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Vorbemerkung

Die vorliegende Fassung wurde gegenlber der Ausgabe vom Dezember 1998 lberarbeitet, erganzt und
modernisiert. Die Uberarbeitung der zugrundeliegenden Ausgabe lag bei Robert Kilger, Franz-Eberhard Moser
und Fabian Sommer. Robert Kilger und Fabian Sommer (ibernahmen die inhaltlich-redaktionellen Anpassun-
gen.

Das Handbuch besteht aus zwei Banden. Band 1 erlautert die Grundlagen der Kritikalitdtsproblematik
und Terminologie. Band 2 beinhaltet die systematische Zusammenstellung der KritikalitdtskenngréBen.
Band 2 ist in zwei Teilbande unterteilt: Teil 1 (vormals Band Il) enthélt die Daten fliir Stoffsysteme mit dem
Spaltstoff 235U, Teil 2 (vormals Band Ill) behandelt die Daten fiir Stoffsysteme mit den Spaltstoffen 233U, Plu-
tonium und héhere Aktinoide.

Haftungsausschluss

Das BMU, die GRS gGmbH und die in deren Namen handelnden Personen libernehmen
e keine Gewahr, dass die in diesem Dokument enthaltenen Informationen richtig und vollstandig sind,

e keine Gewahr, dass die Verwendung der in diesem Dokument enthaltenen Informationen, der in diesem
Dokument beschriebenen wissenschaftlich-technischen Methoden und Verfahren oder administrativen An-
ordnungen nicht gegen gewerbliche Schutzrechte verstoBt,

e keine Haftung fur Schaden, die infolge der Verwendung der in diesem Dokument beschriebenen Anforde-
rungen, Methoden oder Verfahren entstehen kénnen.

Deskriptoren

Kritikalitat, KritikalitdtskenngréBen, kritische Parameter, nukleare Sicherheit, Spaltstoff



Vorwort

Das vorliegende Handbuch wurde vornehmlich mit dem Ziel erstellt, den in Behdrden oder
Forschungseinrichtungen tatigen und mit Kritikalitdtsfragen befassten Personen Informatio-
nen in die Hand zu geben, die schon bei der Planung und der Erstellung von Anlagen der
Kerntechnik eine zutreffende und rasche Beurteilung von Kritikalitatsfragen erlauben. Es liegt
jedoch nicht in der Absicht der Verfasser des Handbuchs, fertige Lésungen flir komplexe Pro-
bleme der nuklearen Sicherheit anzubieten. Derartige Fragen werden stets einer eingehen-

den Analyse und Berechnung durch Kritikalitatsfachleute vorbehalten bleiben missen.

Gegenulber der bisherigen Ausgabe vom Dezember 1998 wurde das vorliegende Handbuch
weiter Uberarbeitet und erganzt. Die bewéahrte Grundstruktur des Handbuchs bleibt unver-
andert. Das Handbuch folgt dabei in mancherlei Hinsicht &hnlichen Kritikalitatshandblchern
oder Anleitungen, die in den USA, in GroBbritannien, Frankreich, Japan und in der ehemali-

gen Sowjetunion erschienen sind.

Der sinnvolle Gebrauch der im Handbuch vorliegenden Informationen erfordert ein grund-
satzliches Verstéandnis der Kritikalitdtsproblematik und der Terminologie der nuklearen Si-
cherheit. In Band 1, ,Kritikalitdt und nukleare Sicherheit”, werden daher zunachst die wich-
tigsten Begriffe und Grundlagen eingefihrt und erldutert. Daran anschlieBend werden expe-
rimentelle Methoden und Rechenverfahren zur Berechnung von Kritikalitdtsproblemen dar-
gestellt. Die folgenden Kapitel von Band 1 behandeln u.a. die Wirkung von Neutronenre-
flektoren und -absorbern, die Neutronenwechselwirkung, Messverfahren zur Kritikalitatskon-
trolle, organisatorische SicherheitsmaBnahmen und geben einen Uberblick tiber kritikalitéts-
relevante Betriebserfahrungen sowie Uber Kritikalitdtsunfalle und ihre potentiell gefahrdenden

Auswirkungen.

Der Band2 (Teil 1 und 2) enthalt KritikalitatskenngréBen in Kurven- und Tabellenform. Die
einzelnen Kurvenblatter sind jeweils mit einem eingangs aufgeschlisselten Kennungssystem
versehen, um ein rasches Auffinden der gerade interessierenden Information zu ermdglichen.
Band 2, Teil 1 (vormals Bandll) enthalt KritikalitdtskenngréBen fiir Stoffsysteme mit 2°°U als
Spaltstoff, wahrend Band 2, Teil2 (vormals Band Ill) Stoffsysteme mit den Spaltstoffen 23U

und Plutonium sowie mit hoheren Aktinoiden behandelt.






Preface

This handbook was prepared primarily with the aim to provide information to experts of au-
thorities or research facilities engaged in criticality-safety-related problems that will allow an
adequate and rapid assessment of criticality safety issues already in the planning and pre-
paration of nuclear facilities. However, it is not the intention of the authors of the handbook
to offer ready solutions to complex problems of nuclear safety. Such questions have to re-
main subject to an in-depth analysis and assessment to be carried out by dedicated criticality

safety experts.

Compared to the previous edition dated December 1998, this handbook has been further
revised and supplemented. The proven basic structure of the handbook remains unchanged.
The handbook follows in some ways similar criticality handbooks or instructions published in

the USA, UK, France, Japan and the former Soviet Union.

The expedient use of the information given in this handbook requires a fundamental under-
standing of criticality and the terminology of nuclear safety. Therefore, in Vol. 1, “Criticality and
Nuclear Safety”, first the most important terms and fundamentals are introduced and explai-
ned. Subsequently, experimental techniques and calculation methods for evaluating criticality
problems are presented. The following chapters of Vol. 1 deal i. a. with the effect of neutron
reflectors and absorbers, neutron interaction, measuring methods for criticality, and organisa-
tional safety measures and provide an overview of criticality-relevant operational experience

and of criticality accidents and their potential hazardous impact.

Vol.2 (part1 and 2) finally compile criticality parameters in graphical and tabular form. The
individual graph sheets are provided with an initially explained set of identifiers, to allow the
quick finding of the information of current interest. Vol. 2, part1 (former Vol. Il) includes criti-
cality parameters for systems with 2°U as fissile material, while Vol. 2, part2 (former Vol. Ill)

deals with systems comprising 33U, plutonium and higher actinides.
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Erlauterung zum Inhaltsverzeichnis von Band 2

Die Daten und Kurvenblétter fir die Kritikalitdtsparameter in Band2 des Handbuchs (Teil 1
und 2) sind nach Spaltstoffsystem, Spaltstoffverbindung und Art des Kritikalitatsparameters
geordnet. Die Kurvenunter- und Tabellenlberschriften weisen dementsprechend eine aus
drei KenngréBen bestehende Bezeichnung auf. Aus abbildungstechnischen Grinden ist es
teilweise noétig, die Darstellung eines Kritikalitdtsparameters auf mehrere Blatter zu verteilen.
Die Blatter werden in diesem Fall mit einem zusatzlichen, fortlaufenden Buchstaben iden-
tifiziert. Der Spaltstoff in der jeweiligen chemischen Verbindung wird zusatzlich durch eine

Abkirzung in den Kurvenblattern rechts oben gezeigt.

