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Kurzfassung

Der vorliegende Bericht beschreibt kurz die im Rahmen des Vorhabens 3613R03350
durchgefuhrten Arbeiten an dem GRS ,Handbuch zu Storfallanalysen fur Anlagen der
nuklearen Ver- und Entsorgung*, sowie im Detail die fortgeflihrten Arbeiten zur Revisi-
on und Aktualisierung des GRS ,Handbuch zur Kritikalitat®, die sich hier auf Spalt-
stoffsysteme mit Plutonium und ***U fokussierten. Die die in friiheren Vorhaben begon-
nene Literaturrecherche zu innovativen Brennstoffkonzepten wurde fortgeflihrt. Be-
schrieben wird auch die Uberpriifung und Qualifikation eingesetzter Rechenverfahren
durch Recherche und eine aktive Benchmark-Teilnahme, sowie der Ergebnisse der
Verfolgung des Standes von Wissenschaft und Technik auf dem Gebiet der Rechen-
verfahren zur Kritikalitdtssicherheitsanalyse. Spezielle vertiefte Auswertungen ausge-
wahlter kritikalitatsrelevanter Vorkommnisse in der Vergangenheit sind ebenfalls do-

kumentiert.






Abstract

This report briefly describes the activities carried out under the project 3613R03350 on
the GRS "Handbook on Accident Analysis for Nuclear Front and Back End Facilities",
and in detail the continuing work on the revision and updating of the GRS "Handbook
on Criticality”, which here focused on fissile systems with plutonium and #**U. The in
previous projects started and ongoing literature study on innovative fuel concepts is
continued. Also described are the review and qualification of computational methods by
research and active benchmark participation, and the results of tracking the state of
science and technology in the field of computational methods for criticality safety
analysis. Special in-depth analyzes of selected criticality-relevant occurrences in the
past are also documented.
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1 Einleitung

Fur belastbare Storfallanalysen und Sicherheitsbewertungen kerntechnischer Anlagen
ist die Verfugbarkeit aktueller Methoden, Verfahren und Datengrundlagen auf dem
Stand von Wissenschaft und Technik unerlasslich. Fir Anlagen der nuklearen Ver- und
Entsorgung bedeutet dies insbesondere physikalisch-technische Prozessablaufe sowie

die nukleare Sicherheit hinsichtlich der Einhaltung der Unterkritikalitat.

In diesem Zusammenhang erstellt und pflegt die GRS seit geraumer Zeit das ,Hand-
buch zur Kritikalitat“, das im Rahmen dieses und friherer Vorhaben einer kompletten
Revision unterzogen wurde. Weiterhin wird erstmalig das seit langerem im Entwurf
vorliegende ,Handbuch zu Stérfallanalysen fiir Anlagen der nuklearen Ver- und Ent-

sorgung” erstmalig als Uberarbeitete Fassung in drei GRS-Berichten bereitgestellt.

Der in friheren Vorhaben begonnene Literaturbericht zu innovativen Kernbrennstoff-
konzepten wird fortgeschrieben. Neben der Verfolgung der jingeren Entwicklung auf
dem Gebiet der Leichtwasserreaktor-Brennelemente wird ein Fokus in der vorliegen-
den Arbeit auf Urananreicherungstechniken nach dem Laserverfahren, und hier insbe-
sondere auf das moderne SILEX-Verfahren gerichtet. Aktueller Anlass ist die Erteilung
einer Baugenehmigung fur eine grof3technische Anlage nach diesem Verfahren in den
USA im Jahre 2012.

Ein weiterer Punkt der vorliegenden Arbeit beschaftigt sich mit der vertieften Analyse
und Auswertung einiger ausgewabhlter kritikalitatsrelevanter Ereignisse. Ein wesentli-
cher Aspekt ist dabei die Frage nach den Umstanden die dazu gefiihrt hatten dass die
Ereignisse nicht in Kritikalitatsunfélle mit Exkursion mindeten. Die Auswahl der Ereig-
nisse orientierte sich dabei an der verfligbaren, 6ffentlich zugéanglichen Literatur.

Die Implementierung, Validierung und Bewertung aktueller numerischer Rechenverfah-
ren erfolgte zum einen durch die aktive Teilnahme an dem Rechenbenchmark ,Prob-
lem Specification for Benchmark Study on the Reflector Effect of Silicon Dioxide (SiO,)
for the Criticality Safety of Direct Disposal of Used Nuclear Fuel” der OECD-NEA, zum
anderen durch Recherche und Zusammenfassung einer Reihe von jingeren Fachta-
gungs- und Konferenzbeitrégen, die sich mit Code- und Datenneuerungen zum Thema

Kritikalitatssicherheit beschaftigen.






2 Storfallanalysen

Zum Abschluss des Vorhabens 3610R03350 lag das ,Handbuch zu Storfallanalysen
fur Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung® (,Storfallhandbuch®) erstmalig voll-
standig im Entwurf vor. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die einzelnen Kapi-
tel des Storfallhandbuchs einer fachlichen Qualitatssicherung durch unabhangige, d. h.
an der urspringlichen Erstellung der Kapitel nicht beteiligte Experten unterzogen. Dies

fiihrte, je nach Kapitel, zur Uberarbeitung, Erganzung oder Kiirzung der Entwurfstexte.

In Ergdnzung der urspringlichen Planung wurde Kapitel 1 ,Nukleare Ver- und Entsor-
gung” in Hauptteil A um ein weiteres Unterkapitel erganzt, das sich mit der routinema-
Bigen und langerfristigen Zwischenlagerung bestrahlter Kernbrennelemente beschéf-
tigt. Dies basiert auf dem Umstand dass dieses Thema vor dem Hintergrund des Aus-
stiegs aus der Kernenergienutzung in Deutschland sowie der verspateten Verfligbar-
keit eines Endlagers fir wirmeentwickelnde radioaktive Abfélle zunehmende Relevanz
einnimmt. Der aktuelle Zeitraum der Aufbewahrungsgenehmigungen von vierzig Jah-
ren ab dem Datum der ersten Einlagerung eines beladenen Behalters wird absehbar
nicht ausreichen, und wird auf einen heute noch nicht klar absehbaren Zeitraum, ver-
mutlich aber um mehrere Jahrzehnte verlangert werden missen. Das bedeutet, dass
diese Art kerntechnischer Einrichtungen lange nach der Stilllegung der Leistungsreak-
toren und vor der Inbetriebnahme eines Endlagers — neben der Anreicherung und der
Brennelementfertigung mit je einer Anlage — absehbar die wichtigsten Nuklearanlagen

in Deutschland sein werden.

Aufgrund des Umfangs der einzelnen Uberarbeitungsschritte wird hier auf diese nicht

im Detail eingegangen sondern auf die finalen Dokumente verwiesen.

Nach einer abschlieRenden redaktionellen Uberarbeitung werden die drei Bande A, B
und C voraussichtlich im Laufe des Jahres 2016 bzw. 2017 als GRS-Berichte zur Ver-

fligung gestellt werden.






3 Nukleare Sicherheit

3.1 Handbuch zur Kritikalitat, Ausgabe 2016

3.1.1 Revision und Aktualisierung kritischer Parameter

Das GRS ,Handbuch zur Kritikalitat /GRS 13/ stellt eine national wie international an-
erkannte Sammlung von Daten und Parametern zur Kritikalitdt dar. Begonnen im Jahr
1970, erfordert das Voranschreiten der technischen Entwicklung die Aufnahme immer
neuer kritischer Systeme, um das Spektrum der in der nuklearen Ver- und Entsorgung
auftretenden Stoffstrome mit spaltbaren Nukliden umfassend abzudecken. Gleichzeitig
erfordern die stetige Weiterentwicklung von Rechenmethoden und nuklearen Daten
sowie der anwachsende Bestand an evaluierten kritischen Benchmark-Experimenten
eine regelmaRige Uberprifung und Verifizierung bereits bestehender Daten und Para-

meter.

Im Zuge der Durchsicht, Uberpriifung und Aktualisierung des GRS ,Handbuch zur
Kritikalitat®, zuletzt der Arbeitsversion 2013 /GRS 13/, wurden fir die Revision 2016 in
der vorliegenden Arbeit u.a. kritische Parameter fur wassrige Systeme mit Plutonium,
Uran-Plutonium-Mischungen, **U sowie ?**U-**?Th-Mischungen mit Hilfe der in
Kap. 3.1 des Berichts GRS-A-3701 /KIL 13/ beschriebenen Methodik neu berechnet.

Fur Plutonium wurden zumeist die Isotopenvektoren Pu(100), Pu(95/5), Pu(85/10/5)
sowie Pu(59/25/12/4) in die Betrachtungen einbezogen. Dabei bedeuten die Werte in
Klammern den Anteil des jeweiligen Plutoniumisotops in Atomprozent, aufsteigend ab
dem Isotop mit der Massenzahl 239. So symbolisiert beispielsweise Pu(59/25/12/4)
eine Plutoniumzusammensetzung von 59% ?*Pu, 25% **°Pu, 12% **'Pu und 4%
#2py, was in etwa einer typischen Plutoniumzusammensetzung aus der Wiederauf-
arbeitung von bestrahltem Urandioxidbrennstoff aus Leichtwasserreaktoren entspricht
(**®Pu wird vernachléssigt). Im Mischoxid wurde als Uran typischerweise Natururan,
z.T. aber auch hoch angereichertes Uran (Bruterbrennstoff) angenommen. In Syste-
men mit Thorium als Brennstoffoestandteil wurde dieses Element stets als 100 % ***Th

modelliert.



Es wurden stets konzentrationsabhéngig die kritischen Kugelmassen, Kugelvolumina,
Zylinderdicken und Schichtdicken berechnet, wobei in allen Féllen ein 30cm dicker
Wasserreflektor modelliert wurde. Fir einige Stoffgemische wurden zusétzlich die infi-
niten Multiplikationsfaktoren ki, bestimmt. Die nachfolgende Auflistung stellt die be-

trachteten Systeme Ubersichtsartig vor:

e Plutoniumdioxid mit unterschiedlichen Plutoniumvektoren (s.0.),

e Plutoniumnitrat mit unterschiedlichen Plutoniumvektoren und H*-Molaritaten,

e Plutonylnitrat mit unterschiedlichen Plutoniumvektoren,

e Uran-Plutonium-Mischoxid mit unterschiedlichen Plutoniumanteilen (5 bis 45%
Pu) und Plutonium-Isotopenzusammensetzungen (100 % **°Pu bis LWR-Pu),

e Urandioxid mit 100 % **U als Spaltstoff,

e Uranylnitrat mit 100 % ***U als Spaltstoff,

e Uran(10%)-Thorium(90 %)-Mischoxid mit 100 % ***U oder ***U als Spaltstoff.

Fur die Nitrat-Systeme wurde die in SCALE implementierte Methode zur Dichte-
bestimmung nach Pitzer-Koeffizienten eingesetzt, ndher beschrieben in Abschnitt M7.A
des SCALE-Manuals /SCA11/. Die Systeme mit wasserunldslichen Oxiden wurden
nach dem dafiir angemessenen Verfahren der Restwasserauffillung modelliert, vgl.
auch /KIL 09/ und /KIL 13/.

Die in der vorliegenden Arbeit neu berechneten Kurven wurden in Teil 2 von Band 2
(ehemals als Band lll bezeichnet) des ,Handbuch zur Kritikalitat® Ausgabe 2016 im-
plementiert. Aufgrund des Umfangs des Datenmaterials von ca. 60 neuen bzw. neu
berechneten Datenblattern mit bis zu funf Parameterkurven pro Blatt wird an dieser
Stelle auf eine Wiedergabe dieser Daten verzichtet und auf den entsprechenden Band

des ,Handbuchs" verwiesen.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden schlielich alle drei Bande des GRS
L,Handbuch zur Kritikalitat“ inhaltlich und redaktionell tiberarbeitet und aktualisiert, und
als GRS

e . Handbuch zur Kritikalitdt Band 1: Kritikalitdt und nukleare Sicherheit‘ /GRS 15/,

e Handbuch zur Kritikalitat Band 2 Teil 1: **U* (kiinftig GRS-380) und

e ,Handbuch zur Kritikalitat Band 2 Teil 2: Plutonium, U und hohere Aktinoide*
(kuinftig GRS-381)



abgeschlossen, bzw. werden bis 2017 im Internetauftritt der GRS (www.grs.de) unter

~Publikationen” frei zur Verfligung gestellt werden.

