204 218.71 5.204 218.71
Steel
160 2 Borated
161 3 Stainless
Steel
162 4 Boral
163 5
164 6 Boraflex
165 7
166 8 Cadmium
167 9 Copper
168 10 Cadmium,
Copper
169 Ict013 1 uo; 4.306 Stainless 4.596 105.45 4.596 105.45
Steel
170 2 Borated
Stainless
Steel
171 3 Boral
172 4 Boraflex
173 5 Cadmium
174 6 Copper
175 7 Cadmium,
Copper
176 Ict014 1 uo; 4.306 4579 105.06 4.579 105.06
177 2 Bor 4578 105.03 4578 105.03
178 5 4573 104.93 4,573 104.93
179 6 3.134 71.91 3.134 71.91
180 7 Bor 3.133 71.88 3.133 71.88
181 Ict016 1 UoO, 2.350 Stainless 9.498 399.18 9.498 399.18
182 2 Steel
183 3
184 4
185 5
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber

186 6

187 7

188 8 Borated

189 9 Stainless

190 10 Steel

191 11

192 12 Boral

193 13

194 14

195 31 Zircaloy

196 32

197 Ict017 1 uo; 2.350 9.493 398.96 9.493 398.96
198 2

199 3

200 4

201 5

202 6

203 7

204 8

205 9

206 10

207 11

208 12

209 13

210 14

211 15 5.204 218.71 5.204 218.71
212 16

213 17

214 18

215 19

216 20

217 21

218 22
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber

219 23

220 24

221 25

222 26

223 27

224 28

225 29

226 Ict033 3 UF,4 2.000 3.962 195.63 3.962 195.63

227 13 12.419 613.27 12.419 613.27

228 19 3.000 4.048 133.27 4.048 133.27

229 22 8.419 277.21 8.419 277.21

230 Ict034 1 uo; 4.738 Borated 10.967 228.70 10.967 228.70

231 2 Stainless

232 3 Steel

233 4

234 5

235 6

236 7

237 8

238 10 Boral

239 11

240 12

241 13

242 14

243 15

244 17 Cadmium

245 18

246 19

247 20

248 21

249 22

250 23

251 24
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber

252 25

253 26

254 Ict035 1 uo; 2.596 Bor 5.278 200.80 5.278 200.80
255 2 5.274 200.67 5.274 200.67
256 3 Gadolinium 5.281 200.93 5.281 200.93
257 Ict039 1 UoO; 4.738 --- - - --- --- --- 5.269 109.74 5.269 109.74
258 2

259 3

260 4

261 5

262 6

263 7

264 8

265 9

266 10

267 11

268 12

269 13

270 14

271 15

272 16

273 17

274 Ict043 1 uo; 4.349 Gadolinium 7.763 176.36 7.763 176.36
275 2

276 3

277 4

278 5

279 6

280 7

281 8

282 9 Gadolini-

um, Stain-

less Steel
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber

283 Ict049 1 uoO; 4.978 --- - - --- --- --- 2.012 39.94 2.012 39.94
284 2
285 3
286 4
287 5 2.516 49.95 2.516 49.95
288 6
289 7
290 8
291 9 3.007 59.68 3.007 59.68
292 10
293 11
294 12
295 13 2.162 42.90 2.162 42.90
296 14 2.178 43.23 2.178 43.23
297 15
298 16 2.503 49.68 2.503 49.68
299 17 2.510 49.81 2.510 49.81
300 18 Borated

Stainless

Steel

301 Ict050 9 UuoO; 4.738 --- - - --- --- Samarium 5.855 122.10 5.855 122.10
302 Ict052 1 uo; 4,738 Gadolinium 5.197 108.37 5.197 108.37
303 2 10.977 228.91 10.977 228.91
304 3 21.915 457.00 21.915 457.00
305 4 5.195 108.32 5.195 108.32
306 5 10.980 228.96 10.980 228.96
307 6 21.920 457.10 21.920 457.10
308 Ict062 1 UuoO; 2.592 --- - - --- --- --- 5.325 202.91 5.325 202.91
309 2 Stainless
310 3 Steel
311 4
312 5
313 6 Borated




197

Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber
314 7 Stainless
315 8 Steel
316 9
317 10
318 11
319 12
320 13
321 14
322 15
323 Ict065 1 uo; 2.592 5.234 202.49 5.234 202.49
324 2 Stainless
Steel
325 3 Borated
326 4 Stainless
Steel
327 5
328 6 Stainless
329 7 Steel
330 8
331 9
332 10 Borated
333 11 Stainless
334 12 Steel
335 13
336 14
337 15
338 16
339 17
340 Ict070 1 Uos 6.500 --- --- --- --- --- --- 2.547 38.73 2.547 38.73
341 2
342 3
343 4
344 5
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber
345 6
346 7
347 8
348 9
349 10
350 11
351 12
352 | Ict091 1 Uo; 4.349 Gadolinium 7.763 176.36 7.763 176.36
353 2
354 3
355 4
356 5
357 6
358 7
359 8
360 9
361 | Imcto05 1 UO., 4.980 Samarium 6.529 127.02 6.529 127.02
362 2 UO2(NOs3), 6.000 6.525 126.95 6.525 126.95
363 3 6.528 127.00 6.528 127.00
364 4 Samarium, 6.553 127.52 6.553 127.52
365 5 Cesium 6.577 128.03 6.577 128.03
366 6 6.602 128.55 6.602 128.55
367 7 Samarium, 6.594 128.38 6.594 128.38
368 8 Cesium, 6.590 128.30 6.590 128.30
369 9 Rhodium 6.587 128.24 6.587 128.24
370 10 Samarium, 6.547 127.42 6.547 127.42
371 11 Cesium, 6.541 127.30 6.541 127.30
372 12 Rhodium, 6.544 127.36 6.544 127.36
Europium
373 | Ist002 1 UO2F2 4.890 54.361 1098.33 54.361 | 1098.33
374 2 49.558 1001.28 49.558 | 1001.28
375 3 49.558 1001.28 49558 | 1001.28
376 | Ist003 1 UOz(NO3); | 10.07 78.494 770.31 78.494 770.31