Erlauterung der KenngréBen

Die erste KenngrdBBe bezeichnet das Spaltstoff-Moderator-System. Als zweite KenngréB3e
wird ein Buchstabe zur Charakterisierung der Art der chemischen Verbindung des Spalt-
materials verwendet. Die dritte KenngrdBe bezeichnet die Art des dargestellten Kritikalitats-
parameters, z.B. Masse oder Volumen. Kurvenblatter zum gleichen Kritikalitatsparameter
flr Spaltstoffe mit unterschiedlicher Isotopenzusammensetzung verwenden als dritte Kenn-
gréBe eine zweistellige Zahl; hier steht die erste Ziffer fur die laufende Nummerierung des
Spaltstoffs, wahrend die zweite Ziffer die Art des Kritikalitatsparameters kennzeichnet. Bei
einigen Spaltstoffsystemen kommt eine vierte Kenngré3e zum Einsatz, die verschiedene Un-
terscheidungsgroBBen charakterisiert. Zum einen werden durch sie historische (Abb. #.#.#.a)
und neuere (Abb. #.#.#.b) Berechnungen der gleichen GréBen unterschieden (Kapitel 1.B,
1.C). Zum anderen weisen sie Rechenmodell-Aufrisse den jeweiligen Kurvenblattern zu (Ka-
pitel 10.F), zeigen Datenblatter mit unterschiedlichen Neutronengiften (Kapitel 1.B, 5.B, 15.B),
Geometrien (Kapitel 1.B, 10.F), verschiedenen Reflektoren (Kapitel 1.B), verschiedene Fiill-

faktoren (Kapitel 9.B) oder verschiedenen Restfeuchten (Kapitel 1.B).

Bei den Tabellen wird ein Buchstabe als dritte Kennung zur fortlaufenden Nummerierung
verwendet. Den Tabellen und Kurvenblattern fiir ein Spaltstoffsystem ist jeweils ein kurzer
Begleittext mit ndheren Erlduterungen vorangestellt. Literaturangaben sind immer am Ende
des Abschnitts flr das Spaltstoffsystem angegeben. Die meisten Daten und Kurvenblatter
gelten fur Systeme mit voller Reflexion durch Wasser (30 cm H,0). Bei anderen Reflektoren

sind Material, Dichte und Dicke des Reflektors explizit angegeben.

Vi






Erste KenngréBe Spaltstoffsystem

1 25J-28J-Wasser, homogen

2 25J-2%8J-Wasser, heterogen

3 2%5-Thorium-Wasser, homogen

4 25U-Thorium-Wasser, heterogen

5 25-#8U-Graphit, homogen

6 25J-2%8U-Graphit, heterogen

7 #5U-Thorium-Graphit, homogen

8 2%U-Thorium-Graphit, heterogen

9 25U mit gemischter Graphit-Wasser-Moderation, homogen
10 Plutonium-Wasser, homogen

11 Uran-Plutonium-Wasser, homogen
12 Uran-Plutonium-Wasser, heterogen
13 Uran-Plutonium-Graphit, homogen
14 Uran-Plutonium-Graphit, heterogen
15 28J-Thorium-Wasser, homogen

16 23U-Thorium-Wasser, heterogen
17 23J-Thorium-D»0, heterogen

18 283J-Graphit, homogen

19 Sonstige Mischsysteme

20 Hbéhere Aktinoiden

Zweite KenngroBe Spaltstoff-Verbindung

A Metallischer Spaltstoff

Oxid (UOy, PuO»)

Oxifluorid (UOsF5)

Karbid (UC, PuC)

Oxalat (z. B. Pu(C204)2-6H50)

Nitrat (z. B. UO2(NO3)2-6H50)
Ammoniumuranylkarbonat (AUC), APuC, AUPuC

T O m m O O W

Ammoniumdiuranat (ADU)
I Uran(Vl)oxid (UO3)
K Plutonylnitrat (PuO5(NO3)»-6H»0)



Dritte KenngréBe

Kritikalitatsparameter

1
2
3

o N o O

hohere Werte

Vierte KenngroBe

kritische Kugelmasse als Funktion der Spaltstoffkonzentration
kritisches Kugelvolumen als Funktion der Spaltstoffkonzentration
kritischer Zylinderdurchmesser (Héhe infinit) als Funktion der Spalt-
stoffkonzentration

kritische Schichtdicke (Ausdehnung infinit) als Funktion der Spalt-
stoffkonzentration

Moderationsverhaltnis als Funktion der Spaltstoffkonzentration
infiniter Multiplikationsfaktor als Funktion der Spaltstoffkonzentration
kleinste kritische Konzentration als Funktion der Anreicherung
maximaler infiniter Multiplikationsfaktor als Funktion der Anreiche-
rung

Parameter fir Spezialfélle

u.U. zusatzliche Unterscheidung

a,b,c,...

Unterscheidung historische/neue Rechnungen
Rechenmodell-Aufriss zum Kurvenblatt
verschiedene Neutronengifte

verschiedene Geometrien

verschiedene Reflektoren

verschiedene Restfeuchten



Plutonium-Wasser-Systeme

10.A Homogene Plutonium-Wasser-Systeme

Die Tabellen und Kurven in diesem Kapitel enthalten Kritikalitdtsparameter fir homogene

29Py-29Py-H,0-Mischungen. Der Massenanteil des Isotops *°Pu ist als Kurvenparameter

angegeben. Das restliche Plutonium ist stets reines 2*°Pu.

Samtliche berechneten Werte gelten fir voll wasserreflektierte Systeme. Die Berechnun-
gen wurden in 16 Energiegruppen mit dem Spektralcode GAMTEC /CAR 65/ und dem Sy-
Transportcode DTF-IV /LAT 65/ durchgefihrt. Anisotrope Streuung wurde in P;-Approxima-
tion berlcksichtigt, die Rechnungen wurden meist in Sg-Ordnung ausgefihrt. Wichtige expe-
rimentelle und rechnerische Daten finden sich in der angeflihrten Literatur, insbesondere in
/CAR 65/, /LAT 65/, /THO 69/, /PAX 64/, /CHA 65a/, /[HAN 66/, /LEC 65/, /GEE 68/, /CLA 67/,
/HAN 68/, /BIE 68a/, /RIC 65/, /RIC 65/, /HAN 69/, /HAN 69/, /BIE 70/, /LLO 66/, /CAR 68/,
/STR 64/ und /GMA 83/. Einige Vergleichsrechnungen wurden auch mit den Codes GGC-3

/ADI 67/ sowie mit Hansen-Roach-Wirkungsquerschnitten ausgefihrt.

Die Berechnung von Plutonium-Systemen mit dem oben angegebenen Rechenverfahren
wurde an verschiedenen Experimenten bei variablem #*°Pu-Anteil von GRS und von anderen
Autoren gepriift /RIC 68/, /CAR 68/. Die Ubereinstimmung mit dem Experiment ist meist sehr

gut. Bei Benutzung eines Sy-Transportcodes sind die k. -Werte gegenlber einem Diffusi-

onscode meist leicht konservativ.

Bei Plutoniumdichten tber 1g Pu/cm?® ergeben sich bei der Berechnung kritischer Schicht-
starken k. s-Werte, die gegentber den experimentell ermittelten Werten etwas zu klein und
deshalb nicht konservativ sind /HAN 69/. Bei stark untermoderierten dinnen Platten mit Was-
serreflektor tritt dieser Effekt wegen der Verschiebung der Energieverteilung der Neutronen
und der infolgedessen bei geringer Energiegruppenzahl unkorrekten Mittelung der Wirkungs-
querschnitte in der Spaltzone auf. Deswegen ist in Abb.10.A.4 bei der Ableitung sicherer

Werte ein groBerer Sicherheitsfaktor als tblich (vgl. Band 1 Kap. 2.2) zu beriicksichtigen.

Die den Rechnungen zu Grunde liegende Pu-Dichte betragt 19,7 g/cm®. Das Handbuch ARH-
600 /CAR 68/ gibt fir homogene Pupjetqi-H20-Systeme als Zusammenhang von Moderator-

Spaltstoffverhaltnis und Plutoniumkonzentration die Naherung in Formel (10.1).



Dieser Zusammenhang ist in Abb. 10.A.5 grafisch dargestellt .