Implementiert sind die seit der letzten offiziellen Version 1998 v.a. in den Vorhaben
3606R02535 /KIL 09/ und 3610R03350 /KIL 13/ aktualisierten Daten zu #*°U-Systemen
sowie die in diesem Vorhaben revidierten und neu berechneten Parameterkurven und
—werte (s.0.). Je nach Stoffsystem sind aus den genannten Arbeiten qualitative oder
gquantitative Abschéatzungen zur Konservativitdt der angegebenen Parameterwerte in
den jeweiligen Textvorspann der Stoffsysteme ins Handbuch Ubernommen worden

soweit sinnvoll und notwendig.

Der Textsatz erfolgte in LaTeX2s /GO0 94/, IKOP 00/ zur Erzeugung von Dateien im
PDF-Format. Zahlreiche Datenblatter die aus alteren Ausgaben des Handbuchs tber-
nommen und nicht ersetzt wurden und die bislang nur analog auf Papier bzw. gescann-
tes PDF vorlagen, wurden mit Hilfe der freien Software ,Engauge Digitizer* /ENG 16/
weitgehend aus den alten Abbildungen digitalisiert, neu gezeichnet und ebenfalls in die
Datensammlung implementiert.

Hinweis: Da die Digitalisierung der relevanten analogen Datenblatter zum Redaktions-
schluss der vorliegenden Arbeit noch nicht vollstdndig abgeschlossen war, verschiebt
sich die Veroffentlichung der beiden, dann vollstandig Uberarbeiteten Datenteile in das
Jahr 2017.

Exemplarisch sind in den folgenden Abbildungen neu berechnete kritische Parameter
(Masse, Volumen) fiir wassrige Plutoniumnitrat- und ?**Uranylnitrat-Systeme, jeweils

mit 30 cm Wasserreflektor, dargestellt.


http://www.grs.de/

Abb. 3.1  Kritische Kugelmassen fiir homogene wassrige Plutoniumnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 10.F.1 implementiert



Abb. 3.2  Kritische Kugelvolumina fir homogene wassrige Plutoniumnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 10.F.2 implementiert



Abb. 3.3  Kritische Kugelmassen fiir homogene wéssrige ***Uranylnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 15.F.1 implementiert
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Abb. 3.4  Kritische Kugelvolumina fiir homogene wassrige ?3Uranylnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 15.F.2 implementiert
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Fur die meisten der betroffenen Kurvendaten existieren aul3er der oben genannten
Systeme fiir Plutoniumnitrat- und ?3Uranylnitratlésungen kaum oder gar keine geeigne-
ten, offentlich verfigbaren kritischen Benchmark-Experimente /NEA 13/, die zur Vali-
dierung der Rechnungen herangezogen werden konnten. Deshalb liegt der Fokus der

Experimentnachrechnungen auf diesen Substanzen.

Auf diese Nachrechnungen und deren Auswertungen wird in den folgenden Kapiteln
3.2 (Plutoniumnitrat) und 3.3 (**Uranylnitrat) vertieft eingegangen. Neben den klassi-
schen Analysemethoden wie der Bestimmung von Mittelwerten oder Trendanalysen
werden in dieser Untersuchung verstarkt Methoden zur Unsicherheits- und Sensitivi-
tatsanalyse sowie zur Bertcksichtigung von Systemkorrelationen eingesetzt. Diese
Untersuchungen dienen zum einen dem Eignungsnachweis der ausgewahlten Bench-
mark-Konfigurationen zu Validierungszwecken fur die betrachteten Systeme, und zum
anderen zur vertieften Evaluation von Unsicherheiten in den Benchmark-
Konfigurationen und den zugehérigen Anwendungsfallen. Dies bezieht sich auf Un-
sicherheiten sowohl in geometrischen und technischen Parametern (Experimente) als

auch auf die nuklearen Wirkungsquerschnitte (Experimente und Parameterkurven).

3.1.2 Bewertung bislang bestehender, alterer Handbuch-Daten

Die Revision der kritischen Parameter fuhrte nicht nur zum Ersatz &lterer Daten durch
neu berechnete Werte. In einigen Féllen wurden die &lteren Daten beibehalten, einige
vorbehaltlich spaterer Revision vorlaufig entfernt, und manche ersatzlos gestrichen.

Dies wird in den folgenden Absétzen im Einzelnen diskutiert.

Fur bestimmte Systeme wurden die Werte und Kurven trotz ihres Alters (1970er Jahre)
unverandert beibehalten. Dies betrifft z. B. Systeme welche per se eine aul3erst hohe
Konservativitat aufweisen und heute keine oder nur mehr minimale direkte praktische
Relevanz in Deutschland besitzen. Darunter fallen etwa wassrige metallische Systeme
mit 100% reinem ***U oder ?**Pu. In anderen Fallen lieferten die Neuberechnungen
gegeniuber den alteren Daten nahezu identische oder leicht nichtkonservative Werte,
so dass die bestehenden Datenblatter beibehalten wurden. Manchmal zeichnete sich
auch kein einheitliches Bild ab: W&hrend kritische Massen und Volumina mancher Sys-
teme bei identischer Konzentration der alteren Datenblatter konservative Werte gegen-
Uber den Neuberechnungen zeigten, offenbarte sich bei Zylinder- und Schichtdicken

fur identische Systeme ein umgekehrtes Bild, oder anders herum (vgl. auch Kap. 3.5).
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Bei bestimmten, wichtigen Systemen wie niedrig angereicherten Urandioxid-Wasser-
Systemen, blieben differierende Alt- und Neudaten zumindest in Tabellenwerk entspre-

chend kommentiert parallel nebeneinander bestehen, z.B. Tab. 1.B.A in Band 2 Teil 1.

Andere Datenarten als kritische Parameter, wie etwa Werte zum materiellem Buckling
Bn?, zu Wanderflachen, den Diffusionslangenquadraten L?, den Extrapolationslangen A
und den Fermialtern z, wurden grof3teils — zumindest voribergehend — aus dem Da-
tensatz entfernt bzw. flr spatere Revisionen zurtickgestellt. Dies liegt zum einen an
deren schwieriger Uberpriifbarkeit und Validierbarkeit, zum anderen an ihrer heutigen
geringen Relevanz angesichts moderner Rechenverfahren und Wirkungsquerschnitts-
daten. In einer kiinftigen Ausgabe des Handbuchs werden diese Werte mdglicherweise

nach Uberpriifung und ggf. Aktualisierung wieder implementiert werden.

Ersatzlos entfernt wurden kritische Kugelmassen und —volumina, sowie Zylinder- und
Schichtdicken von heterogenen moderierten Stabsystemen. Die Bestimmung dieser
GroRRen Uber homogenisierte, zellgewichtete Wirkungsquerschnitte und anschlief3en-
dem eindimensionalen ,critical dimension search” ist nicht mehr zeitgemaf3, zumal die
physikalische Interpretation z.B. der Kugelmasse eines Stabsystems heutzutage frag-
wirdig erscheint. In der derzeitigen Praxis werden die Kritikalitdtsanalysen zu derarti-
gen Systemen mit modernen Rechenverfahren in expliziter Geometrie in hoher Genau-
igkeit durchgefuhrt. Aus dem gleichen Grund wurden vergleichbare Datentypen (Teil 7)
auch aus der DIN 25403 ,Kritikalitatssicherheit bei der Verarbeitung und Handhabung
von Kernbrennstoffen /DIN 12/ zurtickgezogen /DIN 14/.

Weiterhin wurde eine Reihe von Daten und Parametern zu wassrigen Spaltstofflosun-
gen in endlichen, betonreflektierten Anordnungen entfernt. Diese Werte waren sehr
speziell abgestimmt auf einen bestimmten Anlagentyp, explizite (Baryt-)Beton-
Zusammensetzungen, Borkonzentrationen, Cadmiumbeschichtungen, Stahltypen, Ge-
ometrien usw., und lieferten nur begrenzt allgemeine Anhaltspunkte. Dies betrifft v. a.
mehr oder weniger explizite Anordnungen mit Plutoniumnitrat- bzw. Uranyl-
/Plutoniumnitrat-Losungen welche bei der ehemals geplanten und erforschten Wieder-
aufarbeitung in Deutschland von Interesse waren und auf andere Anlagen und auch
auf die heutige Zeit nur begrenzt tbertragbar sind. In einer spateren Revision des
Handbuchs werden eventuell neu gerechnete, allgemeinere Daten dieses Typs wieder

implementiert werden; dies ist nach derzeitigem Stand noch nicht festgelegt.
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3.2 Kritische Experimente mit Plutoniumnitrat

3.2.1 Zielsetzung

Ziel der Untersuchungen ist die Validierung der neu berechneten kritischen Parameter-
kurven (krit. Kugelmassen, Kugelvolumina, Zylinderdicken, Schichtdicken, z. T. auch
infinite Multiplikationsfaktoren) fir die Revision der letzten Arbeitsfassung von 2013
des GRS ,Handbuch zur Kritikalitat* /GRS 13/. Dazu wurden wasserreflektierte, niedrig
konzentrierte kugelférmige Plutoniumnitrat-Losungen in Wasser aus /NEA 13/ nachge-

rechnet und einer Sensitivitats- und Korrelationsanalyse unterzogen.

Die Experimente wurden mit der Rechensequenz CSAS5 des amerikanischen Code-
pakets SCALE /SCA11/ Version 6.1.2 nachgerechnet und mit den Parameterkurven
aus dem Handbuch verglichen. In allen Rechnungen wurde die Querschnittsbibliothek
v7-238 in 238-Gruppenstruktur verwendet, und die Resonanzselbstabschirmung durch
die Resonanzbehandlungsmethode CENTRM beriicksichtigt. Die Rechnungen wurden
mit der eindimensionalen Rechensequenz CSAS1 wiederholt, um sie mit den kritischen
Parameterkurven vergleichen zu kdénnen, die mit dieser Sequenz gerechnet wurden.
Ein weiterer Vorteil liegt in der deutlich geringeren Rechenzeit, was fur die Sensitivi-
tats- und Korrelationsanalyse von Vorteil ist. Die errechneten Multiplikationsfaktoren
von Experimenten mit Plutoniumdichten nahe des Wertes bei der minimalen kritischen
Masse wurden einer statistischen Analyse unterzogen, um Aussagen Uber die Un-
sicherheiten der gerechneten Parameterkurven treffen zu kénnen. Diese miinden in die
Quantifizierung eines Bias des verwendeten Codes, mit dem auch die Parameter-
kurven gerechnet wurden, um die entsprechende Konservativitat auch bei Beachtung

der experimentellen Unsicherheiten nachzuweisen bzw. zu gewahrleisten.

In einem zweiten Schritt wird die Sensitivitat von ket auf die Unsicherheiten der experi-
mentellen Messungen berechnet, um zu analysieren welche fehlerbehafteten Grol3en

ausschlaggebend fir die Unsicherheit von ke sind.

In einem weiteren Schritt wird untersucht, in wie weit Korrelationen zwischen den Ex-
perimenten relevant sind und bertcksichtigt werden missen, und ob sich das Ergebnis

der Validierung der kritischen Parameterkurven dadurch signifikant verandert.
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3.2.2 Beschreibung der Experimente

Bei allen untersuchten Experimenten handelt es sich um Ldsungen von niedrig kon-
zentriertem Plutoniumnitrat in wassriger LOsung, beschrieben in dem ,ICSBEP-
Handbook* /NEA 13/ als PU-SOL-THERM-0##, im Folgenden mit PST-0## abgekurzt.
Fast samtliche Versuche bestehen aus kugelférmigen Stahlgefal3en. In zwei Ausnah-
men sind die GefalRe aus Aluminium gefertigt. Der Einfluss von Zu- und Ablaufen, Hal-
testrukturen und Messinstrumenten wird meist beriicksichtigt, indem das Kugelvolumen
in der Experimentbeschreibung so modifiziert ist, dass die Vernachlassigung dieser
Strukturen entsprechend kompensiert wird. Die Kugeln befinden sich in einem Wasser-
tank und sind von mindestens 30cm Wasser als Reflektor auf allen Seiten umgeben.
Aufgrund des hohen Verhéltnisses von Moderator zu Spaltstoff innerhalb der Lésung
handelt es sich um thermische Systeme. Alle untersuchten Félle sind leicht untermode-

riert, was jew. durch eine + 10 %ige Variation der *H-Kernzahldichten bestatigt wurde.