69T

Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber
377 2 89.427 877.60 89.427 877.60
378 3 91.405 897.01 91.405 897.01
379 4 93.059 913.25 93.059 913.25
380 5 119.568 1173.38 119.568 1173.38
381 6 123.615 1213.10 123.615 1213.10
382 7 126.337 1239.80 126.337 1239.80
383 8 143.847 1411.64 143.847 1411.64
384 9 146.481 1437.51 146.481 1437.51
385 Ist007 1 UO2(NOs3)2 9.970 --- - - --- --- --- 71.524 709.25 71.524 709.25
386 2 77.648 769.97 77.648 769.97
387 3 84.930 842.18 84.930 842.18
388 4 90.362 896.05 90.362 896.05
389 5 95.020 942.24 95.020 942.24
390 Ist008 1 UO2(NOs3)2 9.970 --- - - --- - - 96.288 954.82 96.288 954.82
391 2 96.026 952.22 96.026 952.22
392 3 95.871 950.69 95.871 950.69
393 4 96.444 956.36 96.444 956.36
394 Ist009 1 UO2(NOs3)2 9.970 --- - - --- --- --- 94.369 934.63 94.369 934.63
395 2 94.196 934.06 94.196 934.06
396 3 94.169 933.49 94.169 933.49
397 Ist010 1 UO2(NOs3)2 9.970 --- - - --- --- --- 95.421 946.20 95.421 946.20
398 2 95.280 944.81 95.280 944.81
399 3 95.162 943.63 95.162 943.63
400 4 94.963 941.67 94.963 941.67
401 Ist011 1 UO2(NOs3)2 6.010 --- - - --- --- --- 47.872 787.10 47.872 787.10
402 2 50.310 827.17 50.310 827.17
403 3 54.121 889.83 54.121 889.83
404 4 58.036 954.19 58.036 954.19
405 5 60.578 996.01 60.578 996.01
406 6 63.077 1037.07 63.077 1037.07
407 7 64.772 1064.94 64.772 1064.94
408 8 47.889 787.34 47.889 787.34
409 9 50.253 826.24 50.253 826.24
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber
410 10 54.139 890.12 54.139 890.12
411 11 58.057 954.54 58.057 954.54
412 12 60.564 995.77 60.564 995.77
413 13 63.166 1038.55 63.166 1038.55
414 Ist016 1 UO2(NOs3)2 9.970 - - - - - - 47.269 468.73 47.269 468.73
415 2 51.848 514.15 51.848 514.15
416 3 61.357 608.43 61.357 608.43
417 4 65.571 650.21 65.571 650.21
418 5 70.505 699.14 70.505 699.14
419 6 74.517 738.93 74.517 738.93
420 7 77.832 771.79 77.832 771.79
421 Ist017 1 UO2(NO3)2 9.970 --- - - --- --- - 47.269 468.73 47.269 468.73
422 2 51.515 510.85 51.515 510.85
423 3 61.611 610.95 61.611 610.95
424 4 65.557 650.08 65.557 650.08
425 5 70.512 699.21 70.512 699.21
426 6 73.516 729.00 73.516 729.00
427 Ist018 1 UO2(NOs3)2 9.970 --- - - --- --- --- 75.773 751.38 75.773 751.38
428 2 74.307 736.85 74.307 736.85
429 3 74.188 735.66 74.188 735.66
430 4 74.049 734.28 74.049 734.28
431 5 73.908 732.89 73.908 732.89
432 6 73.702 730.84 73.702 730.84
433 Ist019 1 UO2(NOs3)2 9.970 --- - - --- --- --- 73.155 725.42 73.155 725.42
434 2 73.397 727.81 73.397 727.81
435 3 73.262 726.48 73.262 726.48
436 4 73.058 724.46 73.058 724.46
437 5 72.922 723.11 72.922 723.11
438 6 72.739 721.29 72.739 721.29
439 Ist020 1 UO2(NOs3)2 9.970 - - - - - - 97.923 971.00 97.923 971.00
440 2 106.296 1053.92 106.296 1053.92
441 3 117.785 1167.99 117.785 1167.99
442 4 124.974 1239.27 124.974 1239.27
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Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber
443 Ist021 1 UO2(NOs3), 9.970 --- - - --- --- --- 97.920 971.00 97.920 971.00
444 2 106.159 1052.69 106.159 1052.69
445 3 117.785 1167.99 117.785 1167.99
446 4 124.933 1238.87 124.933 1238.87
447 Ist022 1 UO2(NOs3)2 9.970 --- - - --- --- --- 75.365 747.34 75.365 747.34
448 2 75.515 748.83 75.515 748.83
449 3 75.614 749.80 75.614 749.80
450 4 74.998 743.69 74.998 743.69
451 Ist023 1 UO2(NOs3)2 9.970 - - - - - - 80.952 802.74 80.952 802.74
452 2 79.114 784.52 79.114 784.52
453 3 79.139 784.75 79.139 784.75
454 4 80.894 802.16 80.894 802.16
455 5 80.792 801.15 80.792 801.15
456 6 80.735 800.58 80.735 800.58
457 7 80.502 798.27 80.502 798.27
458 8 80.410 797.36 80.410 797.36
459 9 79.415 787.49 79.415 787.49
460 Ist024 1 UO2(NOs3)2 9.970 --- - - --- --- --- 79.461 787.95 79.461 787.95
461 2 79.348 786.83 79.348 786.83
462 3 79.211 785.47 79.211 785.47
463 4 79.084 784.21 79.084 784.21
464 5 78.907 782.45 78.907 782.45
465 6 78.770 781.09 78.770 781.09
466 7 78.635 779.76 78.635 779.76
467 Ist025 1 UO2(NOs3)2 9.970 - - - - - - 80.826 801.49 80.826 801.49
468 2 80.686 800.09 80.686 800.09
469 3 80.535 798.60 80.535 798.60
470 4 80.394 797.21 80.394 797.21
471 5 80.222 795.49 80.222 795.49
472 6 80.039 793.69 80.039 793.69
473 7 79.763 790.94 79.763 790.94
474 mct004 1 MOX 0.711 3.010 | 68.18 | 22.02 7.26 --- --- 13.130 1823.69 12.737 431.73
475 2 433.06




[AA?

Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber
476 3 434.44
477 4 15.975 2218.75 15.496 525.15
478 5 526.92
479 6 530.19
480 7 22.433 3115.79 21.761 737.22
481 8 739.99
482 9 742.38
483 10 29.152 4049.01 28.279 958.16
484 11 961.70
485 mct005 1 MOX 0.711 3.98 75.29 | 18.15 5.12 --- --- 6.369 884.64 6.116 157.55
486 2 8.462 1175.23 8.125 209.31
487 3 11.953 1660.09 11.477 295.66
488 4 14.949 2076.29 14.354 369.79
489 5 23.979 3330.38 23.024 593.14
490 6 33.367 4634.38 32.038 825.38
491 7 38.216 5307.80 36.694 945.32
492 mct006 1 MOX 0.708 2.04 | 91.84 7.76 0.37 - - 4.869 679.10 4.770 185.10
493 2 7.994 1114.85 7.831 303.87
494 3 11.294 1575.21 11.065 429.36
495 4 14.128 1970.37 13.840 537.06
496 5 20.184 2815.05 19.774 767.30
497 6 22.665 3161.08 22.204 861.62
498 mct007 1 MOX 0.711 2.00 | 81.04 | 16.59 1.83 - - 7.976 1107.82 7.818 331.88
499 2 1.79 11.264 1564.39 11.040 468.80
500 3 1.76 14.096 1957.70 13.815 586.81
501 4 20.115 2793.69 19.715 837.39
502 5 1.82 22.593 3137.91 22.144 940.11
503 mct008 1 MOX 0.711 2.00 | 71.43 | 23.49 4.03 - - 4.853 674.07 4.757 214.99
504 2 4.06 7.968 1106.59 7.809 352.84
505 3 4.00 11.258 1563.54 11.033 498.82
506 4 3.93 14.082 1955.74 13.801 624.30
507 5 3.95 20.118 2794.19 19.717 891.82
508 6 4.06 22.591 3137.58 22.140 1000.42




€LT

Nr. Experi- | Konfi- Spalt- Anreicherung / wt-% feste Ab- geléste H/U HP®U H/SM H/SMris
ment ragt?c;n material z35; Puo, 1 2%pu T ®pu 7T sorber Absorber
509 mct009 1 MOX 0.158 1.50 | 91.37 7.86 0.67 --- --- 3.518 2198.93 3.466 226.05
510 2 0.67 4.969 3105.55 4.895 319.23
511 3 0.68 8.604 5377.62 8.476 552.76
512 4 12.033 7520.40 11.853 773.01
513 5 16.321 10200.85 16.078 1048.53
514 6 0.67 17.706 11066.47 17.442 1137.57
515 | mmct004 1 MOX, 0.711 25.17 | 86.36 | 11.95 1.65 - Gadolinium 62.243 8942.61 44974 173.71
MOX(NO3)x 0.665 93.85 5.72 0.37




IZA!

Tab. C.2 Resultate der Experimentnachrechnungen

N, | EXPeri- | Konfigu- gy £y ey o

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
1 hst012 1 3.184E-02 | 0.9999 <+ 0.0058 1.00081 <+ 0.00002
2 Ict001 1 9.661E-02 | 0.9998 <+ 0.0031 0.99829 <+ 0.00002
3 2 9.593E-02 | 0.9998 + 0.0031 0.99757 <+ 0.00002
4 3 9.499E-02 | 0.9998 + 0.0031 0.99726 = 0.00002
5 4 9.571E-02 | 0.9998 <+ 0.0031 0.99770 £ 0.00002
6 5 9.433E-02 | 0.9998 <+ 0.0031 0.99566 + 0.00002
7 6 9.531E-02 | 0.9998 <+ 0.0031 0.99762 + 0.00002
8 7 9.357E-02 | 0.9998 + 0.0031 0.99696 = 0.00002
9 8 9.460E-02 | 0.9998 + 0.0031 0.99603 = 0.00002
10 Ict002 1 1.132E-01 | 0.9997 <+ 0.0020 0.99756 + 0.00002
11 2 1.130E-01 | 0.9997 <+ 0.0020 0.99891 <+ 0.00002
12 3 1.128E-01 | 0.9997 =+ 0.0020 0.99838 = 0.00002
13 4 1.119E-01 | 0.9997 <+ 0.0018 0.99800 = 0.00002
14 5 1.103E-01 | 0.9997 £ 0.0019 0.99656 = 0.00002
15 Ict003 1 1.715E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98784 + 0.00002
16 2 1.720E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98809 + 0.00002
17 3 1.722E-01 | 1.0000 £ 0.0039 0.98877 = 0.00002
18 4 1.722E-01 | 1.0000 £ 0.0039 0.98891 = 0.00002
19 5 1.716E-01 | 1.0000 £ 0.0039 0.98869 =+ 0.00002
20 6 1.496E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98659 + 0.00002
21 7 1.591E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98885 + 0.00002
22 8 1.520E-01 | 1.0000 £ 0.0039 0.99079 = 0.00002
23 9 1.534E-01 | 1.0000 £ 0.0039 0.98371 = 0.00002
24 10 1.610E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98354 + 0.00002
25 11 1.449E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98498 <+ 0.00002
26 12 1.495E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98354 + 0.00002
27 13 1.491E-01 | 1.0000 <+ 0.0039 0.98701 =+ 0.00002