26530
H/Pu =
c

W—L% (10.1)

Tab. 10.A.A Kleinste kritische und sichere Kritikalitdtsparameter fir homogene
Plutonium-Wasser-Systeme, Pu-Konzentration <400 g Pu/l

Kritikalitatsparameter 100 % #°Pu 95 % ?**Pu + 5% %*°Pu
kritisch | sicher' | kritisch sicher’
Kugelmasse [kg] 0,51 0,23 0,61 0,27
Kugelvolumen [Liter] 6,7 5,0 9,8 7,2
Zylinderdurchmesser [cm] | 15,0 13,0 17,4 14,7
Schichtdicke [cm] 5,5 43 6,9 5,4
Pu-Konzentration [g/1] 7,2 3,6 — —

Tab. 10.A.B Kleinste kritische und sichere Kritikalitdtsparameter fur reines Plutonium-

Metall
Kritikalitatsparameter 100 % #*°Pu
kritisch sicher’
Kugelmasse [kg] 5,42 2,5
Kugelvolumen [Liter] 0,27 0,2
Zylinderdurchmesser [cm] 4,5 3,8
Schichtdicke [cm] 0,72 0,58
! Sicherheitsfaktoren fir beide Tabellen:
Sichere Kugelmasse =~ 45% der kritischen Kugelmasse
Sicheres Kugelvolumen 275 % des kritischen Kugelvolumens
Sicherer Zylinderdurchmesser =285 % des kritischen Zylinderdurchmessers
Sichere Schichtdicke =2 80 % der kritischen Schichtdicke
Sichere Konzentration 2250 % der kritischen Konzentration
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10.B Homogene Plutoniumdioxid-Wasser-Systeme

In den nachstehenden Tabellen und Kurvenblattern sind Kritikalitatsdaten flir homogene
wassermoderierte Plutoniumdioxid-Systeme zusammengestellt. Die meisten Daten bezie-
hen sich auf reines ?°Pu als Spaltstoff. Sdmtliche berechneten Werte gelten flir Systeme

mit voller Wasserreflexion (30 cm Wasser).

Die historischen Berechnungen erfolgten mit dem Sxy-Code DTF /LAT 65/ unter Verwendung
von 16-Gruppen-Wirkungsquerschnittsatzen, die mit dem Spektralcode GAMTEC generiert
wurden. Die k.-Berechnungen wurden in Sg-Naherung mit P;-anisotroper Streuung ausge-

fahrt.

Die Abb. 10.B.41 bis 10.B.44 wurden aus /GMA 87/ entnommen und basieren auf Berech-
nungen mit dem Sy-Transportcode XSDRNPM /PET 76/. Zur Erzeugung der Wirkungsquer-
schnitte wurde dabei das Programmsystem SCALE mit einer auf ENDF/B-IV-Daten beruhen-
den 27-Gruppenbibliothek eingesetzt /BUC 80/. Wichtige Literaturquellen und Vergleichsma-
terial finden sich in /THO 69/, /CHA 65a/, /[HAN 66/,/LEC 65/, /CLA 67/, /HAN 68/, /BIE 68a/,
/RIC 65/, /RIC 65/, /[HAN 69/, /BIE 70/, /CAR 68/ und /BIE 71/.

Parameterkurven ab einschlieBlich 2013 wurden mit der Rechensequenz CSAS1 aus dem
Codepaket SCALE6.1.2 /ORN 11/im ,search“-Modus berechnet. Verwendet wurde die Wir-
kungsquerschnittsbibliothek v7-238 in Verbindung mit der Resonanzbehandlungsmethode
CENTRM.

Plutoniumdioxid hat eine theoretische Dichte von p=11,46 g/cm?®. Die Kurvenblatter 10.B.1
bis 10.B.5 behandeln PuO,-H,O-Systeme in Abhangigkeit vom Moderationsgrad bzw. der
Plutoniumkonzentration. Die Kurven 10.B.11 bis 10.B.14 beziehen sich auf stark untermode-

rierte PuO»-Pulver bei verminderter Dichte.



Tab. 10.B.A

Tab. 10.B.B

Kleinste kritische und sichere Kritikalitdtsparameter fir PuO,-Wasser-Syste-
me, 100 % **°Pu, maximale Konzentration 1 g Pu/cm?; volle Wasserreflexion
(30 cm starker Wasserreflektor, historische Daten)

Kritikalitatsparameter kritisch | sicher’

Masse [kg Pu] 0,51 0,23

Masse [kg PuOs] 0,58 0,26

Volumen [Liter] 5,5 41

Zylinderdurchmesser [cm] | 13,9 11,8

Schichtdicke [cm] 47 3,75
Kritische und sichere Kritikalitatsparameter fir unmoderiertes PuOo,; 100 %

29Py, PuO,-Dichte= 11,46 g/cm?; volle Wasserreflexion (30 cm starker Was-

serreflektor, historische Daten)

Kritikalitatsparameter kritisch sicher?
Masse [kg Pu] 10,8 4.8
Masse [kg PuOs] 12,2 55
Volumen [Liter] 1,07 0,8
Zylinderdurchmesser [cm] 7,4 6,2
Schichtdicke' [cm] 1,75 1,4

' Vorlaufig

2 Sicherheitsfaktoren:
Sichere Kugelmasse
Sicheres Kugelvolumen
Sicherer Zylinderdurchmesser
Sichere Schichtdicke

= 45% der kritischen Kugelmasse

275 % des kritischen Kugelvolumens
= 85 % des kritischen Zylinderdurchmessers

=~ 80 % der kritischen Schichtdicke

10
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10.D Homogene Plutoniumkarbid (PuC)-Systeme

Die nachstehenden Kurvenblatter beziehen sich auf homogene Plutoniumkarbid-Systeme

unterschiedlicher Karbiddichte ohne zusatzliches Wasser als Moderator.

Plutoniumkarbide treten in unterschiedlichen Verhéltnissen von Pu zu C auf. Hier wird das
nichtstéchiometrische Monokarbid PuC betrachtet, dessen Dichte 13,62 g/cm?® betragt. Diese
Dichte wurde fir die Berechnung der folgenden Daten angesetzt. Das Moderationsverhaltnis

in der Spaltstoffzone betragt C/Pu=1,0.

Die Plutoniumzusammensetzung ist zu 100 % ?**Pu bzw. 95 % #°Pu mit 5 % #*°Pu angenom-
men. Als Reflektor der kugelférmigen Spaltstoffzone wird eine 30cm dicke Wasserschicht

angenommen.

Die Parameterkurven wurden mit der Rechensequenz CSAS1 aus dem umfangreichen Co-
depaket SCALE6.1.2 /ORN 11/ im ,search“-Modus berechnet. Verwendet wurde die Wir-
kungsquerschnittsbibliothek v7-238 in Verbindung mit der Resonanzbehandlungsmethode
CENTRM.

Wegen der héheren theoretischen Dichte des Plutoniumkarbids gegenlber Plutoniumdioxid
und des héheren Plutoniumanteils in der Karbidverbindung kénnen die in den Kurven ange-
gebenen Kritikalitdtsparameter konservativ auch fir trockenes Plutoniumdioxid verwendet
werden. Es wird jedoch darauf hingewiesen, dass Restfeuchte im Plutoniumdioxid zu kleine-
ren kritischen Massen fuhrt (vgl. Abb. 10.B.11).
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10.E Homogene Plutoniumoxalat-Systeme

Plutoniumoxalat ist ein Zwischenprodukt bei der nass-chemischen Konversion von Pluto-
niumnitrat zu Plutoniumdioxid. Die in den folgenden Kurven gezeigten Kritikalitatsparame-
ter wurden fir die Plutonium(lV)-Oxalate mit den Summenformeln Pu(C204)2-6H>O und
Pu(C504)2-2H-0 berechnet. Diese stellen die technisch wichtigsten Oxalate dar. Die theo-
retischen Dichten fur diese Systeme sind in der Literatur nicht einheitlich angegeben. Nach
Mitteilung der Firma ALKEM betragen die theoretischen Dichten 2,69 bzw. 3,05g/cm® fir
sechs bzw. zwei Kristallwasseranteile (vgl. Band2, Teil1 Tab. 12.B). Nach /CHA 65a/ und
/HAN 66/ wird dem Plutoniumoxalat mit sechs Teilen Kristallwasser eine Dichte von 3 g/cm?®
zugeordnet. Die Berechnungen gehen daher konservativ sowohl fur zwei als auch fir sechs
Kristallwasseranteile von einer theoretischen Dichte von 3,05 g/cm?® aus. Entsprechende Ab-
héngigkeiten der H/Pu-Moderator-Spaltstoffverhaltnisse von der Plutoniumkonzentration sind
in Abb. 10.E.5 dargestellt.