In Tab. 3.1 sind die wesentlichen Parameter der untersuchten Serien aufgelistet. Eine
ausfuhrliche Beschreibung inklusive aller Vereinfachungen und Annahmen findet sich
in /INEA 13/.

Tab. 3.1 Liste der untersuchten Plutonium-Lésungsexperimente

Experimentserien Kugel- Falle pro Falle in Benchmark Feh-
P durchmesser | Serie Abb. ler
PST-003 134 8 (01 -08) 01-08 0,0047
angenommen
PST-004 14¢ 13(01-13) | 09-21 | 90047
angenommen
PST-005 14 9 (01-09) 22 -30 0,0047
angenommen
PST-006 15¢ 3(01-03) | 31-33 | 9003
gerechnet
15 (01 - 03, 0,0047
" 05 - 16) 34 -48 gerechnet
PST-020 14 5 (10 - 13,
16)
PST-021 15,2¢ 4 (04 - 06, 41 - 44 0,0025-0,0044
10) gerechnet

Insgesamt stehen 52 experimentelle Konfigurationen in sechs Serien zur Verfligung,
deren Plutoniumkonzentration und experimenteller Aufbau einen sinnvollen Vergleich
mit den theoretischen Kurven erlauben. Die Kugeln waren, bis auf wenige Ausnahmen,
vollstandig mit Lésung geflllt. Fir Serie 020 sind in den Experimentbeschreibungen

aquivalente Falle beschrieben (Falle 10—-16), in denen dieser kleine Hohlraum durch
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eine Reduzierung des Kugeldurchmessers kompensiert ist. Somit werden im Folgen-
den nur sieben der insg. 15 beschriebenen Falle aus Serie 020 verwendet, da sie von
den ersten acht abgeleitet sind. Damit reduziert sich die Gesamtzahl der weitgehend

unabhangigen Experimente auf 44.

In Serie 021 ist in den Fallen 4 und 5 die Kugel nicht vollstandig mit Losung gefullt. In
den drei Fallen 4, 5 und 6 dieser Serie wird im Modell im Reflektor die Verdrangung
des Wassers durch das Einlass- und Halterohr explizit berticksichtigt. Fall 10 nimmt

eine fehlende Stahlkugel an.

3.23 Eingabeparameter fur die Kritikalitatsrechnungen

Die Monte Carlo Kritikalitatsrechnungen in KENO-Va wurden mit 20000 Startneutronen
durchgefiuhrt. Als Abbruchkriterium der Rechnung wurde ein statistischer Fehler von Keg
von 5x10° angesetzt. Da die ersten Generationen noch eine relativ groBe Varianz
aufweisen, wurden die ersten 50 Generationen verworfen. Das Abbruchkriterium wurde

typischerweise nach etwa 15000 Neutronengenerationen erreicht.

Die Angabe der Kernzahldichten in den Experimentbeschreibungen ermdglicht die di-
rekte Eingabe dieser in den KENO-Va Eingabedateien fir die Ldsungsbestandteile
Plutonium (***Pu, #°Pu, *°Pu, **'Pu, **Pu), Stickstoff (N), Wasserstoff (H) und Sauer-
stoff (O), und die Kugelhillenbestandteile Eisen (Fe), Chrom (Cr), Nickel (Ni), Mangan
(Mn), Aluminium (Al) und Cadmium (Cd). Bis auf Plutonium werden die natlrlichen
Isotopenverhdltnisse angenommen. Die Temperatur aller Komponenten der Experi-
mente liegt bei den Serien 003, 004, 005 und 006 bei 300K, bei den Serien 020 und
021 bei 298K. Entsprechend wird die Dichte des reflektierenden Wassers mit
0,99651 g/cm® bzw. 0,997 g/cm® angenommen. Die jeweiligen Kugelradien der Spaltl6-
sung, des Behdlters und des Wasserreflektors wurden aus den Experimentbeschrei-

bungen Gbernommen.

In Abb. 3.5 sind die Plutoniumdichten pp, in g/cm® und in Abb. 3.6 die Gewichtsprozent
Gew.-% an **°Pu fir alle untersuchten Falle gezeigt. Die gerechneten Serien sind in
unterschiedlichen Farben dargestellt. In den Serien 003, 004, 005 und 006 waren laut
Experimentbeschreibungen nur ?**Pu und ?*°Pu vorhanden. In der Serie 020 war neben
den in Abb. 3.6 gezeigten Gew.% **°Pu auch 0,006 Gew.-% ***Pu, 0,311 Gew.-% **'Pu
und 0,009 Gew.-% ***Pu vorhanden. In der Serie 021 war neben den in Abb. 3.6 ge-
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zeigten Gew.-% 2 Pu auch 0,006 Gew.-% 2*®Pu, 0,283 Gew.-% ***Pu und

0,009 Gew.-% 2**Pu vorhanden. Der Rest zu 100 % Pu bestand jeweils aus ?*°Pu.

Abb. 3.5 Plutoniumdichte fir alle untersuchten experimentellen Falle

Gew% Pu,,. vs. Fallnummer

5

240

45
4

Gew% Pu,,,

3.5

:
!
:
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2

X
>
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1
0.5

1 | | 1 1 | 1 1 1 1 ‘ 1 1 1 1 | 1 1 1 1 | 1 1
1 20 30 40 50
Fallnummer

o

Abb. 3.6  ?°Pu Gewichtsprozent fiir alle untersuchten experimentellen Félle

In Abb. 3.5 sind zusatzlich einige Falle speziell gekennzeichnet, die Besonderheiten

aufweisen, oder im Folgenden naher betrachtet werden. Dabei gibt es zwei Félle mit
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Aluminium anstelle Stahl als Kugelbehéltnis (Falle 7, 8; blau), und zwei Félle fir die in
Kap. 3.2.5 Sensitivitdtsanalysen der experimentell gemessenen EingangsgrofRen
durchgefuhrt wurden (Falle 43, 44; rot). Die 2x2 Falle (40, 41, 46, 47; schwarz) mit
zusatzlicher Cadmium-Beschichtung auf der Stahlkugel stellen Sonderfélle dar die in
der allgemeinen Analyse nicht einbezogen und gesondert betrachtet werden. Fiur Serie
020 sind auch die aquivalenten Falle gezeigt (Félle 34 — 41), in denen die Kugeln nicht

komplett gefiillt sind und die im weiteren Verlauf nicht betrachtet werden.

3.2.4 Ergebnisse der Experimentnachrechnungen

Multiplikationsfaktoren

In Abb. 3.7 sind errechneten effektiven Multiplikationsfaktoren ke fur alle betrachteten
Benchmark-Experimente aufgetragen. Die vertikalen Fehlerbalken beinhalten zum ei-
nen die statistische Unsicherheit von ke aufgrund von dem Abbruchkriterium der Mon-
te Carlo-Rechnung (5x 10°), zum anderen den messtechnischen Fehler aufgrund von
experimentellen Unsicherheiten (siehe Tab. 3.1). Die beiden Experimente mit Cad-
miumbeschichtung (schwarze Ellipsen in Abb. 3.5) weichen dabei deutlich von den
anderen Experimenten ab, weshalb sie fiir ein besseres Verstandnis vertieft betrachtet
werden. Ohne diese beiden Experimente und ohne die doppelten Falle aus Serie 020
ergeben sich insgesamt 42 Konfigurationen, deren errechnete Werte fur ke in Abb. 3.8

dargestellt sind.
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Abb. 3.7 Bandbreite der berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren der Plutoni-

umnitrat-Lésungsexperimente
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Abb. 3.8 Variation der berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren der Plutonium-

nitrat-Lésungsexperimente ohne die mit Cadmium beschichteten Félle

Es ergibt sich ein mittlerer Wert von ket = 1,00386 = 0,00035 mit einer Standard-
abweichung von ¢ = 0,00227 + 0,00025. Dabei wurden die einzelnen Werte mit den

inversen experimentellen Fehlern gewichtet. Da bei Kritikalitétssicherheitsbetrachtun-
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gen vor allem die Konservativitat von entscheidender Bedeutung ist, werden entspre-
chende Limits betrachtet, die die Streuung der berechneten Werte berlcksichtigen. Ein
solches Limit ist das einseitige 95 %-Konfidenzlimit, das besagt, dass bei einer Normal-

verteilung 95% der Werte oberhalb dieses Limits liegen missen. Es ist gegeben durch

keffos—Limic = < Kegp = —1,0645 % t‘-"[k,_.ff} =1,00012 (3.1)

Die berechneten Multiplikationsfaktoren der 42 untersuchten Félle erfillen mit W = 0,97

und einem P-Wert von 0,28 die Normalverteilung bei 0,05 Ebene.

Da eine Stichprobe von nur 42 Werten aus der Verteilung der ke-Werte vorliegt, sollte
das 95,95-Toleranzlimit angewandt werden. Dieses Limit besagt, dass die Werte mit
einer 95% Wahrscheinlichkeit Gber dem 95%-Limit liegen sollen. Es ist abhangig von

der GroRe der Stichproben und néhert sich fir n = o dem 95 %-Limit von 1,645 * ©

(kef) @n. Nach /OWE 63/ liegt es bei einer Stichprobe aus 42 Werten bei

keffos.95-Limie == Kegs = —2,1110 « G{keff} = 0,99906 (3.2)

Es ist dabei leicht nicht-konservativ, was zu folgendem Bias der Kurve fir die kritische

Masse in der N&he des Minimums von pp, flhrt:

ke bias = Keffos95-Limie — 1 = —0,00094 (3.3)

In der bisherigen Auswertung wurde nur der gewichtete Mittelwert der berechneten ke
Werte betrachtet. Aus diesem Grund wird in den folgenden Streudiagrammen Uber-
prift, ob sich signifikante Abhangigkeiten der Werte von ket von den Unsicherheiten in
den experimentellen Parametern ermitteln lassen. Zu diesem Zweck wurden entspre-
chende Trendanalysen durchgefiihrt, um ggf. funktionale Zusammenhange zwischen
den berechneten Werten von K¢t und verschiedenen physikalischen Parametern der

Systeme zu identifizieren.

In Abb. 3.9 bis Abb. 3.13 sind die berechneten k. Werte der 42 relevanten Falle gegen
die Plutoniumdichte pp,, den prozentualen Gewichtsanteil von ?*°Pu, die Nitratdichte
pnos, das Moderationsverhéltnis H/Pugs und die Energie der mittleren Lethargie der

spaltenden Neutronen (Energy of Average Lethargy causing Fission, EALF) aufgetra-
20



gen. Die Daten werden jeweils mit einer Gerade unter Beachtung der Fehlerbalken
durch Minimierung von y2 gefittet. Dabei wird der x-Aufpunkt der Geraden auf den Mit-
telwert der Abzissengrof3e a; verschoben, da sonst die Steigung a, und der Ordinaten-

abschnitt a; stark korreliert sind:

x=ay +a;+(x—az)

(3.4)
ke VS. p, [orem®| [T e+ tem
1.012— :i ;Z;xloi;;;:?e‘-m (tix)
C S, 3.6e-03 + 3.6e-03
1.01—
1.008— {
1.006— H S
1.004— J \ _Jw__ | -
[ == gl
1.002—
1
0.998]
0.996
0.994— | | |

1 | 1 1 | 1 1 ‘ 1
0.025 0.03 0.035 0.04 0.045 0.05

Abb. 3.9  Abhéngigkeit von ket von der Plutoniumdichte
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Abb. 3.10 Abhé&ngigkeit von ket von dem prozentualen Gewichtsanteil von #*°Pu
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Abb. 3.11 Abhangigkeit von ke von der Nitratdichte
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Abb. 3.13 Abhangigkeit von ke von dem Moderationsverhéltnis

Tab. 3.2 Tabelle der Abhéngigkeiten von ke von experimentellen GréRen

GrofRe a a az

Pru 1,00406 + 0,00069 | 0,11+0,11 0,03294 + 0,00097
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Gew.%*°Pu 1,00373 + 0,00067 | 0,00092 + 0,00057 3,32+0,19

PNO3 1,00391 + 0,00068 | 2,4 e-6+5,9 e-6 186 + 18

EALF 1,00400 + 0,00069 | 0,08 + 0,11 0,05801 + 0,00097
H/%*SPu 1,00401 + 0,00070 | -2,7 e-6 + 3,6 e-6 783 + 26

In Tab. 3.2 sind die Fitparameter eingetragen. Dabei fallt auf, dass bis auf bei EALF
der Fehler der Steigung grofRer ist als die Steigung selber, man also keine signifikanten
Trends angeben kann. Bei Gew.-% 2*°Pu liegt ein Fehler von 62 % vor, sodass auch
hier keine signifikante Aussage zu treffen ist, vor allem bei dem sehr kleinen Wert der

Steigung.