G.T

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
28 14 1.492E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98601 + 0.00002
29 15 1.500E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98633 + 0.00002
30 16 1.522E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98592 + 0.00002
31 17 1.534E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98541 + 0.00002
32 18 1.550E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98524 + 0.00002
33 19 1.566E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.98603 + 0.00002
34 20 1.661E-01 | 1.0000 £ 0.0039 0.98648 =+ 0.00002
35 21 1.620E-01 | 1.0000 £ 0.0039 0.98494 + 0.00002
36 22 1.586E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.99457 £ 0.00002
37 23 1.570E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.99559 <+ 0.00002
38 Ict004 1 2.890E-01 | 0.9998 <+ 0.0033 0.99336 + 0.00002
39 2 2.878E-01 | 0.9998 + 0.0033 0.99267 = 0.00002
40 3 2.880E-01 | 0.9998 + 0.0033 0.99341 = 0.00002
41 4 2.887E-01 | 0.9998 <+ 0.0033 0.99328 + 0.00002
42 5 1.977E-01 | 0.9998 <+ 0.0033 0.99166 + 0.00002
43 6 2.326E-01 | 0.9998 <+ 0.0033 0.99199 <+ 0.00002
44 7 2.025E-01 | 0.9998 + 0.0033 0.99104 = 0.00002
45 8 2.400E-01 | 0.9998 = 0.0038 0.99073 = 0.00002
46 9 2.739E-01 | 0.9998 <+ 0.0038 0.99178 £ 0.00002
47 10 2.681E-01 | 0.9998 <+ 0.0038 0.99910 <+ 0.00002
48 11 2.088E-01 | 0.9998 + 0.0038 0.98661 =+ 0.00002
49 12 2.239E-01 | 0.9998 + 0.0038 0.98326 = 0.00002
50 13 2.341E-01 | 0.9998 + 0.0038 0.98900 = 0.00002
51 14 2.325E-01 | 0.9998 <+ 0.0038 0.98841 + 0.00002
52 15 2.323E-01 | 0.9998 <+ 0.0038 0.98889 + 0.00002
53 16 2.336E-01 | 0.9998 + 0.0038 0.98901 =+ 0.00002
54 17 2.362E-01 | 0.9998 + 0.0038 0.98896 =+ 0.00002
55 18 2.378E-01 | 0.9998 + 0.0038 0.98891 =+ 0.00002
56 19 2.407E-01 | 0.9998 <+ 0.0038 0.99002 + 0.00002




9.7

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
57 20 2.206E-01 | 0.9998 <+ 0.0038 0.98592 + 0.00002
58 Ict006 1 2.361E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99804 + 0.00002
59 2 2.427E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99857 + 0.00002
60 3 2.494E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99849 + 0.00002
61 4 1.818E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99897 <+ 0.00002
62 5 1.870E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99888 + 0.00002
63 6 1.920E-01 | 1.0000 =+ 0.0020 0.99939 = 0.00002
64 7 1.970E-01 | 1.0000 =+ 0.0020 0.99925 + 0.00002
65 8 2.021E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99924 <+ 0.00002
66 9 1.355E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99987 + 0.00002
67 10 1.389E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99976 + 0.00002
68 11 1.422E-01 | 1.0000 *= 0.0020 0.99988 =+ 0.00002
69 12 1.456E-01 | 1.0000 *= 0.0020 0.99972 = 0.00002
70 13 1.490E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99959 <+ 0.00002
71 14 1.145E-01 | 1.0000 + 0.0020 1.00003 <+ 0.00002
72 15 1.171E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99994 <+ 0.00002
73 16 1.197E-01 | 1.0000 *= 0.0020 0.99999 + 0.00002
74 17 1.223E-01 | 1.0000 *= 0.0020 0.99993 =+ 0.00002
75 18 1.249E-01 | 1.0000 + 0.0020 0.99987 <+ 0.00002
76 Ict007 1 2.405E-01 | 1.0000 + 0.0014 0.99557 + 0.00002
77 2 1.088E-01 | 1.0000 £ 0.0008 0.99757 = 0.00002
78 3 7.079E-02 | 1.0000 = 0.0007 0.99698 =+ 0.00002
79 4 6.045E-02 | 1.0000 = 0.0008 0.99774 = 0.00002
80 5 2.639E-01 | 1.0000 + 0.0014 0.99508 + 0.00002
81 6 1.110E-01 | 1.0000 + 0.0008 0.99555 + 0.00002
82 7 7.056E-02 | 1.0000 = 0.0007 0.99787 = 0.00002
83 8 2.486E-01 | 1.0000 = 0.0014 0.99530 =+ 0.00002
84 9 1.111E-01 | 1.0000 <+ 0.0008 0.99507 =+ 0.00002
85 10 7.093E-02 | 1.0000 + 0.0007 0.99792 + 0.00002




LT

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
86 Ict008 1 2.796E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99726 + 0.00002
87 2 2.466E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99783 + 0.00002
88 3 2.464E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99831 + 0.00002
89 4 2.467E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99770 + 0.00002
90 5 2.467E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99733 £ 0.00002
91 6 2.461E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99771 £ 0.00002
92 7 2.462E-01 | 1.0007 = 0.0012 0.99706 = 0.00002
93 8 2.443E-01 | 1.0007 = 0.0012 0.99665 =+ 0.00002
94 9 2.437E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99696 + 0.00002
95 10 2.495E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99738 + 0.00002
96 11 2.547E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99810 + 0.00002
97 12 2.486E-01 | 1.0007 = 0.0012 0.99777 = 0.00002
98 13 2.486E-01 | 1.0007 = 0.0012 0.99778 = 0.00002
99 14 2.508E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99752 £ 0.00002
100 15 2.509E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99739 + 0.00002
101 16 2.282E-01 | 1.0007 <+ 0.0012 0.99773 £ 0.00002
102 17 1.993E-01 | 1.0007 £ 0.0012 0.99697 = 0.00002
103 Ict009 1 1.127E-01 | 1.0000 £ 0.0021 0.99845 + 0.00002
104 2 1.122E-01 | 1.0000 + 0.0021 0.99827 <+ 0.00002
105 3 1.125E-01 | 1.0000 + 0.0021 0.99769 <+ 0.00002
106 4 1.121E-01 | 1.0000 £ 0.0021 0.99842 + 0.00002
107 5 1.136E-01 | 1.0000 <+ 0.0021 0.99905 =+ 0.00002
108 6 1.128E-01 | 1.0000 £ 0.0021 0.99834 = 0.00002
109 7 1.137E-01 | 1.0000 + 0.0021 0.99917 <+ 0.00002
110 8 1.128E-01 | 1.0000 + 0.0021 0.99823 + 0.00002
111 9 1.136E-01 | 1.0000 + 0.0021 0.99862 =+ 0.00002
112 26 1.120E-01 | 1.0000 + 0.0021 0.99860 =+ 0.00002
113 27 1.119E-01 | 1.0000 + 0.0021 0.99863 =+ 0.00002
114 Ict010 1 1.179E-01 | 1.0000 + 0.0021 1.00357 + 0.00002




8.7

Nr.

115

116

117

118

119

120

121

122

123

124

125

126

127

128

129

130

131

132

133

134

135

136

137

138

139

140

141

142

143

Experi-
ment

Konfigu- | ep k) ey o
ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
2 1.151E-01 | 1.0000 + 0.0021 1.00386 + 0.00002
3 1.132E-01 | 1.0000 = 0.0021 1.00293 + 0.00002
4 1.104E-01 | 1.0000 = 0.0021 0.99574 <+ 0.00002
5 3.539E-01 | 1.0000 + 0.0021 0.99990 =+ 0.00002
6 2.614E-01 | 1.0000 + 0.0021 0.99997 <+ 0.00002
7 2.085E-01 | 1.0000 + 0.0021 1.00064 <+ 0.00002
8 1.839E-01 | 1.0000 £ 0.0021 0.99714 = 0.00002
9 1.220E-01 | 1.0000 £ 0.0021 1.00067 <+ 0.00002
10 1.182E-01 | 1.0000 + 0.0021 1.00067 <+ 0.00002
11 1.155E-01 | 1.0000 + 0.0021 1.00065 <+ 0.00002
12 1.123E-01 | 1.0000 + 0.0021 0.99948 <+ 0.00002
13 1.104E-01 | 1.0000 £ 0.0021 0.99688 =+ 0.00002
14 3.072E-01 | 1.0000 = 0.0028 1.00137 <+ 0.00002
15 2.948E-01 | 1.0000 =+ 0.0028 1.00178 <+ 0.00002
16 2.852E-01 | 1.0000 + 0.0028 1.00221 <+ 0.00002
17 2.790E-01 | 1.0000 =+ 0.0028 1.00153 <+ 0.00002
18 2.744E-01 | 1.0000 = 0.0028 1.00132 + 0.00002
19 2.677E-01 | 1.0000 = 0.0028 1.00087 <+ 0.00002
20 2.932E-01 | 1.0000 + 0.0028 1.00222 <+ 0.00002
21 2.846E-01 | 1.0000 <+ 0.0028 1.00241 <+ 0.00002
22 2.735E-01 | 1.0000 = 0.0028 1.00190 <+ 0.00002
23 2.673E-01 | 1.0000 = 0.0028 1.00040 <+ 0.00002
24 5977E-01 | 1.0000 = 0.0028 0.99944 + 0.00002
25 5513E-01 | 1.0000 + 0.0028 1.00083 <+ 0.00002
26 4974E-01 | 1.0000 *= 0.0028 1.00197 <+ 0.00002
27 4.771E-01 | 1.0000 + 0.0028 1.00129 <+ 0.00002
28 4473E-01 | 1.0000 + 0.0028 1.00145 <+ 0.00002
29 4.222E-01 | 1.0000 + 0.0028 1.00140 <+ 0.00002
30 3.669E-01 | 1.0000 + 0.0028 0.99929 <+ 0.00002