Die Berechnungen berlcksichtigen einen 30cm dicke Wasserreflektoren (Abb.10.E.1 bis
Abb. 10.E.6) oder 100 cm dicke Betonreflektoren (Abb. 10.E.11 bis Abb.10.E.15. (In Ausga-
ben des Handbuch zur Kritikalitét vor 2018 sind diese Daten in Abb. 10.E.12 bis Abb. 10.E.16
abgebildet)). die Plutoniumzusammensetzung ist 100 % #*°Pu bzw. 95 % **Pu mit 5% #*°Pu.
Die Wirkungsquerschnitte fir die anschlieBenden Rechnungen mit dem Transportcode ANISN
/ENG 67/ in Sg-Approximation wurden in 16 Energiegruppen mit dem Spektralprogramm
GAMTEC /CAR 65/ erzeugt.
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10.F Homogene Plutoniumnitrat-Systeme

In den nachstehenden Tabellen und Kurvenblattern sind Kritikalitdtsparameter fir Plutonium-
nitrat-Wasser-Systeme mit verschiedenen Anteilen von #°Pu und #*'Pu zusammengestellt.

Die Massenanteile der Plutoniumisotope sind jeweils als Kurvenparameter angegeben.

Plutoniumnitrat, wie es den hier berechneten Daten zu Grunde liegt, hat die chemische Zu-
sammensetzung Pu(NO3)4-5H>0 mit einer theoretischen Dichte von 2,90 g/cm?®. Die berech-
neten Werte gelten fir Systeme ohne zusétzliche Salpetersdure HNO3, also freier H* Mola-

ritat gleich Null. Das N/Pu-Verhéltnis betragt vier.

Die alteren Berechnungen v. a. der 1970er Jahre wurden mit den Codes GAMTEC /CAR 65/
und DTF-IV /LAT 65/ in 16 Energiegruppen durchgefihrt. Die anisotrope Streuung wurde
in P;-N&herung berlcksichtigt, die Rechnungen zur Ermittlung der Multiplikationsfaktoren
wurden in Sg-Approximation ausgefiihrt. Die berechneten Werte gelten meist fir voll wasser-
reflektierte Systeme; in einigen Fallen, z. B. in Abb.10.F.42, wurde Reflexion mittels Beton
angenommen. Die Parameterkurven ab einschlieBlich 2013 wurden mit der Rechensequenz
CSAS1 aus dem Codepaket SCALE6.1.2 /ORN 11/ im ,search“-Modus berechnet. Verwen-
det wurde die Wirkungsquerschnittsbibliothek v7-238 in Verbindung mit der Resonanzbe-
handlungsmethode CENTRM.

Das in der Lésung enthaltene Nitrat wirkt auf zweierlei Weise: Es verursacht durch das Ab-
sorptionsvermégen des Stickstoffs (X4 4, =0,080b von “N) eine Reaktivitdtsverminderung,
und es bewirkt durch Volumenverdrangung von HoO zugunsten der Nitrationen NO5 eine
leichte Verschiebung des Moderationsverhéltnisses H/Pu bei gleichbleibendem Pu-Gehalt
der Lésung, vgl. auch Abb.10.F.5. Nach einer in Kap.IIll.LA.2 von ARH-600 /CAR 68/ an-
gegebenen Gleichung lasst sich diese Verschiebung in erster Naherung nach Formel (10.2)
berechnen. Weitere Informationen dazu finden sich z. B. auch in “Plutonium Handbook Vol. II”
/CLA 67/.

26539 — 638, 7 x (H* Molaritat HNO3)
c(Pu) in g Pu/l

H/Pu = — 9,606 (10.2)

Jingere Arbeiten deuten darauf hin, dass die lineare Naherung nach Formel (10.2) nicht ftr
alle Konzentrationsbereiche gut geeignet ist, und unter Umsténden, v.a. im niedriger mo-
derierten Bereich ab ca. 200 g/l und héher, zu nicht konservativen Werten von 3 bis 4 % in

ke fihren kann /LEC 03/. Deshalb sind gréBere Sicherheitsfaktoren zu verwenden, falls in
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diesem Konzentrationsbereich nach Formel (10.2) vorgegangen wird.

In den Berechnungen mit CSAS1 aus dem Codepaket SCALE 6.1.2 /ORN 11/ wurde nicht
Formel (10.2) zur Berechnung der Lésungsdichte verwendet, sondern die in SCALE6.1.2
implementierte Dichtefunktion fir wassrige Plutoniumnitrat-Lodsungen. Diese basiert auf ei-
ner speziell fir Aktinoiden angepassten Pitzer-Methode, welche auch tber den in /LEC 03/
vorgeschlagenen Ansatz des ,isopiestic law* hinaus geht, vgl. /ORN 11/ Manual Kap. M7.A.
Nachrechnungen kritischer Benchmark-Experimente /MAR 11/ zeigen eine systematische,
geringfligige Uberschatzung des experimentellen Werts von k; mit dem hier verwendeten
Rechensystem, weshalb die Werte der Parameterkurven, zumindest im gut moderierten Be-

reich, als konservativ gelten kénnen.

Die Werte in Tab. 10.F.A wurden mit Hilfe der Dichterelation nach Formel(10.2) und dem
alteren Rechenverfahren ermittelt, weshalb sich geringflgige Differenzen gegenlber den neu

berechneten Parameterkurven in den darauf folgenden Abbildungen ergeben.

Da sich durch zusétzliche Salpetersaure HNOg, also H* Molaritét gréBer Null und erhéhte
Stickstoffkonzentration, die Reaktivitat des Systems bei festgehaltener Plutoniumkonzentra-
tion vermindert, kénnen die in 10.F angegebenen Kritikalitdtsparameter bei N/Pu-Verhalt-
nissen Uber vier ebenfalls konservativ angewandt werden. Liegt N/Pu dagegen unterhalb

vier, missen die Kurven und Tabellen in den Kapiteln 10.A bis 10.E herangezogen werden.

In wassrigen Lésungen flihrt ein #°Pu-Anteil gegentiber 100 % 2**Pu zu einer Reaktivitatser-
niedrigung. 2*'Pu jedoch ist reaktiver als #°Pu. Als Beispiel fiir diese Effekte ergibt sich als
kritisches Kugelvolumen Vi einer Plutoniumnitratiésung von 250 g Pu/l, freie H*-Molaritat 0,

mit einem 30 cm dicken Wasserreflektor:

100 % *°Pu Vi = 8,8 Liter
95% #°Pu, 5% 2*°Pu Vi =12,9 Liter
90 % #°Pu, 5% 2*°Pu, 5% **'Pu Vi =11,9 Liter

Bei héheren #'Pu-Anteilen, insbesondere wenn der *°Pu-Anteil und der *'Pu-Anteil anna-
hernd gleich groB3 sind, muss *'Pu bei der Berechnung eigens berlicksichtigt werden. An-
dererseits ist bei Plutonium aus abgebranntem LWR- oder MAGNOX-Brennstoff der 2*°Pu-
Gehalt meist mehr als doppelt so hoch wie der 2*'Pu-Anteil. Die Naherung des #*'Pu als *°Pu

fOhrt in diesen Fallen zu nur geringen Abweichungen von den exakten Werten.