Energie der durchschnittlichen Lethargie der spaltenden Neutronen (EALF)

Zusétzlich wurde der Einfluss von pp, auf die Energie der durchschnittlichen Lethargie
der Spaltung auslosenden Neutronen (EALF) und die durchschnittliche erzeugte Neut-
ronenzahl v untersucht. Die mittlere EALF liegt bei 0,0580+0,0095eV und steigt mit
ppu Nahezu linear an, vgl. Abb. 3.13. Bei einer Steigung von 0,91116 hat der Fehler nur

einen Wert von 0,000057. Dieser Anstieg liegt an dem mit zunehmender Plutonium-

dichte abnehmenden Moderationsverhaltnis H/Puges,

Die mittlere erzeugte Neutronenzahl v liegt bei 2,8749+0,000036 und reduziert sich

mit ppy, Mit einer Steigung von 0,0329+0,0010 nahezu linear, vgl. Abb. 3.15.
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Abb. 3.14 Abhangigkeit von EALF von der Plutoniumdichte
24



v Vs. pPu [g!cm 3] ...... Fit mit x=a, + a,"(x-a )
¥*; NDF  1.48e+07; 40
I;“2.8756 [ if quant zsl:gg:;g;zmamu + 3.7e-08
— a, -3.46185e-02 + 6.3e-06
- a, 3.294e-02 + 9.7¢-04 {fix)
— S, -3.97e-04 + 1.2e-05
2.8754— .
2.87521 .. “
: ng..“- iy,
2.875— X xzj&
- S %
- X e X
2.8748— PR, S
28746 ~ T, .
B % Heeo, X
2-8744 7| | | | | | | | | | | | | | | | | | | | | | | ‘ | -T--- | | | |
0.025 0.03 0.035 0.04 0.045 0.05
p,, [a7em’]

Abb. 3.15 Abhangigkeit der Anzahl der im Mittel freigesetzten Neutronen von der

Plutoniumdichte

Diskussion der Experimente mit Cadmium-Beschichtung

Wie in Abb. 3.7 ersichtlich zeigen die berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren der
beiden Experimente mit cadmiumbeschichteten Stahlzylindern deutliche Abweichun-
gen von ke = 1,0 hin zu nicht konservativen, d. h. niedrigeren Werten. Cadmium ist im
thermischen Energiebereich ein starker Neutronenabsorber und reduziert bei der hier
verwendeten Dicke von 0,03 inch 2 0,762 mm den Fluss der thermischen Neutronen in
etwa um einen Faktor 6x10° abgeschatzt anhand einer typischen Neutronenabsorpti-
on von 1x10° pro 1 mm Cadmium. Dieser Wert wird wir aus einem totalen makroskopi-
schen Reaktionsquerschnitt von 115 cm™ abgeleitet /RIN 91/. Effektiv wird also die an-
sonsten reaktivitatserhdhende Wirkung des Wasserreflektors deutlich reduziert. Die
Analyse der Daten lasst vermuten, dass der absorbierende Effekt von KENO-Va Uber-
schatzt wird, oder dass die Angabe der Dicke der Cadmium-Schicht ungenau ist. Fir
die Cadmiumschichtdicke sind in der Experimentbeschreibung keine Fehler angege-
ben, dafir allerdings eine Erhéhung in ke von Akes = 0,0002 flr eine um ein Drittel re-
duzierte Schichtdicke von 0,02inch 2 0,508 mm. Laut der Experimentbeschreibung war
dieser Wert fur ahnliche Experimente typisch. Eigene Nachrechnungen mit KENO-Va

ergaben ahnliche Erhéhungen von Akgs = 0,00022 bzw. 0,00045 fir die beiden Félle.
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Selbst eine Schichtdicke von lediglich 0,01 inch 2 0,254 mm ergab nur eine Erhéhung
von Ak = 0,0013 bzw. 0,0016.

Die Unterschatzung der Schichtdicke um 0,01 inch 2 0,254 mm kann die Abweichung
vom Durchschnitt der Nachrechnungen aller Falle nicht erklaren. Es wird angenom-
men, dass die Abweichung von kez = 1,0000 aus einem durch KENO-Va mdglicher-
weise zu gering berechneten Einfluss von Cadmium herrihrt, eventuell aufgrund feh-
lerhafter Wirkungsquerschnitte; dies ist allerdings spekulativ. Um einen systematischen
Effekt von Cadmium auf die Anwendung der gerechneten kritischen Kurven zu ermit-
teln, misste eine ausgiebige Studie mit mehreren Experimenten mit Cadmium-
beschichtung durchgefihrt werden. Aus der Analyse der zwei hier betrachteten Falle
lasst sich lediglich sagen, dass man bei Berechnung von, bzw. bei der Anwendung der
kritischen Kurven auf Systeme, die Cadmium enthalten, besondere Vorsicht walten

lassen muss, um konservative Aussagen zu treffen.

Annahme von Vakuum statt Stahl- bzw. Aluminiumkugeln

Um den Einfluss des Kugelmaterials auf den Multiplikationsfaktor zu untersuchen, wur-
den die Rechnungen aller Falle wiederholt mit der Annahme von Vakuum statt dem
jeweils verwendeten Kugelmaterial. In Abb. 3.16 sind die ke—Werte fur alle Félle ge-
zeigt, bei den Cadmium-beschichteten Féllen einmal mit (Falle 46, 47) und noch einmal
ohne Cadmium-Beschichtung (Falle 53, 54). Man erkennt, dass das mittlere ke bei den
meisten Fallen deutlich gro3er ist, sodass der Mittelwert hier bei ke = 1,0127 + 0,0032
liegt, also um Akes = 0,012 hoher als bei der Berechnung mit Kugelschale. Dieser Wert
gilt wiederrum ohne die Cadmium-beschichteten Falle 46, 47, 53, 54. Dies zeigt die
Neutronen absorbierende Wirkung von Stahl, hervorgerufen vor allem von dem enthal-

tenen Eisen mit einem mittleren thermischen Absorptionsquerschnitt von ca. 2,7 barn.
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Abb. 3.16 Variation der effektiven Kritikalitat inklusive Cadmium beschichteter Falle

ohne Kugelmaterial

Bei den zwei Fallen mit Aluminium-Kugel ist der Unterschied mit Ak = 0,0017 deutlich
geringer aufgrund des im Vergleich deutlich niedrigeren Absorptionswirkungsquer-

schnitts o(n,y) ~ 0,23 barn des einzigen natiirlich vorkommenden, stabilen Isotops *’Al.

Bei den beiden mit Cadmium beschichteten Féllen liegt ke mit Akei; = 0,0054 leicht ho-
her, da auch hier die absorbierende Wirkung der Stahlkugel wegféllt. Da diese bei je-
nen zwei Fallen aber gegeniber der Absorption durch Cadmium sehr gering ist, fallt

der Effekt deutlich schwacher aus.

Wird auch die Cadmium-Beschichtung fir die Rechnung entfernt, erhalt man die bei-
den Falle 53, 54. Da hierbei die starke Absorption des Cadmiums entfallt, fihrt die Mo-
deration und Reflektion der umgebenden Wasserschicht zu einer starken Erhdhung
des berechneten ke um Akes = 0,088, bzw. 0,094. Dies kann nun mit der Erniedrigung
von Ker um Aker = 0,047, bzw. 0,052 bei Entfernung der Wasserschicht aber unter Bei-
behaltung der Cadmiumschicht und Stahlkugel verglichen werden. Man erkennt, dass
hier, in diesem gut thermalisierten System, die 0,762 mm Cadmium-Schicht auf ke re-
lativ einen hoheren Einfluss ausibt als die moderierende und reflektierende 30cm

Wasserschicht.
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Vergleich der Ergebnisse mit CSAS1 Rechnungen

Um die Ergebnisse mit den auf der CSAS1-Sequenz basierenden kritischen Parame-
terkurven vergleichen zu kénnen, wurden die Rechnungen mit CSAS1 wiederholt. Die-
se Sequenz ist auf eindimensionale Systeme limitiert, was bei den meisten hier unter-

suchten, einfachen kugelsymmetrischen Anordnungen ausreichend ist.

Aus den bestehenden Eingabedateien fir CSAS5 wurden hierzu in den jeweiligen Ein-
gabedateien — wo sinnvoll — nur die Geometriebeschreibung und die Stichworte fir
CSASS entfernt, und die Sequenz auf CSAS1 geédndert. Auch hier wird die Quer-
schnittsbibliothek v7-238 zusammen mit CENTRM eingesetzt.

Die gerechneten effektiven Multiplikationsfaktoren sind in Abb. 3.17 gezeigt. Vergleicht
man diese Abbildung mit Abb. 3.8, so ist eine groRe Ahnlichkeit zu erkennen. Das mitt-
lere gewichtete ke liegt mit Akey = 0,00006 bzw. ke = 1,00405 etwas hdher, was deut-
lich innerhalb des experimentellen Benchmark-Fehlers und im Bereich der Genauigkeit

der Monte Carlo Rechnungen fur ke liegt.

| A vs.Fallnummer |

< 1.014=
1.012—
1.01—
= I
1008 \ |
1.006 { ‘ ‘
1.004 T
]
1.002F+ l
1:_
0.998—
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0.996— k., GewMittel 1.00405
— k- GewMittel =+ Z‘ﬁ' 1.00866; 0.99943
0.994— | I ‘ K contiitel 2111 o oesers
=1 1 1 1 1 I T | Lo Ty T g
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Abb. 3.17 Variation der mit CSAS1 berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren

ohne die mit Cadmium beschichteten Falle
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Somit kénnen durch die Experimentnachrechnungen die mit CSAS5 gewonnenen Er-
kenntnisse auf die mit CSAS1 berechneten kritischen Parameterkurven Ubertragen

werden.

3.25 Sensitivitatsanalysen

Im nachsten Schritt dieser Untersuchungen wurde eine Sensitivitatsanalyse durchge-
fuhrt, um zu ermitteln, in wie weit sich experimentelle Messfehler auf den berechneten
Wert von ke auswirken. Die ersten beiden Falle wurden aus dem Satz der nachge-
rechneten Experimente ausgewahlt, da die dort vorliegenden Plutoniumdichten nahe
an der Dichte ppy min kritmasse ~ 0,035 g/cm3 liegen, bei der nach dem GRS ,Handbuch zur
Kritikalitat", Stand 2013, /GRS 13/ das Minimum der kritischen Kugelmasse bei optima-
ler Moderation und Reflexion auftritt, vgl. auch Abb. 3.1. Da in diesem Handbuch Kur-
ven mit 0 bzw. 5Gew.% ?*°Pu angegeben sind, wurden zwei experimentelle Falle ge-

wahlt, die mdglichst diesen Werten entsprechen.

Fur die Sensitivitatsanalyse wurden die Kernzahldichten in den Eingabedateien nicht
direkt aus den Experimentbeschreibungen Ubernommen. Stattdessen wurden sie aus
experimentell gemessenen Gréf3en errechnet (s.u.). Die gemessenen Grol3en, daraus
abgeleitete GroRen und deren experimentellen Unsicherheiten sind in Tab. 3.3 fur die
zwei Serien aufgelistet. Dabei sind in unterschiedlichen Serien unterschiedliche Para-
meter direkt gemessen und mit unterschiedlichen Unsicherheiten behaftet. Die ange-
gebenen Unsicherheiten werden mangels expliziter Angabe in der Beschreibung als

Standardabweichung der Messgrof3en interpretiert.