6.7

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
144 Ict011 1 1.579E-01 | 1.0010 + 0.0018 0.99083 + 0.00002
145 2 2.295E-01 | 1.0009 <+ 0.0032 0.98657 + 0.00002
146 3 1.813E-01 | 1.0009 + 0.0032 0.98648 + 0.00002
147 4 1.817E-01 | 1.0009 + 0.0032 0.98694 + 0.00002
148 5 1.824E-01 | 1.0009 + 0.0032 0.98662 + 0.00002
149 6 1.836E-01 | 1.0009 + 0.0032 0.98662 + 0.00002
150 7 1.847E-01 | 1.0009 £ 0.0032 0.98678 = 0.00002
151 8 1.855E-01 | 1.0009 £ 0.0032 0.98705 = 0.00002
152 9 1.864E-01 | 1.0009 + 0.0032 0.98687 £ 0.00002
153 10 1.753E-01 | 1.0010 + 0.0017 0.98672 + 0.00002
154 11 1.532E-01 | 1.0010 + 0.0017 0.98763 + 0.00002
155 12 1571E-01 | 1.0010 £ 0.0017 0.98771 = 0.00002
156 13 1.390E-01 | 1.0010 £ 0.0017 0.98801 = 0.00002
157 14 1.420E-01 | 1.0010 + 0.0017 0.98801 <+ 0.00002
158 15 1.309E-01 | 1.0010 + 0.0018 0.98934 + 0.00002
159 Ict012 1 1.676E-01 | 1.0000 + 0.0034 0.98641 + 0.00002
160 2 1.744E-01 | 1.0000 = 0.0034 0.98700 = 0.00002
161 3 1.759E-01 | 1.0000 = 0.0034 0.98633 = 0.00002
162 4 1.832E-01 | 1.0000 + 0.0034 0.98651 + 0.00002
163 5 1.819E-01 | 1.0000 + 0.0034 0.98601 + 0.00002
164 6 1.818E-01 | 1.0000 *= 0.0034 0.98802 =+ 0.00002
165 7 1.829E-01 | 1.0000 =+ 0.0034 0.98726 = 0.00002
166 8 1.767E-01 | 1.0000 £ 0.0049 0.98717 = 0.00002
167 9 1.650E-01 | 1.0000 + 0.0034 0.98602 + 0.00002
168 10 1.732E-01 | 1.0000 + 0.0034 0.98703 + 0.00002
169 Ict013 1 2.863E-01 | 1.0000 = 0.0018 1.00053 <+ 0.00002
170 2 2.937E-01 | 1.0000 = 0.0018 1.00045 <+ 0.00002
171 3 2.975E-01 | 1.0000 = 0.0018 1.00017 <+ 0.00002
172 4 2.968E-01 | 1.0000 + 0.0018 1.00112 <+ 0.00002




08T

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
173 5 2.961E-01 | 1.0000 + 0.0032 1.00004 <+ 0.00002
174 6 2.872E-01 | 1.0000 + 0.0018 1.00002 <+ 0.00002
175 7 2.926E-01 | 1.0000 + 0.0018 0.99941 + 0.00002
176 Ict014 1 2.773E-01 | 1.0000 + 0.0019 0.99852 + 0.00002
177 2 3.332E-01 | 1.0000 <+ 0.0077 0.98583 + 0.00002
178 5 5.833E-01 | 1.0000 + 0.0069 1.00127 <+ 0.00002
179 6 4974E-01 | 1.0000 += 0.0033 1.00504 <+ 0.00002
180 7 7.482E-01 | 1.0000 = 0.0051 1.00097 <+ 0.00002
181 Ict016 1 9.568E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99749 <+ 0.00002
182 2 9.545E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99620 + 0.00002
183 3 9.537E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99723 + 0.00002
184 4 9.553E-02 | 1.0000 = 0.0031 0.99619 = 0.00002
185 5 9.523E-02 | 1.0000 = 0.0031 0.99701 = 0.00002
186 6 9.617E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99713 £ 0.00002
187 7 9.591E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99718 £ 0.00002
188 8 9.689E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99722 + 0.00002
189 9 9.621E-02 | 1.0000 = 0.0031 0.99780 = 0.00002
190 10 9.700E-02 | 1.0000 = 0.0031 0.99690 = 0.00002
191 11 9.627E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99762 + 0.00002
192 12 9.743E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99707 £ 0.00002
193 13 9.655E-02 | 1.0000 = 0.0031 0.99745 = 0.00002
194 14 9.749E-02 | 1.0000 = 0.0031 0.99765 =+ 0.00002
195 31 9.495E-02 | 1.0000 = 0.0031 0.99753 = 0.00002
196 32 9.485E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99734 + 0.00002
197 Ict017 1 9.783E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99892 + 0.00002
198 2 9.653E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99869 =+ 0.00002
199 3 9.471E-02 | 1.0000 = 0.0031 0.99742 + 0.00002
200 4 2.018E-01 | 1.0000 = 0.0031 0.99659 =+ 0.00002
201 5 1.777E-01 | 1.0000 + 0.0031 0.99821 <+ 0.00002




18T

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
202 6 1.682E-01 | 1.0000 + 0.0031 0.99826 + 0.00002
203 7 1.596E-01 | 1.0000 + 0.0031 0.99808 + 0.00002
204 8 1.329E-01 | 1.0000 + 0.0031 0.99621 <+ 0.00002
205 9 1.088E-01 | 1.0000 + 0.0031 0.99551 + 0.00002
206 10 9.975E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99684 <+ 0.00002
207 11 9.821E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99680 <+ 0.00002
208 12 9.675E-02 | 1.0000 = 0.0031 0.99681 =+ 0.00002
209 13 9.526E-02 | 1.0000 = 0.0031 0.99703 = 0.00002
210 14 9.463E-02 | 1.0000 + 0.0031 0.99717 £ 0.00002
211 15 1.775E-01 | 1.0000 + 0.0028 0.99567 + 0.00002
212 16 1.713E-01 | 1.0000 + 0.0028 0.99653 + 0.00002
213 17 1.665E-01 | 1.0000 £ 0.0028 0.99770 = 0.00002
214 18 1.650E-01 | 1.0000 £ 0.0028 0.99644 = 0.00002
215 19 1.623E-01 | 1.0000 + 0.0028 0.99664 + 0.00002
216 20 1.608E-01 | 1.0000 + 0.0028 0.99558 + 0.00002
217 21 1.593E-01 | 1.0000 + 0.0028 0.99553 + 0.00002
218 22 1.583E-01 | 1.0000 £ 0.0028 0.99469 = 0.00002
219 23 1.691E-01 | 1.0000 £ 0.0028 0.99632 = 0.00002
220 24 1.645E-01 | 1.0000 + 0.0028 0.99711 <+ 0.00002
221 25 1.570E-01 | 1.0000 + 0.0028 0.99542 + 0.00002
222 26 3.740E-01 | 1.0000 = 0.0028 0.99413 = 0.00002
223 27 3.202E-01 | 1.0000 = 0.0028 0.99607 = 0.00002
224 28 2.805E-01 | 1.0000 = 0.0028 0.99665 =+ 0.00002
225 29 2.507E-01 | 1.0000 + 0.0028 0.99668 + 0.00002
226 [ct033 3 2.079E-01 | 1.0000 =+ 0.0038 1.00432 <+ 0.00002
227 13 6.477E-02 | 1.0000 = 0.0041 1.00110 <+ 0.00002
228 19 2.488E-01 | 1.0000 = 0.0038 1.01311 <+ 0.00002
229 22 9.833E-02 | 1.0000 = 0.0039 1.01338 + 0.00002
230 Ict034 1 1.508E-01 | 1.0000 + 0.0047 1.00380 <+ 0.00002