58



Wichtige Veréffentlichungen fir KritikalitdtskenngréBen von Plutoniumnitrat-Lésungen sind
z.B. /THO 69/, /CHA 65a/, /CLA 67/, /HAN 69/, /LLO 66/, /BOU 67/, /RIC 68/, /LLO 64a/,
/BIE 68b/, /LLO 68a/, /LLO 64b/, /LLO 69/, /CAR 68/, /BLY 70/ und /GMA 83/.

Tab. 10.F.A Kleinste kritische und sichere Kritikalitatsparameter fur homogene Plutoni-

umnitratlésungen, N/Pu =4, Volle Wasserreflexion, freie H*-Molaritat0

Kritikalitatsparameter

Kugelmasse [kg]
Kugelvolumen [Liter]
Zylinderdurchmesser [cm]
Schichtdicke [cm]

Pu-Konzentration [g/1]

100 % #*°Pu 95 % **Pu + 5% **°Pu
kritisch | sicher' | kritisch sicher’
0,54 0,24 0,63 0,28
8,3 6,2 11,2 8,0
16,2 14,0 18,1 15,4
6,2 5,0 7,5 6,0
7,2 3,6

! Sicherheitsfaktoren:
Sichere Kugelmasse
Sicheres Kugelvolumen
Sicherer Zylinderdurchmesser
Sichere Schichtdicke
Sichere Konzentration

45 % der kritischen Kugelmasse

75 % des kritischen Kugelvolumens

= 85 % des kritischen Zylinderdurchmessers
= 80 % der kritischen Schichtdicke

= 50 % der kritischen Konzentration
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78



PU-NIT-HOM

28.02.1974

PuNH-L6sung, 350 gPu/l
reines 2°Py, H* Molaritat: OM

2 x 2 m?2 PuNH-Scheiben-Behailter,
20 cm Abstand zum Betonreflektor,
Variation der Schichtdicke ||

1.2

1.1 /

kinf
>

Kiesbeton

1.0

b S§.

0.9

v 20

O'84 5 6 7 8 9 10
Schichtdicke S [cm]
Abb. 10.F.32.a Multiplikationsfaktor k.fir Plutoniumnitrat-Scheibenbehélter, Variation der
Schichtdicke

79



PU-NIT-HOM

28.02.1974
___ PuNH-Losung, 350 gPu/I
reines 2°Pu, H* Molaritat: OM
_ 2 x 2 m?2 PuNH-Scheiben-Behalter,
6 cm lichte Weite, Variation des
1.2 \ Abstand zum Betonreflektor -
30 v
AN D
< A
1.1 < .
>30|<
>D
-~ ,6 St.
_5
1.0 —
V
v D
30 A
Ak
0.9
\\
0.8

0 10 20 30 40 50
Abstand zwischen Behalter und Betonwand D, cm

Abb. 10.F.32.b Multiplikationsfaktor k.fur Plutoniumnitrat-Scheibenbehélter, Variation des
Abstands zwischen Behalter und Betonwand

80



06.02.1974 PU-NIT-HOM

1.3 , X { N
- 50 Pu(NO3),-Losung, 100% ?**Pu
-— 100 H* Molaritat: OM
- 150 Parameter: .

1.2H — 250 Plutoniumkonzentration [gPu/I]| |
- 350

1.1

>

AN\

Ry ¢
/

kinf

0.8

RN
AN

0.7
0.6
GAMTEC-DTF
Infinit langer Zylinder,
3 mm Stahlwandung,
30 cm Wasser-Reflektor
0.5 ] ]

14 16 18 20 22 24
kritischer Zylinderdurchmesser Dy, [cm]

Abb. 10.F.33  Multiplikationsfaktor k.flr Plutoniumnitrat-Lésungen in Zylindergeometrie

81



01.02.1974 PU-NIT-HOM

1.2
— T T T 1
Pu(NO;),-Losung, 100% 2¥*Pu
- 100 H* Molaritat: OM
— 150 Parameter:
Plutoniumkonzentration [gPu/I]
— 250
1.1
- 350
1.0 !

0.9 /

RN

=
Y
/
7//
0.8 /
l7
/
//
4
0.6
GAMTEC-DTF
Infinit ausgedehnte Schicht,
6 mm Stahlwandung,
30 cm Wasser-Reflektor
05 ] ] ] ]

4 5 6 7 8 9 10 11 12 13
Schichtdicke S [cm]

Abb. 10.F.34  Multiplikationsfaktor k.flr Plutoniumnitrat-Lésungen in Schichtgeometrie

82



13.02.1974 PU-NIT-HOM

1.3
— T T T 1
Pu(NO;),-Losung, 100% 2¥Pu
- 100 H* Molaritat: OM
— 150 Parameter: _
1.2H — 250 Plutoniumkonzentration [gPu/l]| |
- 350
1.1 /
1.0 7///
3 /
<039 /
0.8
0-7 y
0.6 / GAMTEC-DTF
Infinit ausgedehnte Schicht,
J 6 mm Stahlwandung,
0,5 mm Cadmium beiseitig
30 cm Wasser-Reflektor
05 ] ] ] ]

4 5 6 7 8 9 10 11 12 13
Schichtdicke S [cm]

Abb. 10.F.35 Multiplikationsfaktor k.flr Plutoniumnitrat-Lésungen in Schichtgeometrie
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Abb. 10.F.37  Multiplikationsfaktor k.fUr Plutoniumnitrat-Flachbehalter, Variation des Ab-
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10.G Homogene Ammoniumplutonylcarbonat (APuC)-Systeme

Die folgenden Tabellen und Kurvenblatter enthalten Kritikalitatsparameter flir homogene Am-
moniumplutonylcarbonat-Wasser-Systeme (APuC). Der Plutoniumvektor wird variiert mit 2,0
bis 100 Gew% 2*°Pu. Dieser Anteil ist jeweils als Parameter flr die entsprechende Kurve an-
gegeben. Samtliche kritische Werte gelten fir voll wasserreflektierte Systeme (30 cm Was-

serreflektor der Dichte 1 g/cm?).

Bei der Herstellung von Mischoxidbrennstoff (MOX) nach dem in Deutschland entwickelten
AUPuC-Verfahren (siehe Kapitel 11.G) fallt in der nass-chemischen Verarbeitung von Pluto-
niumdioxid als Zwischenprodukt Ammoniumplutonylcarbonat (APuC) an /SCH 79/, /ROE 87/.
Die Verbindung hat die chemische Zusammensetzung (NHg4)4PuO5(CO3)3. Die maximalen
Dichte des APuC-Kristalls wird mit 2,78 g/cm?® angenommen /SPR 18/. Daraus folgt eine ma-
ximale Plutoniumdichte von 1,27 gPu/cm?®. Die kleinkristallinen APuC-Wasser-Systeme mit

einer KorngréB3e von ~ 50 um werden als homogenes System betrachtet.

Die Daten wurden mit dem Code XSDRN der Steuersequenz CSAS1 aus dem Programmsys-
tem SCALE6.2.2 /REA 17/ im “search“-Modus berechnet. Zur Berechnung wurden nukleare
Querschnittsdaten aus der 252-Gruppen-Bibliothek v7-252 verwendet, die auf den ENDF/B-
VIl.1-Daten /CHA 11/ basieren. Diese neu berechneten Werte der Kritikalitdtsparameter lie-
gen fiir 5 Gew% 2*°Pu leicht oberhalb der historischen Daten von 1987. Damals wurde nur
der Plutoniumvektor aus 95 Gew% #**Pu und 5 Gew% ?**°Pu berechnet. Diese historischen
Berechnungen erfolgten mit dem Transportcode XSDRNPM /PET 76/ unter Verwendung der
27-Gruppenbibliothek des Programmsystems SCALE /BUC 80/.