Tab. 3.3 Liste der mit Unsicherheiten behafteten experimentellen Parameter

Gemessene, fehler- Variable % Unsicher- | % Unsicher- | Verteilung
behaftete GrofRen heit PST-004 | heit PST-020
Gesamtdichte Pges 0,03 % 0,4 % beta(4,4)
Plutoniumdichte Ppu 1,0 % 1,0 % beta(4,4)
Eisendichte Pre 1,4 % - beta(4,4)
Nitratdichte Pno, 0,6 % - beta(4,4)
Saure Molaritat N& - 1,0 % beta(4,4)
Gewichtsprozent ***Pu W% 238py - 16,67 % beta(4,4)
Gewichtsprozent ?**Pu W% 23°Puy - 0,04 % beta(4,4)
Gewichtsprozent **°Pu W% 240py 7% - beta(4,4)
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Gemessene, fehler- Variable % Unsicher- | % Unsicher- | Verteilung
behaftete GrofRen heit PST-004 | heit PST-020
Gewichtsprozent ***Pu W% 241py - 1,93 % beta(4,4)
Gewichtsprozent ?**Pu W% 242py - 11,11 % beta(4,4)
Volumen % 0,3% 0,25 % beta(4,4)
Wanddicke Twall 10 % - beta(4,4)
Temperatur Ty,o0 0,09 % - beta(4,4)
Tab. 3.4 Liste der aus den Experiment-Parametern abgeleiteten Gré3en
Abgeleitete GroRen und de- Variable | % Unsicherheit % Unsicherheit
ren Unsicherheiten PST-004 PST-020
Nitratdichte Pno, - 1,0%
Wasserdichte PH,0 0,9% 0.862 %
Gewichtsprozent ***Pu W%23°py | 0,04 % -
Gewichtsprozent **°Pu W%240py | - 0,75 %
Radius Spaltstoff Tstof f 0,08 % 0,08 %
Radius Kugelhtlle THiille 0,08 % 0,08 %
Radius Wasserreflektor TReflektor 0,02 % 0,02 %

Zur Berechnung der abgeleiteten Gréf3en (Tab. 3.4) wurden folgende Formeln verwen-

det, soweit sie nicht direkt gemessen wurden /NEA 13/:

Puo, = 1,0373 * pp, + 62,04 « N© (Serie 02)
PH;0 = Pges — Ppu— Prog — 1,0079 « N*® (Serie 020)
Pr0 = Pges — 0,9831 * pp,, — 1,016 % prp, — pre (Serie 004)
Wog22 0Py = 100% — W% Pu — Wo5239 Py — W20 Py — W2 Py :

(Serie 020)
aros 239 _ 04 — T4Fon239

W3g=" Pu = 100% — W%**"Pu (Serie 004)

E3
Truel = _\‘I|:1*‘II*V
(3.5)
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Tstoff = 1"'; #mxV + — + TReflektor = V3TV +Tepg, +

(3.6)

Fur die Erzeugung der Stichproben von zufallig verteilten Werten der gemessenen
GroRRen wurde das Programm SUSA fur Excel /KLO 08/ verwendet. In einer Konfigura-
tionsdatei kbnnen neben der SamplegroRe, dem Namen der Ausgabedatei und dem
Trennzeichen fir jede variierte Grof3e der Variablenname, die Art der Verteilung (nor-
mal-, gleich-, oder beta-verteilt), der Mittelwert und die Standardabweichung, bzw. die
Grenzen der Verteilung, ein Startwert (seed) fur den deterministischen Zufallszahlen-
generator und ein beliebiger Kommentar angegeben werden. Daraufhin werden die
entsprechenden Zufallsverteilungen fiir alle Variablen erstellt und im bewahrten

»- Ist“-Format gespeichert.

Fur die hier vorliegende Analyse wurden 500 Stichproben mit zufallsverteilten Ein-
gangsgroRen gerechnet. Dabei wurde jeweils eine Beta(4,4) Verteilung angenommen,
deren Grenzen entsprechend der angegebenen experimentellen Unsicherheiten ge-
wahlt wurden. Diese Verteilung &hnelt einer Gaul3verteilung, die aber nach beiden Sei-
ten definierte Grenzen besitzt (3 ). Die Mittelwerte der zufallsverteilten GroRen stim-

men mit den gegebenen Nominalwerten tberein (6 < 0,07 %). Der zu erwartende relati-

fe_ 1 _329

g o 2e(n—1)

. Die

Abweichungen der Standardabweichungen von den gegebenen experimentellen Feh-

ve Fehler der Standardabweichungen ist gegeben durch:

lern liegen zwischen 0,6 % und 5,1%. Da es sich auch hierbei um eine Wahrschein-

lichkeitsverteilung handelt, ist dieser Sachverhalt konsistent.

Aus diesen zufallsverteilten MessgroRen bzw. den daraus abgeleiteten GréRen aus

Tab. 3.4 werden die Kernzahldichten mit folgenden Formeln berechnet /NEA 13/:

wlg =7 py
1002#5

N:’_"'_'Pu = 5502219’_4 * *Ppui Npy tot ES;;%ES NE'P:J

(3.7)

N'—»d-;.'r = 9_.?1239_6 * -p*""-GS; N'—H = 5_.585589_5 # pH:G + N'—#ﬂr — 4« NP”E‘G‘E‘

(3.8)
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N‘—EG = 31342?99_5 * pH:G + 3% N‘-M-J-.'.'; NEE"FEI = 1_.‘]?8329_5 Ly
(3.9)

Die Verteilung der zufallsverteilten Eingangsgréf3en der KENO-Va Rechnungen (Kern-
zahldichten, Radien und Temperaturen) wurden folgendermaf3en auf Plausibilitat Gber-
pruft: Ihre Mittelwerte weichen weniger als 0,1 % von den Nominalwerten der Referenz-
falle ab. Die Standardabweichungen dieser Werte wurden mit experimentell gegebe-
nen Fehlern verglichen. Obwohl eine genaue Ubereinstimmung aufgrund der Formeln
zur Berechnung nicht gegeben ist, kann so abgeschéatzt werden, dass die Unsicherhei-
ten der Verteilungen plausibel sind. Die Berechnung und das anschlieRende Erzeugen
der zahlreichen KENO-Va Eingabedateien erfolgt automatisiert mit dem Programmpa-
ket SUNCISTT /ROW 14/. Die Parameter der drei gerechneten Falle, die sich am meis-

ten unterscheiden, sind in Tab. 3.5 eingetragen.

Tab. 3.5 Tabelle der Parameter-Unterschiede zwischen den betrachteten

experimentellen Serien mit Plutoniumnitratidsungen

Parameter PST-004_04 PST-020 11
W%**°Pu 0,54 % 4,66 %

ppulg/cm® ] 0,02809 0,0332

Pu Komponenten 239,240Pu 238,239,240,241,242Pu
Ermittlung pyo, gemessen Saure Molaritat 2> pyo,

Fur die Kritikalitatsberechnungen wurde wieder die Sequenz CSAS5 mit der Wirkungs-
querschnitts-Bibliothek v7-238 verwendet. Um bei den 500 Stichproben der Sensitivi-
tatsanalyse den Rechenaufwand nicht unnétig hoch werden zu lassen, wurde das Ab-
bruchkriterium fir die Monte Carlo-Rechnungen auf 5.0x 10 erhéht. Dieser Wert liegt
immer noch etwa eine Grol3enordnung unter den zu erwartenden experimentellen Un-

sicherheiten von 5,9 x 107,

Nach Berechnung aller 500 Stichproben kénnen diese statistisch ausgewertet und die
Abhangigkeiten von den experimentell unsicheren Parametern angegeben werden. Die
Ergebnisse der Rechnungen werden automatisiert mit SUNCISTT ausgelesen und in

eine Tabelle Ubertragen, die zur weiteren Analyse verwendet wird.
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Multiplikationsfaktoren

In Tab. 3.6 ist ein Vergleich der ermittelten k.s-Werte und deren Fehler angegeben.

Tab. 3.6 Liste der ke-Werte aus der Sensitivitatsanalyse

Parameter PST-004_04 PST-020_11 PST-020 12
Keff Bench 1,0000 1,0000 1,0000

6(Keft Bench) + 0,0059 + 0,0059 + 0,0059

keﬁ,Ref.NsAusExp

0,99932 + 5e-5

1,00209 + 5e-5

1,00359 + 5e-5

keff,Ref.NsAUSp

0,99933 + 5e-5

1,00206 + 5e-5

1,00353 + 5e-5

keff,mean

0,99973 +1,19e-4

1,00219 £ 1,16e-4

1,00368 £ 1,57e-4

+ 0,002665 + 0,002601 +0,003512

c7(kef'f,mean)

Kefrgench Steht fr den experimentellen Benchmark ke-Wert, der als ket = 1,0 fur den
erreichten kritischen Zustand festgelegt ist. Die angegebenen Unsicherheiten
o(Kestgencn) Sind die durch Fehlerfortpflanzung der experimentellen Gré3en ermittelten
Unsicherheiten in ket nach /INEA 13/. Allerdings wurden diese nur fiir die Serie PST-020
berechnet; fur PST-004 wurden sie als obere Fehlergrenze von anderen Serien tber-
nommen. Kef retnsausexp Steht flr den Referenzfall, bei dem die Kernzahldichten N direkt
aus den Experimentbeschreibungen tibernommen sind (s. 0.). Keftrefnsausp Steht fur den
Referenzfall, bei dem die Kernzahldichten Ns aus den Referenzdichten p errechnet
wurden. Die Unsicherheiten in Kef rer.nsausexp UND Kett, ret.nsausp SIND durch das Abbruchkri-
terium der Monte Carlo-Rechnungen gegeben. Innerhalb dieser Fehler stimmen die

jeweiligen Werte gut Uberein.

Kefrmean Steht fur das mittlere kes nach der Sensitivitdtsanalyse, der angegebene Fehler
ist das Abbruchkriterium fir die Monte Carlo-Rechnung jedes Falles. o(Keftmean) Steht
fur die Standardabweichung von Keg mean- FUr die beiden betrachteten Félle stimmen die

Kett mean Mit den ke der Nominalfélle innerhalb einer Standardabweichung tGberein.

6(Ketmean), der Fehler von ke aus dem Monte Carlo-Ansatz der Fehlerfortpflanzung ist
fur alle drei betrachteten Falle in etwa halb so grol3 wie der entsprechende Fehler von
keir aus der Fehlerfortpflanzung, der in den Experimentbeschreibungen angegeben ist.
Laut den Experimentbeschreibungen in /NEA 13/ wurden fur die Serie PST-020 nur
diejenigen Losungen ausgewertet, bei denen erwartet wurde, dass die Parameter den

groRtmoglichen Effekt auf ke haben. Daraus wurde eine einzige ,Worst-Case” Unsi-
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cherheit ermittelt, die gro3er als die Unsicherheiten der einzelnen Experimente sein
sollte. Wie schon erwahnt, wurde fur die Serie PST-004 die Unsicherheit nicht individu-
ell berechnet, sondern als ,Worst-Case" Unsicherheit der Wert von den 12 Inch-Kugeln
Ubernommen. Aus diesen Griinden ist nicht zu erwarten, dass die fir jeden Fall indivi-
duell berechneten Unsicherheiten genau mit den angegebenen experimentellen Wer-

ten Ubereinstimmen, sondern geringere Werte aufweisen.

Ergebnisse der Sensitivitatsanalyse

Im Folgenden wird die Sensitivitdtsanalyse von ke auf die unsicherheitsbehafteten
experimentellen GréRen exemplarisch anhand der Falle PST-020-11 und PST-004-04
dargestellt. Mit SUSA kann durch Einlesen sowohl der Eingabeliste als auch der Er-
gebnisliste die Sensitivitdten der ErgebnisgroRen auf die Variation der Eingabe-
parameter berechnet werden. Hierzu werden sowohl der Pearson Korrelationskoeffi-
zient als auch der p-Wert berechnet. Der erstgenannte Wert gibt an, wie stark zwei
Verteilungen miteinander korreliert sind (groRer Wert bedeutet hohe Korrelation), der
zweite Wert ist ein Maf3 dafiir, wie wahrscheinlich es ist, dass nicht-korrelierte Vertei-
lungen die entsprechende Abhangigkeit erzeugen (kleiner Wert bedeutet hohe Wabhr-

scheinlichkeit fur eine Korrelation).