81

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
231 2 1.473E-01 | 1.0000 + 0.0047 1.00518 <+ 0.00002
232 3 1.414E-01 | 1.0000 + 0.0039 1.00212 + 0.00002
233 4 1.368E-01 | 1.0000 + 0.0039 1.00049 <+ 0.00002
234 5 1.332E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.99972 + 0.00002
235 6 1.299E-01 | 1.0000 + 0.0039 1.00123 <+ 0.00002
236 7 1.279E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.99952 <+ 0.00002
237 8 1.260E-01 | 1.0000 £ 0.0039 0.99917 = 0.00002
238 10 1.462E-01 | 1.0000 £ 0.0048 1.00109 <+ 0.00002
239 11 1.450E-01 | 1.0000 + 0.0048 1.00093 <+ 0.00002
240 12 1.429E-01 | 1.0000 + 0.0048 0.99686 + 0.00002
241 13 1.397E-01 | 1.0000 + 0.0048 0.99822 + 0.00002
242 14 1.378E-01 | 1.0000 £ 0.0043 0.99530 = 0.00002
243 15 1.351E-01 | 1.0000 £ 0.0043 0.99486 = 0.00002
244 17 1.564E-01 | 1.0000 + 0.0053 1.00932 + 0.00002
245 18 1.522E-01 | 1.0000 + 0.0053 1.00637 + 0.00002
246 19 1.481E-01 | 1.0000 + 0.0053 1.00554 <+ 0.00002
247 20 1.451E-01 | 1.0000 £ 0.0053 1.00253 <+ 0.00002
248 21 1.418E-01 | 1.0000 £ 0.0047 1.00287 <+ 0.00002
249 22 1.397E-01 | 1.0000 + 0.0047 1.00021 <+ 0.00002
250 23 1.372E-01 | 1.0000 + 0.0047 1.00098 <+ 0.00002
251 24 1.347E-01 | 1.0000 £ 0.0047 1.00184 <+ 0.00002
252 25 1.330E-01 | 1.0000 £ 0.0047 1.00042 <+ 0.00002
253 26 1.312E-01 | 1.0000 £ 0.0047 0.99940 =+ 0.00002
254 Ict035 1 2.082E-01 | 1.0000 + 0.0018 0.99848 + 0.00002
255 2 2.116E-01 | 1.0000 <+ 0.0019 0.99810 + 0.00002
256 3 2.082E-01 | 1.0000 = 0.0022 0.99383 =+ 0.00002
257 Ict039 1 2.220E-01 | 1.0000 = 0.0014 0.99596 =+ 0.00002
258 2 2.117E-01 | 1.0000 = 0.0014 0.99702 =+ 0.00002
259 3 1.922E-01 | 1.0000 + 0.0014 0.99668 + 0.00002




€81

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
260 4 1.839E-01 | 1.0000 + 0.0014 0.99583 + 0.00002
261 5 1.393E-01 | 1.0000 + 0.0009 0.99788 + 0.00002
262 6 1.454E-01 | 1.0000 + 0.0009 0.99767 + 0.00002
263 7 2.129E-01 | 1.0000 + 0.0012 0.99622 + 0.00002
264 8 2.030E-01 | 1.0000 =+ 0.0012 0.99648 <+ 0.00002
265 9 1.976E-01 | 1.0000 + 0.0012 0.99678 £ 0.00002
266 10 1.729E-01 | 1.0000 £ 0.0012 0.99758 = 0.00002
267 11 2.217E-01 | 1.0000 = 0.0013 0.99497 * 0.00002
268 12 2.167E-01 | 1.0000 + 0.0013 0.99531 <+ 0.00002
269 13 2.142E-01 | 1.0000 + 0.0013 0.99542 + 0.00002
270 14 2.124E-01 | 1.0000 + 0.0013 0.99599 <+ 0.00002
271 15 2.111E-01 | 1.0000 = 0.0013 0.99612 = 0.00002
272 16 2.102E-01 | 1.0000 = 0.0013 0.99651 = 0.00002
273 17 2.099E-01 | 1.0000 =+ 0.0013 0.99623 + 0.00002
274 [ct043 1 1.516E-01 | 1.0004 + 0.0010 1.00102 <+ 0.00002
275 2 1.547E-01 | 1.0004 + 0.0010 1.00112 <+ 0.00002
276 3 1.546E-01 | 1.0004 =+ 0.0010 1.00084 <+ 0.00002
277 4 1.519E-01 | 1.0006 = 0.0010 1.00099 <+ 0.00002
278 5 1.541E-01 | 1.0004 + 0.0010 1.00089 <+ 0.00002
279 6 1.542E-01 | 1.0005 <+ 0.0010 1.00092 <+ 0.00002
280 7 1.541E-01 | 1.0006 = 0.0010 1.00092 <+ 0.00002
281 8 1.539E-01 | 1.0004 =+ 0.0010 1.00059 <+ 0.00002
282 9 1.525E-01 | 1.0006 = 0.0010 1.00048 <+ 0.00002
283 Ict049 1 2.022E+00 | 1.0000 = 0.0034 0.99860 + 0.00002
284 2 2.033E+00 | 1.0000 = 0.0034 0.99926 + 0.00002
285 3 2.153E+00 | 1.0000 + 0.0034 0.99921 <+ 0.00002
286 4 2.241E+00 | 1.0000 + 0.0034 1.00008 <+ 0.00002
287 5 1.131E+00 | 1.0000 = 0.0042 0.99880 =+ 0.00002
288 6 1.143E+00 | 1.0000 =+ 0.0042 1.00087 <+ 0.00002




8T

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
289 7 1.102E+00 | 1.0000 + 0.0042 1.00049 <+ 0.00002
290 8 1.181E+00 | 1.0000 + 0.0042 1.00017 <+ 0.00002
291 9 7.427E-01 | 1.0000 + 0.0037 0.99746 + 0.00002
292 10 7.484E-01 | 1.0000 =+ 0.0037 0.99957 + 0.00002
293 11 7.455E-01 | 1.0000 + 0.0037 0.99791 <+ 0.00002
294 12 7.868E-01 | 1.0000 + 0.0037 0.99837 + 0.00002
295 13 1.412E+00 | 1.0000 = 0.0036 0.99838 = 0.00002
296 14 1.416E+00 | 1.0000 = 0.0036 0.99892 = 0.00002
297 15 1.419E+00 | 1.0000 + 0.0036 1.00022 <+ 0.00002
298 16 1.107E+00 | 1.0000 + 0.0036 0.99889 + 0.00002
299 17 1.184E+00 | 1.0000 + 0.0036 0.99905 <+ 0.00002
300 18 1.016E+00 | 1.0000 = 0.0030 1.00196 + 0.00002
301 Ict050 9 1.963E-01 | 1.0004 <+ 0.0010 0.99670 = 0.00002
302 Ict052 1 4.326E-01 | 1.0003 =+ 0.0023 0.98904 <+ 0.00002
303 2 1.633E-01 | 1.0003 + 0.0036 0.98955 <+ 0.00002
304 3 8.437E-02 | 1.0003 <+ 0.0034 0.99932 + 0.00002
305 4 4.340E-01 | 1.0003 + 0.0023 0.99297 =+ 0.00002
306 5 1.642E-01 | 1.0003 £ 0.0036 0.98840 = 0.00002
307 6 8.554E-02 | 1.0003 <+ 0.0034 0.98856 + 0.00002
308 Ict062 1 1.847E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00132 + 0.00002
309 2 1.867E-01 | 1.0000 £ 0.0016 1.00250 <+ 0.00002
310 3 1.881E-01 | 1.0000 £ 0.0016 1.00211 <+ 0.00002
311 4 1.870E-01 | 1.0000 £ 0.0016 1.00228 <+ 0.00002
312 5 1.863E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00176 <+ 0.00002
313 6 1.896E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00196 <+ 0.00002
314 7 1.905E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00134 <+ 0.00002
315 8 1.885E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00292 <+ 0.00002
316 9 1.891E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00060 + 0.00002
317 10 1.868E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00325 <+ 0.00002