Far kritische Kugelmassen liegen die neuen Werte etwa 6 % Uberhalb der historschen Kur-
ven, fir kritische Kugelvolumina etwa 3 %. Fr kritische Zylinderdurchmesser liegen die neu-
en Werte etwa 1% Uber und fur kritische Schichtdicken etwa 2 % unterhalb der Kurven aus
dem Jahr 1974.

Da flr die hier berechneten Spaltstoff-Systeme zum Zeitpunkt der Berechnung fast keine
experimentell ermittelten Kritikalitatsparameter vorlagen, sind gréBere Sicherheitsabschlage

als die in Band 1 Kap. 2.2 vorgeschlagenen anzusetzen.
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10.K Homogene Plutonylnitrat-Systeme

Die folgenden Tabellen und Kurvenblatter enthalten Kritikalitdtsparameter fir homogene Plu-
tonylnitrat-Wasser-Systeme (PuO»-NIT). Zur Berechnung der Kernzahldichten wurde die che-
mische Formel PuO5(NO3)»-6H>O mit sechs Molekulen Kristallwasser zu Grunde gelegt. Fur
die nicht genau bekannte theoretische Dichte (einschlielich Kristallwasser) wurde der in der
offentlich zugénglichen Literatur beschriebene Wert von Pu(lV)-Nitrat (p =2,90 g/cm?®) heran-
gezogen. Die chemisch analoge Verbindung des Urans, Uranylnitrat, hat eine theoretische

Dichte von 2,81 g/cm3. Der flr Plutonylnitrat angesetzte Wert ist somit konservativ.

Die nachstehenden Kurvenblatter enthalten Kritikalitdtsdaten fir homogene Plutonylnitrat-
Wasser-Systeme mit 5% 2*°Pu-Anteil und voller Wasserreflexion (30cm H»O). Ein Nitrat-

ionenliberschuss in der Lésung wurde nicht betrachtet.

Die Parameterkurven wurden mit der Rechensequenz CSAS1 aus dem umfangreichen Co-
depaket SCALE6.1.2 /ORN 11/ im ,search“-Modus berechnet. Verwendet wurde die Wir-
kungsquerschnittsbibliothek v7-238 in Verbindung mit der Resonanzbehandlungsmethode
CENTRM.

Der Vergleich mit entsprechenden Kritikalitdtsdaten von Pu(lV)-Nitrat (vgl. Kapitel 10.F) zeigt
im gut moderierten Bereich (H/Pu > 260) im Wesentlichen eine Ubereinstimmung der Kur-
venverlaufe, wahrend sich im untermoderierten bis trockenen Bereich die Plutonylnitrat-Sys-
teme als geringfligig reaktiver erweisen. Dies ist auf die Restmoderation durch das in der
Rechnung berticksichtigte Kristallwasser und den niedrigeren Stickstoffanteil zurtickzufihren

(N/Pu=2), der als mildes Neutronengift wirkt.
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Uran-Plutonium-Wasser-Systeme

11.B Homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme

Die nachstehenden Kurvenbléatter enthalten Kritikalitadtsdaten fir homogene Urandioxid-Plu-
toniumdioxid-Wasser-Systeme mit voller Wasserreflexion (30 cm H>0O). Der PuOs-Anteil am
gesamten Oxid betragt 15, 30, 35 und 45 Massenprozent. Die Isotopenzusammensetzung
des Plutoniums und des Urans ist jeweils auf den Kurvenblattern angegeben. Die theoreti-

sche Dichte der Oxid-Mischung betragt p=11,21 g/cmq.

Die historischen Daten wurden in 16 Energiegruppen mit den Programmen GAMTEC und
DTF-IV (vgl. Literaturverzeichnis zu 10.A—K /CHA 65b/, /CRI 69/) unter Berilcksichtigung
anisotroper Streuung errechnet. Parameterkurven ab einschlieBlich 2013 wurden mit der Re-
chensequenz CSAS1 aus dem Codepaket SCALE6.1.2 /ORN 11/ im ,search“-Modus be-
rechnet. Verwendet wurde die Wirkungsquerschnittsbibliothek v7-238 in Verbindung mit der
Resonanzbehandlungsmethode CENTRM.

Wichtige Literaturhinweise sind /CHA 65b/, /CRI 69/, /BIE 71/, /BIE 75/, /BIE 76/, /BIE 73/
und /LLO 74/.

Fur die hier berechneten Spaltstoff-Systeme gibt es nur wenig direkt vergleichbare experi-
mentell bestimmte Kritikalitditsparameter. Daher werden bei Anwendung der Daten gréBere

Sicherheitsabschlédge als die in Band 1 Kap. 2.2 vorgeschlagenen empfohlen.
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Abb. 11.B.31 Kiritische Kugelmasse von MOX(15) in Wasser mit Restmoderation

129



U/Pu-OXID-HOM

20.06.1990
I I
— H/SM =0
105:_ H/SM =1 N
| = H/SM =3 CCCQC-CCCIC[f-IZCZZd
| == Restwasserauffullung |~~~ 7"~~~ " [~~~ 7]

kritisches Kugelvolumen V4 [I]

.-~ |[MOX:85% U,., 0,, 15% PuO,-H,0

s R | Pu: 95% 2¥Pu + 5% 24Py -
AU volle Wasserreflektion
101!
0 2 4 6 8 10 12

Schwermetall-Oxidkonzentration csyo, [gSM-Oxid/cm?]

Abb. 11.B.32 Kiritisches Kugelvolumen von MOX(15) in Wasser mit Restmoderation
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Abb. 11.B.33 Kiritische Zylinderdicke von MOX(15) in Wasser mit Restmoderation
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Abb. 11.B.34 Kritische Schichtdicke von MOX(15) in Wasser mit Restmoderation
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11.D Homogene Uran-Plutonium-Mischkarbid-Systeme

In diesem Abschnitt werden berechnete Kritikalitdtsparameter flir homogene Uran-Plutoni-
um-Mischkarbide unterschiedlicher Karbiddichte dokumentiert. In diesen Systemen ist kein
Wasser als Moderator vorhanden. Die maximale Dichte betragt 13,62 g/cm?3. Der Plutoniu-
manteil betragt 35 Massenprozent und der Urananteil 65 Massenprozent; es handelt sich
dabei um natirliches Uran. Das Plutonium besteht entweder aus 100% #*Pu oder aus
95 % #°Pu und 5 % #*°Pu. Damit wird eine konservative Annaherung von Schnellbriiterbrenn-

stoff den Berechnungen zu Grunde gelegt.

In einer zweiten Rechenserie wurden k.-Werte flr eine Plutonium-Urankarbid-Mischung mit
4 Massenprozent Pu und 96 Massenprozent U, 5 berechnet. Die Dichte betragt 5,5g/cm?®
(unwesentlich flr k). Der Plutoniumvektor ist 100 % 2**Pu oder 95 % #*°Pu, 5 % 2*°Pu. Da die-
ses Spaltstoffsystem ohne Moderator unterkritisch bleibt, wurden k.,-Werte in Abh&ngigkeit
von einer Restfeuchte berechnet. Damit ist eine konservative Ubertragung und Anwendung

der Daten fir entsprechende Oxid-Systeme mdglich.