In Abb. 3.18 sind diese Ergebnisse fur den Fall PST-020-11 dargestellt. Deutlich zu
erkennen ist die positive Korrelation von ke mit pp, und pges, Wéhrend die Korrelation
mit der Sauremolaritét py, negativ ist. Diese Effekte konnen wie folgt erklart werden:
Mit zunehmendem pp,, steht mehr Spaltstoff zur Verfigung, was zu einer Erhéhung der
Reaktivitat fuhrt. Bei Erhdhung von py, sinkt das Moderationsverhéltnis in dieser un-
termoderierten Losung leicht, und Ny nimmt stark zu, so dass dessen absorbierende
Wirkung zusatzlich steigt. Mit zunehmendem pg.s bei gleichbleibendem Moderations-
verhaltnis nimmt die gesamte zur Verfligung stehende Spaltmasse zu, was eine positi-
ve Wirkung auf ket hat. Eine leichte Abhangigkeit ist auch vom Volumen erkennbar, mit
dem die zur Verfiigung stehende Spaltmasse steigt. Mit zunehmenden Gew.-% “**Pu
steigt ker leicht an, da der sein Wirkungsquerschnitt der Spaltung den der anderen Iso-

tope Ubertrifft.
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Abb. 3.18 Kaorrelationen von ket mit den experimentellen Eingangsgroéen fir den Fall

PST-020-11

In dieser Sensitivitdtsanalyse werden die Pearson Korrelationskoeffizienten zwischen
den variierten Parametern und k¢ berechnet. Dies ergibt ein Maf3 fir den Einfluss der

tatsédchlichen Unsicherheiten der einzelnen Parameter auf die Unsicherheit von Kes.

Dabei ist zu erkennen, dass vor allem die chemische Zusammensetzung (Dichterelati-

on) der Lésung fur die Bestimmung relevant ist und nicht der Plutoniumvektor oder

35




geometrische GréRen. Die hier betrachtete Pearson Korrelation ist nicht zu verwech-
seln mit der Sensitivitat von ke auf die einzelnen GréRen. Da z. B. die experimentellen
Unsicherheiten des Volumens und der Gew.—% von ?**Pu sehr gering sind, sind auch

deren Korrelationen mit ke relativ gering.

ﬂ - N
. — :»«f.:r_
Al

Eine weitere Mdglichkeit der Analyse ist die Angabe der Sensitivitét: . Diese
gibt die auf die Mittelwerte der x und y-Grof3en normierte Steigung an, wenn man Keg
gegen die entsprechenden Parameter auftragt. In Abb. 3.19 ist ke in Abh&ngigkeit von
Pges aufgetragen. Die starke positive Sensitivitét ist evident. Die Korrelation ist dadurch
ebenfalls positiv. Da die Streuung der Werte in y-Richtung gering ist, hat auch der Kor-

relationskoeffizient einen hohen Wert.

keﬂ VS. pPu [g!cmz] ...... Fit mit x=a, +a,"(x-a }

%% NDF  8.4%e+03; 498

¥* quant. 5.51e+02

1.002178e4+00 + 2.2e-05
5.222e-03 + 6.7e-05
3.3213e+01 = 1.4e-02 {fix)
1.730e-01 + 2.36-03

= 1.01
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Abb. 3.19 k¢ in Abhéangigkeit von der Plutoniumdichte fir PST-020-11
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Der Fehler der Sensitivitat ) ist die Summe der Fehler
der Steigung und der Mittelwerte der x und y-GroéRRen. In Tab. 3.7 sind die Korrelation
R, Sp und 3Sp fir alle fehlerbehafteten Grol3en eingetragen, wobei die héchsten Ein-

trage rot, die mittleren orange und die vernachlassigbaren schwarz gehalten sind.

Teilt man nun Sy durch 6Sp, was dem inversen relativen Fehler von Sp entspricht, so
erhalt man ein Mal3 fur die Signifikanz der Sensitivitat. Die Verhaltnisse dieser Werte
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entsprechen in etwa den Verhaltnissen der Korrelationen R, die in Abb. 3.18 dargestellt

sind. Dabei fallt auf, dass die relevanten Korrelationen nicht zwangslaufig mit den rele-

vanten Sensitivitaten zusammenfallen, man also zwischen diesen klar unterscheiden

Mmuss.
Tab. 3.7 Liste der ermittelten Sensitivitdten und deren Fehler
c Pru N2 Pges V | W%238Pu| W% 23°Pu| W% 241Pu | W% 242Pu
R 0.64 0.67 -0.0075 0.012 0.007
Sp -0.06 0.44 -0.00015 0.65 0.0017 0.00032
6Sp 0.0023 0.0022 | 0.0055 | 0.009 | 0.00013 0.06 0.0011 0.0002
Sp
6Sp 73.9 80.0 -1.2 1.5 1.6

Die gleiche Sensitivitatsanalyse fur den Fall PST-040-04 ist in Abb. 3.20 gezeigt und

die entsprechenden Korrelationskoeffizienten und Sensitivitaten in Tab. 3.8 zusam-

mengefasst.

Fir diesen Fall sind die Korrelationen etwas anders verteilt. Zum einen sind hier in der

Experimentbeschreibung andere MessgréRen angegeben, wie z. B. die Eisendichte pg,

in der Losung, nur **Pu und **°Pu und die direkte Messung der Dichte py,, der Nitrat-

ionen NO3". Zum anderen ist die Unsicherheit der Gesamtdichte um mehr als einen

Faktor 10 kleiner angegeben, weshalb die Korrelation von ket mit pges Nahezu ver-

schwindet.
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Abb. 3.20 Kaorrelationen von ket mit den experimentellen Eingangsgroéen fir den Fall
PST-020-04

Die Sensitivitaten fur Fall PST-020-04 zeigen ein @hnliches Bild wie fir Fall PST-020-
12. Die wichtigsten Beitrage sind die Plutonium- und die Gesamtdichte, das Volumen
und der Anteil des spaltbaren Plutoniums. Sp/8Sp stimmt auch fur den Fall PST-004-04

gut mit dem Ergebnis der Sensitivitatsanalyse Uberein.
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Tab. 3.8 Tabelle der Korrelationen und Sensitivitaten und deren Fehler des Falls

PST-004-04
Ppu Pre Pges \% Twan | W%2*%Pu| Ty,o PNO;
PST-004-04
R 0.87 0.039 | 0.028 0.25 -0.31 -0.044
Sp 0.24 0.0064 | 0.23 0.23 -0.008 -0.00052 -0.056
6Sp | 0.0024 0.0016 | 0.072 0.0075 | 0.00026 | 0.00032 0.023 0.0035
Sp
6Sp | 100.0 4.0 3.2 30.7 -30.8 -1.6 -5.7

Die hier vorgestellte Sensitivitatsanalyse wurde auch fiir alle Falle der Serien 003, 004,
005 und 020 durchgefuihrt. Dabei ergeben ergibt die Analyse innerhalb einer Serie
weitgehend ahnliche Sensitivitdten. Da die gemessenen Gréfl3en und deren experimen-
telle Fehler der Serien 003 und 005 die gleichen sind, wie bei Serie 004, fallen auch die
entsprechenden Sensitivitaten sehr &hnlich aus und lassen keine weiteren Erkenntnis-

se zu. Aus diesem Grund sind sie hier nicht weiter beschrieben.

3.2.6 Benchmark-Korrelationen

Im vorangegangenen Kapitel wurde die Sensitivitat von ke der einzelnen Falle auf die
mit experimentellen Unsicherheiten behafteten Eingangsgrofien betrachtet. In diesem
Kapitel wird der Einfluss von Korrelationen dieser Unsicherheiten zwischen verschie-
denen Experimenten bzw. Experimentkonfigurationen untersucht. Ziel ist es zu ermit-
teln, ob diese Korrelationen relevant sind und betrachtet werden missen und sich so
ein zusatzlicher Bias des Codes ergibt, ober ob sie bei der Biasbestimmung vernach-

lassigt werden kdnnen.

Zur Berechnung der Korrelationen zwischen den Féllen wurde die oben beschriebene
Sensitivitdtsanalyse der Experimentserien 003, 004, 005 und 020 wiederholt, wobei die
zwischen unterschiedlichen Féllen innerhalb einer Serie korrelierten Eingangsgrofien
nicht unabh&ngig innerhalb ihrer Fehlergrenzen variiert wurden, sondern jeweils ge-
meinsam. Fir die Serien 003, 004 und 005 sind dies jeweils das Kugelvolumen, die
Wanddicke und die Anreicherung von ?*°Pu. Letztere wurde fiir unterschiedliche Anrei-
cherungen jeweils neu variiert (siehe Abb. 3.6). Bei Serie 020 wurden das Kugelvolu-
men, und die Anreicherung von ?**Pu, ?*°Pu, **'Pu und **Pu gemeinsam firr alle Félle

variiert. Aufgrund der Menge der zu rechnenden Falle (36 Félle, 100 Proben pro Fall)
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und der geringen Abweichung zu CSAS5 Rechnungen (vgl. auch Kap. 3.4) wurde die
Sequenz CSAS1 verwendet. In Abb. 3.21 ist die Korrelationsmatrix aller gerechneten
Falle gezeigt. Wie zu erwarten sind die Korrelationen zwischen den Serien verschwin-
dend gering, da samtliche Eingangsparameter nur innerhalb einer Serie zusammen
variiert wurden. Die Diagonalitat der Matrix und eine Selbstkorrelation aller Falle von
1,0 dienen als erste Uberpriifung der Konsistenz und Richtigkeit der Korrelationsrech-

nung.

PST005001
PST005002
PST005003 |...:...
PST005004

PST005005
PST005006
PST005007
PST005008
PST005009

PST004001
PST004002
PST004003
PST004004
PST004005
PST004006
PST004007
PST004008
PST004009
PST004010
PST004011
PST004012
PST004013
PST003001
PST003002
PST003003
PST003004
PST003005
PST003006
PST003007
PST003008
PST020010
PST020011
PST020012
PST020013
PST020014
PST020015

Abb. 3.21 Korrelationsmatrix der Multiplikationsfaktoren aller betrachteten Bench-

mark-Experimente

Wird die Abbildung von unten rechts nach oben links betrachtet, kénnen folgende
Sachverhalte festgestellt werden. Die Falle der Serie 020 sind untereinander gar nicht
korreliert. Dies kann damit erklart werden, dass der experimentelle Fehler von pges, das
fur jeden Fall einzeln variiert ist, mit 0,4% um mehr als einen Faktor 10 groRer ist als
bei den anderen Serien. Schon in der Sensitivitatsanalyse wurde fir diese Serie ge-
zeigt, dass Keir Neben pges hauptsachlich auf pp, und N, sensitiv reagiert, die alle indivi-
duell fur jeden Fall variiert werden. Es ist also keine Korrelation zwischen den Fallen zu

erwarten.

Die anderen drei Serien weisen jeweils einen Block von korrelierten Experimenten auf,
wobei die Korrelationen zwischen Fallen mit gleicher Anreicherung von #°Pu auftreten.
Die Korrelationen sind mit Werten zwischen 0,4 und 0,7 als mittelstark zu bewerten.
Auf der einen Seite hat die Sensitivitatsanalyse in Kap. 3.2.5 gezeigt, dass ke fur diese
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Falle auch auf das Volumen, die Wanddicke der Kugel und die Anreicherung von ?*°Pu
sensitiv reagiert. Da die Variationen dieser EingangsgrofRen bei gleicher Anreicherung
fur alle Falle einer Serie gleich sind, ist eine gewisse Korrelation zu erwarten. Da die
Sensitivitat von ke auf ppy, aber dominierend ist, sind die Korrelationen nicht sehr stark
ausgepragt. Damit eine Korrelation auftritt, muss die Anreicherung von **°Pu einen
gewissen Grad uberschreiten. Die ersten vier Falle der Serie 004 sind unkorreliert,
wahrend die Korrelation mit steigender Anreicherung von den ersten beiden Fallen der
Serie 003 Uber die Serien 003 und 004 zu 005 zunimmt. Je groRer die Gew.-% **°Pu

werden, desto sensitiver reagiert ke auf dessen Variation.

Wird die entsprechende Korrelationsmatrix der gleichen Félle mit unkorrelierten Ein-
gangsgroRRen berechnet, so findet sich bis auf der Diagonalen von 1,0 nur ein leichtes

insignifikanten Schwanken der Korrelationen um O.