G387

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
318 11 1.877E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00098 <+ 0.00002
319 12 1.901E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00121 <+ 0.00002
320 13 1.905E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00164 <+ 0.00002
321 14 1.887E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00260 + 0.00002
322 15 1.875E-01 | 1.0000 + 0.0016 1.00233 + 0.00002
323 Ict065 1 1.890E-01 | 1.0000 + 0.0014 1.00168 <+ 0.00002
324 2 1.939E-01 | 0.9999 =+ 0.0014 1.00193 <+ 0.00002
325 3 1.965E-01 | 0.9996 <+ 0.0015 1.00030 <+ 0.00002
326 4 1.963E-01 | 0.9997 + 0.0015 1.00099 <+ 0.00002
327 5 1.875E-01 | 1.0000 + 0.0014 1.00184 <+ 0.00002
328 6 1.904E-01 | 0.9998 <+ 0.0014 1.00202 <+ 0.00002
329 7 1.899E-01 | 0.9991 =+ 0.0014 1.00155 <+ 0.00002
330 8 1.920E-01 | 1.0000 £ 0.0016 1.00190 <+ 0.00002
331 9 1.911E-01 | 1.0001 + 0.0015 1.00144 <+ 0.00002
332 10 1.939E-01 | 1.0002 + 0.0016 1.00079 <+ 0.00002
333 11 1.925E-01 | 1.0005 <+ 0.0016 1.00086 + 0.00002
334 12 1.949E-01 | 1.0000 £ 0.0017 1.00019 <+ 0.00002
335 13 1.926E-01 | 1.0001 £ 0.0016 1.00065 <+ 0.00002
336 14 1.939E-01 | 1.0003 + 0.0016 1.00149 <+ 0.00002
337 15 1.927E-01 | 0.9994 <+ 0.0016 1.00102 <+ 0.00002
338 16 1.947E-01 | 0.9998 <+ 0.0017 1.00113 <+ 0.00002
339 17 1.932E-01 | 1.0003 £ 0.0016 1.00079 <+ 0.00002
340 Ict070 1 1.488E+00 | 1.0004 = 0.0016 1.00519 <+ 0.00002
341 2 1.457E+00 | 1.0004 <+ 0.0016 1.00524 <+ 0.00002
342 3 1.443E+00 | 1.0004 <+ 0.0016 1.00497 <+ 0.00002
343 4 1.424E+00 | 1.0004 = 0.0016 1.00481 <+ 0.00002
344 5 1.401E+00 | 1.0004 + 0.0016 1.00457 <+ 0.00002
345 6 1.394E+00 | 1.0004 = 0.0016 1.00413 <+ 0.00002
346 7 1.384E+00 | 1.0004 <+ 0.0016 1.00421 <+ 0.00002




98T

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
347 8 1.370E+00 | 1.0004 + 0.0016 1.00396 <+ 0.00002
348 9 1.357E+00 | 1.0004 <+ 0.0016 1.00384 <+ 0.00002
349 10 1.339E+00 | 1.0004 <+ 0.0016 1.00360 + 0.00002
350 11 1.316E+00 | 1.0004 <+ 0.0016 1.00333 + 0.00002
351 12 1.302E+00 | 1.0004 + 0.0016 1.00320 + 0.00002
352 Ict091 1 1.488E-01 | 1.0005 <+ 0.0010 1.00034 <+ 0.00002
353 2 1518E-01 | 1.0006 = 0.0010 1.00070 £ 0.00002
354 3 1.506E-01 | 1.0004 =+ 0.0010 1.00023 <+ 0.00002
355 4 1.509E-01 | 1.0006 + 0.0010 1.00067 <+ 0.00002
356 5 1.502E-01 | 1.0006 + 0.0010 1.00126 + 0.00002
357 6 1.319E-01 | 1.0006 + 0.0010 1.00101 <+ 0.00002
358 7 1.323E-01 | 1.0004 <+ 0.0010 0.99663 = 0.00002
359 8 1.314E-01 | 1.0004 <+ 0.0010 0.99733 = 0.00002
360 9 1.310E-01 | 1.0004 <+ 0.0010 0.99736 + 0.00002
361 | Imct005 1 1.156E-01 | 1.0000 + 0.0007 1.00255 <+ 0.00002
362 2 1.173E-01 | 1.0001 + 0.0007 1.00309 <+ 0.00002
363 3 1.190E-01 | 0.9999 <+ 0.0007 1.00314 <+ 0.00002
364 4 1.191E-01 | 1.0000 £ 0.0007 1.00323 + 0.00002
365 5 1.192E-01 | 1.0000 + 0.0007 1.00315 <+ 0.00002
366 6 1.192E-01 | 1.0000 + 0.0007 1.00362 <+ 0.00002
367 7 1.195E-01 | 0.9999 <+ 0.0007 1.00318 <+ 0.00002
368 8 1.198E-01 | 0.9999 <+ 0.0007 1.00292 <+ 0.00002
369 9 1.198E-01 | 0.9999 <+ 0.0007 1.00335 <+ 0.00002
370 10 1.201E-01 | 0.9998 <+ 0.0007 1.00276 <+ 0.00002
371 11 1.201E-01 | 0.9998 <+ 0.0007 1.00266 + 0.00002
372 12 1.201E-01 | 0.9999 <+ 0.0007 1.00230 + 0.00002
373 Ist002 1 3.750E-02 | 1.0038 + 0.0040 1.00028 <+ 0.00002
374 2 3.935E-02 | 1.0024 = 0.0037 0.99611 =+ 0.00002
375 3 3.853E-02 | 1.0024 <+ 0.0044 1.00112 <+ 0.00002




18T

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
376 Ist003 1 4.019E-02 | 0.9997 £ 0.0039 0.99654 <+ 0.00002
377 2 3.843E-02 | 0.9993 <+ 0.0042 0.99542 + 0.00002
378 3 3.814E-02 | 0.9995 <+ 0.0042 0.99976 + 0.00002
379 4 3.798E-02 | 0.9995 <+ 0.0042 0.99336 + 0.00002
380 5 3.537E-02 | 0.9997 <+ 0.0048 0.99766 + 0.00002
381 6 3.508E-02 | 0.9999 <+ 0.0049 0.99816 + 0.00002
382 7 3.491E-02 | 0.9994 = 0.0049 0.99649 = 0.00002
383 8 3.389E-02 | 0.9993 = 0.0052 1.00011 <+ 0.00002
384 9 3.377E-02 | 0.9996 <+ 0.0052 0.99745 <+ 0.00002
385 Ist007 1 4.142E-02 | 0.9961 =+ 0.0009 1.01207 <+ 0.00002
386 2 4.016E-02 | 0.9973 =+ 0.0009 1.01423 <+ 0.00002
387 3 3.893E-02 | 0.9985 + 0.0010 1.01253 <+ 0.00002
388 4 3.815E-02 | 0.9988 + 0.0011 1.01528 <+ 0.00002
389 5 3.757E-02 | 0.9983 <+ 0.0011 1.01400 =+ 0.00002
390 Ist008 1 3.736E-02 | 1.0002 <+ 0.0015 1.00131 <+ 0.00002
391 2 3.734E-02 | 0.9999 <+ 0.0014 1.00217 <+ 0.00002
392 3 3.732E-02 | 0.9999 + 0.0014 1.00281 <+ 0.00002
393 4 3.724E-02 | 0.9999 + 0.0014 1.00310 <+ 0.00002
394 Ist009 1 3.771E-02 | 0.9998 <+ 0.0014 1.00047 <+ 0.00002
395 2 3.775E-02 | 0.9999 <+ 0.0014 1.00094 <+ 0.00002
396 3 3.776E-02 | 0.9999 + 0.0014 1.00126 + 0.00002
397 Ist010 1 3.733E-02 | 0.9999 = 0.0015 1.00073 £ 0.00002
398 2 3.728E-02 | 0.9999 + 0.0014 1.00114 <+ 0.00002
399 3 3.729E-02 | 1.0000 + 0.0014 1.00134 <+ 0.00002
400 4 3.731E-02 | 1.0001 <+ 0.0014 1.00167 <+ 0.00002
401 Ist011 1 4.221E-02 | 0.9999 <+ 0.0010 1.00397 <+ 0.00002
402 2 4.140E-02 | 1.0000 + 0.0010 1.00432 + 0.00002
403 3 4.030E-02 | 1.0000 + 0.0009 1.00362 <+ 0.00002
404 4 3.933E-02 | 0.9998 <+ 0.0009 1.00311 <+ 0.00002