Die Rechenmethodik entsprach der in Kapitel 10.D angegebenen Vorgehensweise. Auch hier
sind kaum direkt vergleichbare experimentelle Daten verfugbar. Daher werden gréBere Si-

cherheitsabschlage als die in Band 1 Kap. 2.2 vorgeschlagenen empfohlen.
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Abb. 11.D.1 Kritische Kugelmasse von homogenen, unmoderierten Plutoniumkarbid-
Urankarbid (PuC-UC) Mischungen
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Abb. 11.D.6 Infiniter Multiplikationsfaktor von homogenen Plutoniumkarbid-Urankarbid
(PuC-UC) Mischungen
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11.F Homogene Uran-Plutonium-Nitrat-Systeme
Fur die folgende Nitratmischung wurden Kritikalititsparameter berechnet:
30 Vol.% 239PU(N03)4 - HQO + 70 Vol.% UnatOZ(NOS)2 - HQO

Die Berechnungsmethode mit den Programmen GAMTEC und DTF-1V in 16 Energiegruppen
entspricht der in Kapitel 11.B dargestellten Weise. Vergleichswerte fiir Oxide finden sich in
/CHA 65b/ und /CRI 69/, Experimente mit U-Pu-Nitrat-Systemen sind in /BIE 75/, /SMO 94a/,
/SMO 94b/ und /LLO 76/ beschrieben.
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11.G Homogene AUPuC-Wasser-Systeme

Die folgenden Tabellen und Kurvenblatter enthalten Kritikalitatsparameter flir homogene Am-
moniumuranylplutonylcarbonat-Wasser-Systeme (AUPuC). Fir die Rechnungen wird eine
Mischung von 55 Gew% Natururan (0,72 Gew% **U) und 45 Gew% Plutonium angenommen.
Dabei wird der Plutoniumvektor variiert mit einem 2*°Pu-Anteil von 2,0 bis 100 Gew%. Dieser
Anteil ist jeweils als Parameter flir die entsprechende Kurve angegeben. Samtliche kritische

Werte gelten fiir voll wasserreflektierte Systeme (30 cm Wasserreflektor der Dichte 1 g/cm?®).

Um bei der Herstellung von Mischoxidbrennstoff (MOX) ganz bestimmte Eigenschaften far
das Endprodukt zu erreichen (z. B. gute Léslichkeit in HNO3), ist in Deutschland ein spezi-
elles Verfahren zur Herstellung von UO»-PuO»-Mischkristallen entwickelt worden /SCH 79/,
/ROE 87/. Dabei tritt als Zwischenprodukt Ammoniumuranylplutonylcarbonat (AUPuUC) auf.
Die Verbindung hat die chemische Zusammensetzung (NH4)4(U,Pu)O2(CO3)3. Zur Beur-
teilung der Kritikalitdtssicherheit der entsprechenden Prozessanlagen ist die Kenntnis von
kritischen Dimensionen dieser Spaltstoffverbindung bei verschiedenen Verdliinnungsgraden

in Wasser erforderlich.

Als theoretische Dichte fir AUPuC wird hier der gewichtete Mittelwert der Dichten von Am-
moniumuranylcarbonat (AUC, Band2, Teil 1, Kapitel 1.G) und Ammoniumplutonylcarbonat
(APuC, Kapitel 10.G) von 2,80 g/cm?® herangezogen, was einer Schwermetalldichte (U+Pu)
von 1,28 g/cm?® entspricht. Die kleinkristallinen AUC- und APuC-Wasser-Systeme mit einer
KorngréBe von ~ 50 um werden als homogene Systeme betrachtet. Folglich werden auch die

gemischten AUPuC-Wasser-Systeme als homogene Systeme betrachtet.

Die Daten wurden mit dem Code XSDRN der Steuersequenz CSAS1 aus dem Programm-
system SCALE 6.2.2 /REA 17/im “search“-Modus erzeugt. Zur Berechnung wurden nukleare
Querschnittsdaten aus der 252-Gruppen-Bibliothek v7-252 verwendet, die auf den ENDF/B-
VIl.1-Daten /CHA 11/ basieren. Diese neu berechneten Werte der Kritikalitatsparameter wei-
chen fur 5Gew% ?*°Pu leicht von der historischen Daten von 1987 ab. Damals wurde die-
selbe Mischung aus 55 Gew% Natururan (0,72 Gew% 2*U) und 45 Gew% Plutonium mit ei-
nem Plutoniumvektor von 95 Gew% #*Pu und 5 Gew% %*°Pu gerechnet. Diese historischen
Berechnungen erfolgten mit dem Transportcode XSDRNPM /36/ unter Verwendung der 27-
Gruppenbibliothek des Programmsystems SCALE /37/. Fir kritische Kugelmassen liegen

die neuen Werte etwa 3 % Uberhalb der historschen Kurven. Fur kritische Kugelvolumina
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und kritische Zylinderdurchmesser schwanken die neuen Rechnungn + 3 % um die histori-
schen Werte. Fur kritische Schichtdicken liegen die neuen Kurven etwa zwischen 0% und
4 % Uberhalb der Kurven aus dem Jahr 1974.

Da flr die hier berechneten Spaltstoff-Systeme zum Zeitpunkt der Berechnung fast keine
experimentell ermittelten Kritikalitatsparameter vorlagen, sind gréBere Sicherheitsabschlage

als die in Band 1 Kap. 2.2 vorgeschlagenen anzusetzen.
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12.B Heterogene Urandioxid-Plutoniumdioxid-Wasser-Systeme

Mit dem Programm HAMMER /SUI 67/ wurden Kritikalitdtsdaten flr Natururan-Plutonium-
dioxid-Stabgitter in Wasser berechnet. Dabei wird das Moderator-Spaltstoff-Volumenverhalt-
nis V(H>0)/V(Oxid) von 0,5—6,0 variiert. Die Oxiddichte betragt 10,54 g/cm?, der Pelletdurch-
messer 9 mm. Die Wandstarke des Zirkalloy-Hullrohrs betragt 0,7 mm, der StabauBendurch-

messer 10,75 mm, die Lange der Stdbe wird als infinit angenommen.

Der Plutoniumdioxidanteil im Gesamtoxid betragt 2,5 bzw. 4,0 Gew.%. Die betrachtete Iso-
topenzusammensetzung des Plutoniums ist 85 % #°Pu, 10 % 2*°Pu und 5 % ?*'Pu. Bei allen
Berechnungen wird ein 30 cm starker Wasserreflektor angenommen. Die verwendete Was-
serdichte betragt 1 g/cm?, die Temperatur 293 K. Alle in den Rechnungen verwendeten Wir-
kungsquerschnitte wurden einmal hinsichtlich des Bucklings iteriert, die Anzahl der Energie-

gruppen ist stets vier.

Wichtige Literatur zu diesem Gebiet findet sich in /SCH 64/, /TAY 65/, /LEA 67/, /BAT 66/,
/BRO 69/, /UQT 72/, /LII 72/, /BRO 73/, /TSU 78/, /BIE 79/, /BIE 80/, /BUR 81/, /KEA 83/,
/BOW 93/, /SMO 94a/, /SMP 94b/, /BOW 95/ und /SHI 96/.

Nachrechnungen von Experimenten aus /UOT 72/ und /LIl 72/ erbrachten sehr gute Re-
sultate. In Tab. 12.B.A und sind berechnete Multiplikationsfaktoren k. flir experimentell kri-
tische Anordnungen mit hexagonalen Gitteranordnungen angegeben. Im ersten Teil werden
UnatO2-PuO,-Stébe mit Zirkalloy-Hdllrohr in HoO mit 2 Gew.% PuO, im Gesamtoxid berech-
net. Die Pu-Zusammensetzung betragt: 91,62 % #°Pu; 7,65 % 2*°Pu; 0,70 % ?*'Pu; 0,03 %

22py,

Im zweiten Teil betragt der Anteil an PuO, im Gesamtoxid 4 Gew.%. Die Pu-Zusammen-
setzung betragt: 0,28 % ##Pu; 75,38 % **°Pu; 18,10 % 2*°Pu; 5,08 % 2*'Pu; 1,15 % 2*?Pu.
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Tab. 12.B.A Vergleich von experimentellen Daten mit HAMMER-Berechnungen an Natur-
urandioxid-Plutoniumdioxid-Stab-Wasser-Systemen /UOT 72/, /LIl 72/

Gitterabstand [cm] H/Pu Kest

Teil 1: 2 Gew.% PuO», im Gesamtoxid:
2,032 238 0,990
2,362 391 0,998
2,667 554 0,996
2,903 693 1,001
3,353 991 1,001
3,520 1131 0,997

Teil 2: 4 Gew.% PuO», im Gesamtoxid:
2,159 152,8 0,986
2,362 203,3 0,987
2,667 288,7 1,000
2,903 413,9 1,001
3,520 578,1 1,003
4,064 804,8 1,003
4,318 922,0 1,004
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Homogene 2*3Uran-Wasser-Systeme

15.A Homogene **Uran-Wasser-Systeme

Die folgende Tabelle enthalt grundlegende Daten fiir homogene 2**U-Wasser-Systeme bei
voller Wasserreflexion. Die Daten stammen aus /CAR 68/, /WEB 67/ sowie aus /MAU 78/
und /PRU 96/. Die theoretische Dichte von Uran-Metall betragt p= 18,9 g/cm?®.