In einem weiteren Schritt kénnte analysiert werden, in welchem Grad die Serien unter-
einander aufgrund von Verwendung von denselben Experimentaufbauten oder Plutoni-
umlésungen korreliert sind. Daflr waren eine weitere ausfuhrliche Literaturrecherche
und weiterfihrende Rechnungen notwendig, was den Rahmen der vorliegenden Arbeit

sprengt.

Berechnung des Bias unter Berlicksichtigung von Korrelationen

In einem weiteren Schritt wurde der Einfluss der Korrelationen auf die Berechnung des
Bias untersucht. Daflir wurde das RooFiLab Werkzeug verwendet /MUE 10/, das am
Karlsruher Institute for Technology (KIT) auf der Basis von ROOT entwickelt wurde. Mit
diesem kann der Mittelwert von ke unter verschiedenen Bedingungen berechnet wer-
den: Der einfache Mittelwert, ein linearer Fit unter Berlcksichtigung der Unsicherheiten
von K¢ und ein Fit unter Berticksichtigung der Unsicherheiten der ket der Benchmark-
Experimente und deren Korrelationen. Die Ergebnisse sind in Tab. 3.9 zusammenge-

fasst.

Tab. 3.9  Fit von ke, ausgewertet bei einer Plutoniumkonzentration von pp,=35 g/l

Fit Variante
Mittelwert kett Varianzen ket KOvarianzen
a[llev] | - 0.000210 + 0,000089 | 0,000127 +0,000076
b 1,00403 £ 0,00050 | 1,00421 +0,00051 1,00373 £+ 0,00066
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Die berechneten Werte fiir ket stimmen bei allen drei Methoden innerhalb ihrer Fehler-
toleranzen Uberein. Auch stimmen die Werte mit den zuvor berechneten Benchmark-
ke-Werten innerhalb der Fehlertoleranzen Uberein. Fur diese einfachen Experiment-
konfigurationen und den geringen Einfliissen der korrelierten EingangsgroRen auf Keg
ergibt sich somit kein signifikanter Einfluss auf die Berechnung des Bias in ke bei Be-
achtung der Korrelationen. Man kann daraus folgern, dass diese Experimente mit Plu-
toniumnitrat-Lésungen im Hinblick auf Validierung von Kritikalitatsrechenverfahren hin-
reichend unabhangig sind und in vollem Umfang fur diesen Zweck herangezogen wer-
den konnen. Insbesondere sind die Aussagen lber den Bias von CSAS1 fir die Be-

rechnung der kritischen Parameterkurven ohne weitere Betrachtung von Korrelationen

gultig.

Diese Aussage ist nicht allgemein gultig. Es sei auf vergleichbare Analysen von was-
serreflektierten und -moderierten UO,-Brennstab-Anordnungen hingewiesen, beschrie-
ben in /BEH 14/, bei denen die starke Korrelation der gerechneten Falle zu deutlichen
Abweichungen von ke bei Betrachtung der Kovarianzen gefihrt hat. Es kann also kei-
ne generelle Aussage Uber die Wichtigkeit der Beachtung von Kovarianzen abgeleitet

werden. Dies muss von Fall zu Fall individuell entschieden werden.

3.3 Kritische Experimente mit Z*Uranylnitrat

3.31 Auswahl der Experimente

Zur Validierung der neu berechneten kritischen Parameterkurven fir ?**Uranylnitrat
wurden folgende Experimente aus dem ICSBEP Handbuch fir kritische Benchmark-
Experimente /NEA 13/ ausgewahlt, nachgerechnet und ausgewertet: U233SI-001(001),
U233ST-001(001-005), U233ST-002(004), U233ST-005(002), U233ST-006(038a),
U233ST-008(001), U233ST-009(001-004), U233ST-012(001), U233ST-013(001),
U233ST-014(001-016), U233ST-016(001,007,012,013,019,022,025,029,033) und
U233ST-017(221h,225b,232b,249c).

Bei allen diesen Experimenten handelt es sich um Anordnungen von verschiedenen
Behéltern gefillt mit Uranylinitratidsungen mit hohem #**U-Anteil > 95% im Uran. Es
kamen Kugeln, Zylinder und Flaschen zur Anwendung, einzeln oder in verschiedenen
Aufstellungen, reflektiert (H,O oder Plexiglas) und unreflektiert. Der jeweilige genaue

Aufbau ist in den Beschreibungen der Experimente im Handbuch wiedergegeben. Zu-
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satzlich werden die Falle von kleinster kritischen Masse und kleinstem kritischen Volu-

men in Kugelgeometrie mit 100 % ?**U Lésung als Anwendungsfélle betrachtet.

3311 Berechnete k¢ Werte der kritischen Benchmark-Experimente und

Auswertung

In Abb. 3.22 sind die errechneten Multiplikationsfaktoren ke fir alle untersuchten kriti-
schen Benchmark-Experimente und -Konfigurationen aufgetragen. Mit eingezeichnet
sind der kritische Grenzwert k = 1,0, der Mittelwert der errechneten Multiplikationsfakto-
ren ky = 1,00253, sowie das 95 %/95 %-Toleranzinvervall k;n: = 0,98833 auf Basis der
Standardabweichung von 1c =0,0071 und des Stichprobenumfangs von 45 Experi-

menten.
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Abb. 3.22 Berechnete Multiplikationsfaktoren ke der analysierten kritischen Bench-

mark-Experimente mit Mittelwert und 95%/95%-Toleranzintervall

In Abb. 3.23 sind die berechneten keWerte der Experiment-Nachrechnungen noch-
mals dargestellt. Schwarz gekennzeichnet sind die im ICSBEP-Handbuch fiir kritische
Experimente aufgefihrten Werte fir das Benchmark Modell, die Fehlerbalken zeigen

die experimentellen Fehler (1) an. Rot sind die Nominalfalle wie in Abb. 3.22 darge-
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stellt, die Fehlerbalken zeigen hier die Monte Carlo Genauigkeit an. Blau sind die Er-
gebnisse der TSUNAMI-3D-K5 /SCA11/, IREA11/ Rechnungen eingezeichnet, die
Fehlerbalken zeigen Unsicherheiten in key aufgrund von Unsicherheiten in den Wir-
kungsquerschnitte an. Grin sind die Nominalfdlle des Sampling-Verfahrens, die
Fehlerbalken zeigen hier die Monte Carlo Genauigkeit an. Gelb und Lila sind die Er-
gebnisse mit individuell und gemeinsam variierten Parametern, die Fehlerbalken zei-

gen dabei jeweils Unsicherheiten aufgrund von Herstellungstoleranzen an.

Abb. 3.23 Berechnete Multiplikationsfaktoren der Experimente mit ***U

In Abb. 3.24 sind die Serien U233ST-001 und U233ST-016 nochmal vergrofRert darge-
stellt, fur die die anschlieRend beschriebenen Unsicherheits- und Korrelationsanalysen

durchgefuihrt wurde.
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Abb. 3.24 Berechnete Multiplikationsfaktoren der Experimente mit 23U (Ausschnitt)

Fir die Serie U233ST-001 werden die im Handbuch ermittelten Benchmark k.g-Werte
leicht Uberschatzt, liegen aber deutlich innerhalb der experimentellen Fehler. Die Key-
Werte der Félle des Samplingverfahrens sind identisch, liegen aber leicht Giber denen
der Nominalfalle. Dies durfte daran liegen, dass fur das Sampling dieser Serie die ein-
dimensionale Sequenz CSAS1 verwendet wurde um Rechenzeit zu sparen, bzw. die
Kernzahldichten und Kugelinnen- und AuBenradien aus den Dichten, bzw. Volumen
der Kugel berechnet wurden, anstatt die im Handbuch gegebenen Werte zu benutzen.
Die Unsicherheiten von ke aufgrund des individuellen und gemeinsamen Samplings
auf den angegebenen Toleranzen stimmen sehr gut mit dem im ICSBEP-Handbuch
durch Fehlerfortpflanzung ermittelten Unsicherheiten tberein. Die Unsicherheiten in Keg
aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte liegen etwa 40 % hoéher als die

Unsicherheiten aufgrund der variierten Parameter.

Bei der Serie U233ST-016 weichen die berechneten Werte fir ket deutlicher von den
im Benchmark erreichten Werten von ke =1 ab, sowohl fur die vorhandenen Eingabe-
dateien als auch fir die im Zuge des Samplings teilweise neu und automatisiert erstell-
ten Eingabedateien. Da die berechneten k.w-Werte dieser zwei teilweise unabhangig
erstellten Eingabedateien nahe zusammen liegen und sie auch den relativ gro3en Ab-
weichungen vom Zielwert der im Handbuch angegebenen Beispielrechnungen folgen
(sowohl in Richtung als auch Auslenkung) kann man von korrekt erstellten Eingabeda-

teien ausgehen. Die Abweichungen sind vermutlich durch Abweichungen der experi-
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mentell ermittelten Parameter von den wahren Werten bedingt. Die Unsicherheiten
aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte liegen deutlich tGber den Unsi-

cherheiten aufgrund von Herstellungstoleranzen, um Faktoren 2 bis 3.

3.3.1.2 Urandichte und EALF

In Abb. 3.25 ist die Dichte von Uran in gU/cm?® fiir alle betrachteten experimentellen
Félle dargestellt. Die rote Linie markiert die Konzentration bei der die kleinste kritische

Masse auftritt, die blaue Linie die des kleinsten kritischen Volumens.
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Abb. 3.25 Urandichten der Lésungen in den ausgewéhlten Experimenten mit 22U

In Abb. 3.26 sind die Energiewerte der mittleren Lethargie der zur Spaltung fihrenden

Neutronen (Energy of Average Lethargy causing Fission, EALF) dargestellt.
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Abb. 3.26 Werte von EALF der ausgewéhlten Experimente mit 2°U

Vergleicht man diese mit der Urandichte der vorhergehenden Abbildung, erkennt man
eine deutliche Korrelation der Werte. Dieser Zusammenhang ergibt sich, da eine Ande-
rung der Urandichte bei etwa gleichbleibender Gesamtdichte der Lésung direkt das
Moderationsverhaltnis H/U beeinflusst. Dieses wiederum ist ausschlaggebend fur die

Thermalisierung der Neutronen und damit fir den Spektralparameter EALF.

Noch deutlicher tritt diese Korrelation zu Tage, wenn EALF gegen die Urandichte auf-
getragen wird, wie in Abb. 3.27 dargestellt ist.
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Abb. 3.27 Werte von EALF gegenlber den Urandichten der betrachteten kritischen
Benchmark-Experimente mit **U

Der Wert fir das Experiment U233S1-001-001 bei p?**U = 1,25 und EALF = 6,6 ist nicht dar-

gestellt, beim Fit jedoch berucksichtigt.

Der Fall U233SI-001-001 wurde hier nicht mit dargestellt, da er bei p>**U = 1,25 und
EALF = 6,6 sowohl x- als auch y-Skala deutlich erweitern und die Abbildung damit un-
Ubersichtlich machen wiirde. In den Daten ist ein monotoner Zusammenhang erkenn-
bar. Bei niedrigen Dichten steigt EALF nahezu linear an. Der deutlich steilere Anstieg
bei Dichten um p?*2U = 0,3 kann entweder durch ein anderes Verhalten von EALF be-
dingt sein, oder durch eine grof3ere Streuung der Werte aufgrund der vielen Experi-
mente aus verschiedenen Experimentserien mit unterschiedlichen Versuchsaufbauten
bei dieser Dichte. Fiur die zweite Erklarung spricht auch die gefittete Trendlinie, die
dieser Gruppe nicht direkt folgt, sondern einen flachen Anstieg zeigt. Der Fit schlief3t
den nicht gezeigten Punkt von U233SI1-001-001 mit ein.