88T

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
405 5 3.877E-02 | 0.9998 <+ 0.0011 1.00224 + 0.00002
406 6 3.827E-02 | 1.0000 + 0.0011 1.00334 <+ 0.00002
407 7 3.795E-02 | 0.9999 <+ 0.0010 1.00332 + 0.00002
408 8 4.256E-02 | 0.9967 = 0.0010 1.00016 + 0.00002
409 9 4.173E-02 | 0.9974 =+ 0.0010 1.00117 <+ 0.00002
410 10 4.057E-02 | 0.9980 =+ 0.0009 1.00076 <+ 0.00002
411 11 3.956E-02 | 0.9984 + 0.0009 1.00050 <+ 0.00002
412 12 3.900E-02 | 0.9985 + 0.0011 1.00032 <+ 0.00002
413 13 3.846E-02 | 0.9987 <+ 0.0010 1.00128 <+ 0.00002
414 Ist016 1 5.021E-02 | 0.9996 <+ 0.0013 1.00447 <+ 0.00002
415 2 4.783E-02 | 0.9999 =+ 0.0013 1.00440 <+ 0.00002
416 3 4.421E-02 | 0.9994 <+ 0.0014 1.00374 + 0.00002
417 4 4.299E-02 | 0.9996 <+ 0.0014 1.00312 <+ 0.00002
418 5 4.176E-02 | 0.9995 =+ 0.0014 1.00261 <+ 0.00002
419 6 4.092E-02 | 0.9992 =+ 0.0015 1.00112 <+ 0.00002
420 7 4.028E-02 | 0.9994 =+ 0.0015 1.00233 + 0.00002
421 Ist017 1 5.036E-02 | 0.9981 = 0.0013 1.00668 <+ 0.00002
422 2 4.811E-02 | 0.9986 <+ 0.0013 1.00647 <+ 0.00002
423 3 4.421E-02 | 0.9989 =+ 0.0014 1.00485 <+ 0.00002
424 4 4.304E-02 | 0.9992 =+ 0.0014 1.00555 <+ 0.00002
425 5 4.180E-02 | 0.9987 <+ 0.0015 1.00524 + 0.00002
426 6 4.116E-02 | 0.9996 <+ 0.0015 1.00499 <+ 0.00002
427 Ist018 1 4.052E-02 | 0.9992 <+ 0.0010 1.00166 <+ 0.00002
428 2 4.083E-02 | 0.9996 =+ 0.0010 1.00207 <+ 0.00002
429 3 4.087E-02 | 0.9996 =+ 0.0010 1.00225 <+ 0.00002
430 4 4.090E-02 | 0.9997 <+ 0.0010 1.00211 <+ 0.00002
431 5 4.093E-02 | 0.9992 <+ 0.0010 1.00184 <+ 0.00002
432 6 4.098E-02 | 0.9996 <+ 0.0010 1.00181 <+ 0.00002
433 Ist019 1 4,104E-02 | 0.9994 =+ 0.0009 1.00173 + 0.00002




68T

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
434 2 4.096E-02 | 0.9997 =+ 0.0009 1.00276 <+ 0.00002
435 3 4,098E-02 | 0.9995 =+ 0.0009 1.00298 <+ 0.00002
436 4 4,100E-02 | 0.9999 + 0.0009 1.00349 <+ 0.00002
437 5 4,105E-02 | 0.9996 =+ 0.0009 1.00332 + 0.00002
438 6 4.109E-02 | 0.9998 =+ 0.0009 1.00111 <+ 0.00002
439 Ist020 1 3.688E-02 | 0.9995 <+ 0.0010 0.99984 <+ 0.00002
440 2 3.605E-02 | 0.9996 + 0.0010 0.99956 = 0.00002
441 3 3.511E-02 | 0.9997 = 0.0012 0.99894 = 0.00002
442 4 3.460E-02 | 0.9998 <+ 0.0012 1.00006 + 0.00002
443 Ist021 1 3.709E-02 | 0.9983 <+ 0.0009 0.99804 <+ 0.00002
444 2 3.624E-02 | 0.9985 <+ 0.0010 0.99838 + 0.00002
445 3 3.526E-02 | 0.9989 + 0.0011 0.99754 = 0.00002
446 4 3.474E-02 | 0.9993 = 0.0012 0.99945 = 0.00002
447 Ist022 1 4.062E-02 | 0.9999 =+ 0.0010 1.00333 + 0.00002
448 2 4.060E-02 | 0.9994 =+ 0.0010 1.00323 + 0.00002
449 3 4.058E-02 | 0.9993 =+ 0.0010 1.00316 <+ 0.00002
450 4 4.070E-02 | 0.9994 <+ 0.0010 1.00344 + 0.00002
451 Ist023 1 3.972E-02 | 0.9963 = 0.0009 0.99939 = 0.00002
452 2 4.002E-02 | 0.9967 =+ 0.0009 0.99919 <+ 0.00002
453 3 3.999E-02 | 0.9967 <+ 0.0009 0.99893 + 0.00002
454 4 3.966E-02 | 0.9960 = 0.0009 0.99800 = 0.00002
455 5 3.964E-02 | 0.9959 + 0.0009 0.99785 =+ 0.00002
456 6 3.959E-02 | 0.9959 + 0.0009 0.99747 = 0.00002
457 7 3.960E-02 | 0.9966 <+ 0.0009 0.99795 <+ 0.00002
458 8 3.957E-02 | 0.9970 <+ 0.0009 0.99842 + 0.00002
459 9 3.973E-02 | 0.9977 = 0.0009 0.99937 =+ 0.00002
460 Ist024 1 3.985E-02 | 0.9975 + 0.0009 1.00000 + 0.00002
461 2 3.979E-02 | 0.9974 = 0.0009 1.00001 <+ 0.00002
462 3 3.977E-02 | 0.9977 <+ 0.0009 1.00034 <+ 0.00002




06T

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
463 4 3.977E-02 | 0.9978 <+ 0.0009 1.00042 <+ 0.00002
464 5 3.979E-02 | 0.9983 <+ 0.0009 1.00075 <+ 0.00002
465 6 3.982E-02 | 0.9981 <+ 0.0009 1.00062 <+ 0.00002
466 7 3.984E-02 | 0.9989 <+ 0.0009 1.00067 <+ 0.00002
467 Ist025 1 3.966E-02 | 0.9965 <+ 0.0009 0.99814 <+ 0.00002
468 2 3.964E-02 | 0.9981 <+ 0.0009 0.99775 <+ 0.00002
469 3 3.961E-02 | 0.9976 = 0.0009 0.99757 = 0.00002
470 4 3.959E-02 | 0.9981 = 0.0009 0.99833 = 0.00002
471 5 3.961E-02 | 0.9984 <+ 0.0009 0.99943 <+ 0.00002
472 6 3.964E-02 | 0.9985 <+ 0.0009 0.99983 + 0.00002
473 7 3.969E-02 | 0.9985 <+ 0.0010 0.99982 <+ 0.00002
474 | mct004 1 1.396E-01 | 1.0000 £ 0.0046 0.99529 =+ 0.00002
475 2 1.390E-01 | 1.0000 £ 0.0046 0.99629 = 0.00002
476 3 1.383E-01 | 1.0000 + 0.0046 0.99641 <+ 0.00002
477 4 1.154E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.99588 + 0.00002
478 5 1.148E-01 | 1.0000 + 0.0039 0.99707 £ 0.00002
479 6 1.138E-01 | 1.0000 £ 0.0039 0.99739 = 0.00002
480 7 9.013E-02 | 1.0000 = 0.0040 1.00077 <+ 0.00002
481 8 8.974E-02 | 1.0000 + 0.0040 0.99770 £ 0.00002
482 9 8.939E-02 | 1.0000 + 0.0040 0.99826 + 0.00002
483 10 7.778E-02 | 1.0000 = 0.0051 0.99783 = 0.00002
484 11 7.753E-02 | 1.0000 = 0.0051 0.99794 = 0.00002
485 | mct005 1 3.735E-01 | 1.0008 = 0.0022 1.00130 + 0.00002
486 2 2.480E-01 | 1.0011 <+ 0.0026 0.99917 <+ 0.00002
487 3 1.710E-01 | 1.0016 + 0.0029 1.00627 <+ 0.00002
488 4 1.425E-01 | 1.0021 + 0.0028 1.00295 <+ 0.00002
489 5 1.059E-01 | 1.0026 + 0.0036 1.00576 + 0.00002
490 6 9.174E-02 | 1.0033 = 0.0042 1.00555 <+ 0.00002
491 7 8.750E-02 | 1.0035 <+ 0.0042 1.00728 <+ 0.00002