Tab. 15.A.A  Grundlegende Kritikalitatsdaten flir homogene #*U-Wasser-Systeme bei vol-
ler Wasserreflektion

Parameter Kleinster kritischer Wert

Masse [kg #2U]

Lésung (<0,4g U/cm?) 0,57

Metall 7,3
Volumen [Liter]

Lésung (<0,4g U/cm?) 3,7

Metall 0,4
Durchmesser eines infiniten Zylinders [cm]

Lésung (<0,4g U/cm?®) 11,9

Metall 51
Dicke einer infiniten Schicht [cm]

Lésung (<0,4g U/cm?) 3,2

Metall 0,625
Konzentration einer wassrigen Losung [g/l #3U] 11,2
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15.B Homogene **Uran-*Thorium-Oxid-Wasser-Systeme

Die nachstehend dargestellten Daten gelten fiir homogene (?**U/?*Th)O,-Systeme mit Was-

ser als Moderator. Dabei sind folgende Félle berechnet worden:

—23J0O,-Wasser (ohne Thoriumanteil)
—23U05 (10 %) -2ThO» (90 %)-Wasser

—25U05 (10 %) -22ThO» (90 %)-Wasser (zu Vergleichszwecken)

AuBerdem sind derartige Spaltstoffmischungen unter Zugabe von homogen verteilten Neu-
tronenabsorbern (natlrliches Bor, Cadmium) berechnet worden. Die den Rechnungen zu

Grunde liegende Mischoxid-Dichte betragt 10,96 g/cm?.

Parameterkurven ab einschlieBlich 2013 wurden mit der Rechensequenz CSAS1 aus dem
Codepaket SCALE6.1.2 /ORN 11/ im ,search“-Modus berechnet. Verwendet wurde die Wir-
kungsquerschnittsbibliothek v7-238 in Verbindung mit der Resonanzbehandlungsmethode
CENTRM.

Die vorhandene experimentelle Datenbasis hinsichtlich 2*UO, ist recht gering, insbesondere
in Verbindung mit #2Th. Jedoch zeigt die Nachrechnung kritischer Experimente mit Uranyl-
nitrat 2°UO5(NO3y), in wéssriger Lésung eine gute Ubereinstimmung der Ergebnisse dieses
Rechensystems mit den gemessenen Werten, bei einer tendenziell leichten rechnerischen

Uberschatzung von k.; im gut moderierten Konzentrationsbereich.
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15.F Homogene *:*Uran-*?Thorium-Nitrat-Wasser-Systeme

Die folgenden Kurvenblatter enthalten Kritikalitidtsparameter flir homogene Systeme aus Uran-
Thoriumnitrat (***U/#2Th)O»(NO3)» und Wasser H>O. Auch Kurven fir reine 2*U-Nitrat-Sys-

teme ohne Thorium sind berechnet worden.

Die alteren Berechnungen vor 2013 wurden mit den Rechenprogrammen GAMTEC und FOG
(eindimensionaler Diffusionscode) durchgefiihrt. Da es sich um gut moderierte Lésungen
handelt, ist die Rechnung mit dem Diffusionsprogramm FOG ausreichend genau, wie Ver-

gleichsrechnungen mit dem Sy -Transportcode DTF gezeigt haben.

Die Parameterkurven ab einschlieBlich 2013 wurden mit der Rechensequenz CSAS1 aus
dem Codepaket SCALE6.1.2 /ORN 11/im ,search“-Modus berechnet. Verwendet wurde die
Wirkungsquerschnittsbibliothek v7-238 in Verbindung mit der Resonanzbehandlungsmetho-
de CENTRM.

Die in den Kurvenblattern angegebenen Werte sind nur fir Systeme mit N/(U+Th) >2 an-

wendbar. Liegt dabei der NO3-Anteil héher, so sind die berechneten Daten konservativ.

Literatur zu #3U-Nitrat-Lésungen ist in /CAR 68/, /WEB 67/, /THO 67/, /PAX 64/, /[FOX 59/,
/GWI 62/, /BRU 65/, /LLO 68b/, /THO 68/, /JEN 78/, /MAU 78/, /ULL 80/, /PAX 87/, /SAN 94/,
/HOL 94/, /DUN 95/, /PRU 96/ und /ANN 98/ zu finden.
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Homogene Aktinoiden-Wasser-Systeme

20.A Homogene Systeme mit hoheren Aktinoiden

Uber die in den vorangehenden Kapiteln behandelten Spaltstoff-Systeme mit 22U, 25U, 2Py
und #*'Pu hinaus gibt es weitere Aktinoide, deren Halbwertszeiten mehr als sechs Wochen
betragen und von denen aufgrund ihres Kernaufbaus angenommen wird, dass mit ihnen
eine selbsterhaltende Kettenreaktion mdéglich ist, sei es in einem thermischen oder einem

schnellen Neutronenspektrum, oder sogar in beiden /LAV 03/.

Die nachstehende Tabelle enthalt berechnete und gemessene kritische Kugelmassen fir
schnelle und thermische Systeme derartiger Nuklide. Die schnellen Systeme sind unmode-
riert und bestehen aus dem jeweiligen Nuklid in metallischer Form. Die thermischen Systeme
sind homogene Mischungen des jeweiligen Nuklids mit Wasser. Die Reflektoren sind in der

Tabelle angegeben.

Die meisten Werte stammen aus /CLA 73/ und /MAU 78/. Weitere Daten finden sich in
/CLA 71/, /\WES 81/, /CLA 80/, /ANS 96/, /IAE 98/ und /LAV 03/; v.a. in /IAE 98/ und /LAV 03/
sind verdffentlichte Werte aus der Literatur und Ergebnisse neuerer Berechnungen zusam-
mengestellt. /SAN 03/ beschreibt die experimentelle Ermittlung der kritischen Masse von
“’Np.
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Tab. 20.A.A

Kritische Kugelmasse fiir schnelle und thermische Systeme flir hdhere Akti-

noide [kg]
Nuklid | Thermisches | Unmoderierte | Unmoderierte | Unmoderierte
System, Metallkugel, Metallkugel, Metallkugel,
H,O-Reflektor | ohne Reflektor | HoO-Reflektor | Stahlreflektor
%’Np - ~ 60 64,9 43,1
28pPy - 7,2 5,6 4,5
2Py 0,510 10,0 5,42 4,45
240py - 158,7 148,4 96,4
1Py 0,260 12,18 5,9 -
2TAmM - 113,5 105,3 71,4
22Am 0,023 17,65 3,8 -
#3Cm 0,213 8,10 - -
24Cm - 23,2 22,0 14,2
25Cm 0,042 12,28 - -
#7Cm 0,159 7,87 - -
29 Cf 0,032 8,34 - -
B1Cf 0,010 7,78 - -
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