16T

NI Experi- Konfigu- EALE / eV Keft

ment ration Benchmark CSASS5, 238 Gruppen
492 | mct006 1 3.576E-01 | 1.0016 <+ 0.0051 0.99622 <+ 0.00002
493 2 1.887E-01 | 1.0017 + 0.0036 1.00013 <+ 0.00002
494 3 1.376E-01 | 1.0026 + 0.0036 0.99647 + 0.00002
495 4 1.168E-01 | 1.0051 + 0.0044 1.00269 <+ 0.00002
496 5 9.571E-02 | 1.0040 <+ 0.0054 1.00323 + 0.00002
497 6 9.064E-02 | 1.0055 <+ 0.0051 1.00171 <+ 0.00002
498 | mct007 1 1.895E-01 | 1.0023 £ 0.0035 1.00335 <+ 0.00002
499 2 1.375E-01 | 1.0024 £ 0.0039 0.99920 = 0.00002
500 3 1.160E-01 | 1.0036 + 0.0046 1.00078 <+ 0.00002
501 4 9.591E-02 | 1.0037 <+ 0.0057 1.00101 <+ 0.00002
502 5 9.084E-02 | 1.0044 <+ 0.0061 0.99912 <+ 0.00002
503 | mct008 1 3.757E-01 | 0.9997 = 0.0032 0.99750 = 0.00002
504 2 1.909E-01 | 1.0008 =« 0.0030 0.99848 = 0.00002
505 3 1.372E-01 | 1.0023 + 0.0038 0.99845 <+ 0.00002
506 4 1.161E-01 | 1.0015 <+ 0.0047 1.00138 <+ 0.00002
507 5 9.463E-02 | 1.0022 <+ 0.0056 1.00172 <+ 0.00002
508 6 8.971E-02 | 1.0028 = 0.0065 1.00129 <+ 0.00002
509 | mct009 1 5.177E-01 | 1.0003 = 0.0054 0.99932 =+ 0.00002
510 2 2.946E-01 | 1.0020 <+ 0.0049 0.99582 + 0.00002
511 3 1.529E-01 | 1.0035 + 0.0050 0.99731 <+ 0.00002
512 4 1.154E-01 | 1.0046 £ 0.0062 0.99637 = 0.00002
513 5 9.475E-02 | 1.0059 + 0.0074 0.99837 =+ 0.00002
514 6 9.053E-02 | 1.0067 = 0.0080 1.00040 <+ 0.00002
515 | mmct004 1 2.048E-01 | 1.0000 + 0.0030 0.99629 <+ 0.00002







D Vergleich des Bias fur Anwendungen mit und ohne Absor-
berplatten

Bei der Lagerung oder dem Transport von Brennelementen kommen oft Absorbermate-
rialien in Form von Absorberblechen oder —platten sowie Stahlbleche als Tragerstruktu-
ren zum Einsatz. Fir Anwendungsfalle mit frischem UO,-Brennstoff sind im ICSBEP
eine Reihe von geeigneten Experimenten mit Absorberplatten bzw. Stahlbleche enthal-
ten (vgl. Kap.4.2.1). Dagegen fehlen z. B. entsprechende Experimente fir Anwen-
dungsfalle mit bestrahltem Brennstoff. Zwar liegen mit den Experimenten der Gruppe
MIX-COMP-THERM geeignete Experimente vor, die den bestrahlten Brennstoff repra-
sentieren, diese Experimente enthalten allerdings keine Absorberplatten oder Stahlble-
che. Um dennoch einen moglichen Einfluss von Absorberplatten auf den Bias fir An-
wendungsféalle ohne entsprechende Experimente angeben zu kénnen, wird hier deren
Einfluss mit Hilfe der verfligbaren Experimente mit UO,-Brennstoff abgeleitet. Da ubli-
cherweise borhaltige Materialien als Absorber genutzt werden, konzentriert sich die
folgende Abschéatzung auf diese Materialien.

Nach Kap. 4.2.1, Abb. 4.7 ist kein signifikanter Unterschied beziglich des Bias beim
Einsatz von verschiedenen borhaltigen Absorbermaterialien oder unboriertem Stahl zu
beobachten. Dementsprechend werden auch hier diese Materialien zusammen be-
trachtet. Borhaltige Absorberplatten oder Stahlbleche liegen in den Experimenten LEU-
COMP-THERM-009, -012, -013. -016, -034, -062 und -065 vor (vgl. Kap. 4.2.1). Als
borhaltige Materialien kommen in diesen Experimenten borierter Stahl, Boral und Bo-
raflex zum Einsatz. Mit Ausnahme von Experiment LEU-COMP-THERM-034 existieren
im ICSBEP analoge experimentelle Konfigurationen ohne Absorberplatten. Diese Kon-
figurationen sind als Experimente LEU-COMP-THERM-001, -002, -003, -006, -010 im
ICSBEP enthalten und stehen auch in Form von Nachrechnungen mit den SCALE-
Sequenzen CSAS5 und TSUNAMI-3D-K5 fir diese Arbeit zur Verfigung (vgl.
Tab. 4.1). Zusatzlich enthalten auch die Experimente LEU-COMP-THERM-062 und -

065 einzelne Konfigurationen ohne Absorber.

In Abb. D.1 sind die errechneten Neutronenmultiplikationsfaktoren ke der Experimente
mit und ohne Absorberplatten zusammengestellt. Das Experiment LEU-COMP-
THERM-034 wird dabei aufgrund der fehlenden analogen Konfigurationen ohne Absor-
ber nicht beriicksichtigt. Gleiches gilt fur die Konfigurationen des Experiments LEU-
COMP-THERM-010, welche Blei oder Uran als Reflektormaterial verwenden. Damit
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sind insgesamt 62 Konfigurationen mit Absorberplatten und 68 Konfigurationen ohne
Absorber in Abb. D.1 enthalten. Um Unterschiede im Neutronenspektrum der einzelnen
Konfigurationen, z. B. aufgrund der eingesetzten Absorber, berlicksichtigen zu kdnnen,

erfolgt der Vergleich der errechneten keg-Werte in Abhéngigkeit des Parameters EALF.
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Abb. D.1 Vergleich der errechneten k.w-Werte fir Experimente mit und ohne
borhaltige Absorberplatten oder Stahlbleche

Aus Abb. D.1 kann kein grundsatzlicher Unterschied zwischen Nachrechnungen mit
und ohne Absorber abgeleitet werden. Selbst die grol3eren Abweichungen der errech-
neten keg-Werten von ihrem zu erwartenden Wert 1,0 des Experiment LEU-COMP-
Therm-012 (ke = 0,987) werden von den analogen Konfigurationen ohne Absorberplat-
ten, die im Experiments LEU-COMP-THERM-003 enthalten sind, reproduziert.

Fiur einen detaillierteren Vergleich werden in Abb. D.2 die jeweils gleiche Anzahl an
Experimenten mit und ohne Absorber zur Bias-Bestimmung herangezogen. Insbeson-
dere wurde vom Experiment LEU-COMP-THERM-003 nur die ersten sieben der insge-
samt 23 Konfigurationen genutzt, damit die gleiche Anzahl an Konfigurationen wie fir
Experiment LEU-COMP-THERM-012 mit gréRerer Abweichung zwischen errechneten

und erwarteten Multiplikationsfaktoren vorliegt. Anderenfalls kdnnte die Bias-Bestimmt
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allein durch die unterschiedlichen Anzahlen der in den Experimenten LEU-COMP-
THERM-003 und -012 vermessenen Konfigurationen beeinflusst werden®. Abb. D.2
fasst die jeweils 52 verwendeten Konfigurationen mit und ohne Absorberplatten sowie

die mit USLSTATS daran angepassten Geraden und Toleranzlimits zusammen.
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Abb. D.2 Vergleich des Bias und dessen Toleranzlimit fir Experimente mit und ohne

Absorberplatten

Der Vergleich der angepassten Geraden und Toleranzlimits zeigen, dass die Experi-
mente mit und ohne Absorberplatten sehr &hnliche mittlere Bias-Werte in dem verfiig-
baren Bereich des Parameters EALF aufweisen. Die Experimente mit Absorberpaltten
zeigen allerdings eine etwas grdRere Streuung um die angepasste Gerade als die Ex-
perimente ohne Absorber, woraus sich letztlich ein fir die Experimente mit Absorber-

paltten etwas geringeres Toleranzlimit ergibt. Der Unterschied zu dem Toleranzlimit der

° Im Experiment LEU-COMP-THERM-003 des ICSBEP sind insgesamt 23 Konfigurationen ohne Absor-
ber zusammengefasst, wohingegen das Experiment LEU-COMP-THERM-012 nur 7 Konfigurationen mit
borhaltigen Absorbern enthalt. Diese Zahlen ergeben sich aus der Anzahl der durchgefuhrten und im
ICSBEP akzeptierten Messungen. Da alle Konfigurationen beider Experimente eine dhnlich groRe Ab-
weichung zwischen errechneten und erwarteten ke-Werten zeigen, ist zu vermuten, dass auch weitere
Konfigurationen mit Absorbern eine &hnlich grof3e Abweichung aufweisen wirden. Es ist also kein phy-
sikalischer Grund erkennbar, warum mehr Konfigurationen ohne Absorber eine grolRere Abweichung in
ket aufweisen sollten als Konfigurationen mit Absorber. Wirden nun anstelle von 7 Konfigurationen alle
23 Konfigurationen des Experiments LEU-COMP-THERM-003 verwendet, so wirde sich fur die Expe-
rimente ohne Absorber eine gréRere Standardabweichung ergeben. Diese wére aber lediglich durch die
zusétzliche Anzahl an Konfigurationen des Experiments LEU-COMP-THERM-003 und nicht durch einen
physikalischen Grund bedingt.
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Experimente ohne Absorber betragt fir EALF-Werte um 0,3 eV etwa -0,002. Dieser
Unterschied kann damit als mdglicher Einfluss der Absorberplatten auf den Bias bzw.

als zusatzlicheUnsicherheit interpretiert werden.
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