3.3.1.3 Trendanalyse

Um einen etwaigen Trend des Multiplikationsfaktors ket mit ansteigenden Werten von
EALF zu identifizieren, wurden die entsprechenden Wertepaare aufgetragen, und eine

lineare Regression durchgefihrt. Dies ist in Abb. 3.28 dargestellit.
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Abb. 3.28 Trendanalyse des Neutronenmultiplikationsfaktors ke Uber dem EALF-

Wert aller betrachteten kritischen Benchmark-Experimente

Statistisch ist innerhalb der Standardabweichung der Regressionsgeraden kein signifi-
kanter Trend erkennbar. Visuell erkennt man in Abb. 3.28 aber durchaus, dass die
Mehrzahl der Datenpunkte unterhalb einem EALF von etwa 0,45eV — bei relativ breiter
Streuung — ca. 0,5% oberhalb von ke = 1,0 liegen. Dagegen liegen die errechneten
Werte von kg flr die vier Datenpunkte oberhalb des EALF von 0,45 eV samtlich signifi-
kant unterhalb von ket = 1,0, wobei diese vier Datenpunkte nicht zu Konfigurationen
aus einer einzigen Experimentserie gehoéren. Es kann deshalb ein Trend von sinken-
dem ke bei steigendem EALF und damit steigender Urankonzentration vermutet wer-
den. Bei der bestehenden Datenlage kann dies aber nicht eindeutig nachgewiesen und

insbesondere nicht quantifiziert werden.

Der zur Konzentration der kleinsten kritischen Kugelmasse gehdrige Wert von EALF
liegt bei etwa 0,045eV (vgl. auch Abb. 3.38 in Kap. 3.3.3.3) und liegt damit in dem ex-
perimentell gut abgedeckten Bereich der niedrigeren Konzentrationen, weshalb der
Wert durch den tendenziell positiven Bias eher als konservativ angenommen werden
kann, soweit dies auf Basis dieser eingeschrankten Auswahl an Experimenten uber-

haupt abgeleitet werden kann.
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3314 TSUNAMI-IP c¢ Analyse

Die Vergleichbarkeit und neutronische Ahnlichkeit der untersuchten experimentellen
Konfigurationen mit den Anwendungsfallen ,kleinste kritische Masse* (kkM) und
.Kleinstes kritisches Volumen* (kkV) auf Basis der zu Grunde liegenden problemspezi-
fischen Wirkungsquerschnitte wurde mit dem Verfahren TSUNAMI-IP /REA11/ aus
dem Codepaket SCALE /SCA11/ Version 6.1.2 untersucht. Die mit diesem Werkzeug
ermittelten Werte c,, welche ein MaR fur die paarweise Ahnlichkeit zweier Spalt-
stoffsysteme liefern, sind in Abb. 3.29 fir jedes Experiment gegentber den beiden An-

wendungsfallen dargestellt. Tab. 3.10 listet die Nummerierung der betrachteten Expe-

rimentfalle auf.

Tab. 3.10 Liste und Nomenklatur der in die ck-Analyse eingegangenen Kkritischen

Benchmark-Experimente mit ***Uranylnitrat

Experiment #

Kennung nach ICSBEP

1 U233S1001-01
2 U233ST001-01
3 U233ST001-02
4 U233ST001-03
5 U233ST001-04
6 U233ST001-05
7 U233ST002-04
8 U233ST005-02
9 U233ST006-exp38a
10 U233ST008

11 U233ST009-01
12 U233ST009-02
13 U233ST009-03
14 U233ST009-04
15 U233ST012-01
16 U233ST013-01
17 U233ST013-18
18 U233ST014-01
19 U233ST014-02
20 U233ST014-03
21 U233ST014-04
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Experiment #

Kennung nach ICSBEP

22

U233ST014-05

23 U233ST014-06

24 U233ST014-07

25 U233ST014-08

26 U233ST014-09

27 U233ST014-10

28 U233ST014-11

29 U233ST014-12

30 U233ST014-13

31 U233ST014-14

32 U233ST014-15

33 U233ST014-16

34 U233ST016-001

35 U233ST016-007

36 U233ST016-012

37 U233ST016-013

38 U233ST016-019

39 U233ST016-022

40 U233ST016-025

41 U233ST016-029

42 U233ST016-033

43 U233ST017-exp221h
44 U233ST017-exp225b
45 U233ST017-exp232b
46 U233ST017-exp249c
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Abb. 3.29 TSUNAMI-IP Parameter c, flr den Vergleich der kritischen Benchmark-
Experimente mit den Anwendungssystemen kleinste kritische Kugelmasse

und kleinstes kritisches Kugelvolumen

Man erkennt in Abb. 3.29, dass die Experimentfélle #1 bis #9 mit Werten von
0,8 < ¢, <0,9 eine bedingt gute Vergleichbarkeit und die Experimentfalle #15 bis #46
mit ¢, > 0,9 eine gute Vergleichbarkeit aufweisen. Dies sind diejenigen Félle welche
hinsichtlich Urankonzentration und EALF in einem &hnlichen Bereich wie die Anwen-
dungsfalle liegen. Vor allem die Félle #15 bis #46 sind also gut fir eine Validierung von
kkM und kkV geeignet.

Die Experimentfalle #10 bis #14 mit Werten von z. T. ¢, << 0,75 sind die experimentel-
len Konfigurationen U233ST008 (#10) und U233ST009-01 (#11) bis -04 (#14). Diese
Konfigurationen besitzen Werte fur EALF zwischen ca. 0,0355 und 0,0367. Dies gilt in
etwa auch fur die Konfigurationen U233ST001-01 (#02) bis -05 (#06), welche Werte fur
EALF von etwa 0,04 aufweise, die aber im Vergleich deutlich h6here Werte fir ¢, ge-
genuber den Systemem kkM und kkV aufweisen. Diese Systeme liegen im stark un-
termoderierten Bereich und sind deshalb sehr stark sensitiv auf bereits geringe Ande-
rungen der Urankonzentration, wahrend die untermoderierten Systeme eine deutlich
geringere Sensitivitdt auf die Urankonzentration aufweisen. Dies ist in héherer Detail-
tiefe in Kap. 3.3.3.3 diskutiert und dort in Abb. 3.38 auch grafisch dargestellt.
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3.3.2 Sensitivitatsanalysen

3.3.2.1 Sensitivitaten auf Variationen innerhalb Herstellungstoleranzen

In Abb. 3.30 und Abb. 3.31 sind die Sensitivitaten von ket der Serien U233ST-001 und
U233ST-016 auf die Variation der technischen Parameter innerhalb deren Herstel-
lungstoleranzen gezeigt. Dabei ist zu beachten, dass diese Sensitivitaten absolut und
nicht relativ zu den Variationen sind. Dies bedeutet, ein groRerer Wert einer Herstel-

lungstoleranz bedingt auch eine hohere Sensitivitat von ke auf diesen Parameter.

Abb. 3.30 Sensitivitaten der berechneten Multiplikationsfaktoren der Experimentserie

U233ST-001 auf unterschiedliche technische Parameter

Bei der Serie U233ST-001 ist ke vor allem auf die Unsicherheit der Urandichte (,rhoU*)
und der Gesamtdichte (,rhoGes") sensitiv. Mit der Experimentnummer steigt die Bor-
konzentration von #001 zu #005 an, was zu einer ansteigenden negativen Sensitivitat

auf die Konzentration von *°B (,isPercB10) fiihrt.

53



Abb. 3.31 Sensitivitaten der berechneten Multiplikationsfaktoren der Experimentserie

U233ST-016 auf unterschiedliche technische Parameter

Bei der Serie U233ST-016 ist ke vor allem auf die Wasserdichte (,rhoH20") und die
kritische Hohe der Lésung (,heightSol“) sensitiv. Da in den verschiedenen Konfigurati-
onen Zylinder mit unterschiedlichen Durchmessern verwendet wurden (001, 019: 20
Zoll, 007, 013, 025: 15 Zoll, 012, 022, 029: 10), die Ungenauigkeit in den Fullhéhen
aber absolut und fir alle Falle gleich angegeben ist, wirkt er sich bei den Zylindern mit
kleinerem Radius weniger auf das Volumen auf. Dadurch fallen auch die Sensitivitéaten

auf die zugehorigen Parameter, z. B. Tankinnenradius (,radTankin“) geringer aus.

3.3.2.2 Sensitivitaten auf Variationen des Nuklidvektors

In den kritischen Benchmark-Experimenten besteht der Uranvektor aus herstellungs-
technischen Griinden typischerweise nicht zu 100% aus ?**U, sondern enthélt auch
kleine Anteile ~ 1% von 242323023 gowie z.T. auch **?Th. Um den Einfluss dieser
Beimengungen und deren Unsicherheit auf den Multiplikationsfaktor ke zu evaluieren,
wurden Parameterstudien durchgefiihrt, welche die entsprechenden Kernzahldichten
linear und unabhangig voneinander variieren. Zudem wurden die Kernzahldichten von
'H sowie des milden Neutronengifts **N variiert. Abb. 3.32 zeigt das Ergebnis dieser
Variation exemplarisch anhand der experimentellen Konfiguration U233-SOL-THERM-
009-01.
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Abb. 3.32 Sensitivitat des berechneten Multiplikationsfaktors ke auf Variationen des
exakten Uran-Isotopenvektors am Beispiel der Konfiguration U233-SOL-
THERM-009-01

Man erkennt aus der Abbildung, dass hinsichtlich **N und ?**U keine signifikante Sensi-
tivitdt vorhanden ist. Eine Zunahme von ***U bedingt durch eine entsprechende Zu-
nahme der Spaltstoffmasse einen linearen Anstieg in ke, wéhrend eine Zunahme von
'H eine Abnahme von ke bedingt, was durch die ibermoderierten Bedingungen der

Konfiguration bedingt (vgl. auch Abb. 3.38) und somit konsistent ist.

3.3.3 Benchmark-Korrelationen

3.3.31 Korrelationen aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnit-

te der Benchmark-Experimente

In Abb. 3.33 sind die Korrelationen zwischen allen gerechneten Experimenten aufgrund
von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte gezeigt. Diese sogenannten c,-Werte als
Maf fir die neutronenphysikalische Ahnlichkeit auf Basis der jeweiligen problemspezi-
fischen Wirkungsquerschnitte wurden mit TSUNAMI-3D-K5 und TSUNAMI-IP /REA 11/
des SCALE Pakets /SCA11/ ermittelt.
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Abb. 3.33 Kaorrelationskoeffizient ¢, zwischen den ausgewdahlten Experimenten mit
233U und den Anwendungsféllen kleinster kritischer Masse und kleinstem

kritischen Volumen

Innerhalb jeder Experimentserie ergibt sich eine nahezu vollstandige Korrelation. Ver-
gleicht man die Korrelationsmatrix mit den Abbildungen von oben, wird ersichtlich, dass
die Korrelationen zurtickgehen, wenn sich die Urandichten und damit die EALF-Werte
unterscheiden. Besonders auffallig ist dies bei den Serien U233ST-008 und U233ST-
009 bzw. U233ST-001, die sich mit Korrelationsfaktoren um 0,5 und 0,8 deutlich von
den anderen Féllen abheben, die typischerweise Werte grof3er 0,95 besitzen. Innerhalb
dieser Gruppen kann man eine Struktur erkennen, dass die Korrelationen bei @hnliche-

ren Urandichten stets hoher sind.

Ersichtlich ist auch, dass eine Verringerung der Korrelationen vor allem bei niedrigen
Dichten auftritt, da hier Ubermoderation vorherrscht und sich dadurch die Neutronik
(EALF) in Abhéngigkeit vom Moderationsverhaltnis aufgrund des héheren Gradienten
ausgepragter verandert, vgl. hierzu auch Abb. 3.38.
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3.3.3.2 Korrelationen aufgrund von Herstellungstoleranzen

In Abb. 3.34 sind die Korrelationen der einzelnen Experimente der Serie U233ST-001
aufgrund von Herstellungstoleranzen gezeigt.

Abb. 3.34 Korrelationsmatrix ausgewahlter Experimente mit 23U auf Basis von Her-

stellungstoleranzen

Die Experimente sind so gut wie unkorreliert, da diejenigen variierten Parameter, auf

die ke am sensitivsten reagiert (pges, pu) unkorreliert sind und fir jedes Experiment

individuell variiert werden.

In Abb. 3.35 ist dieselbe Analyse fir die Serie U233ST-016 gezeigt.
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Abb. 3.35 Korrelationsmatrix weiterer ausgewéhlter Experimente mit ?**U auf Basis

von Herstellungstoleranzen

Deutlich treten drei Untergruppen zutage, die eine erhohte Korrelation zeigen. Dies ist
zu erklaren, da sich die drei Experimentgruppen (001, 007, 012), (013, 019, 022) und
(025, 029) dieselbe Losung verwenden und so Uber die Parameter pyy0 und py korre-
liert sind. Im letzten Abschnitt wurde gezeigt, dass ke auf diese zwei Werte neben der

Fullhdhe, die fur jedes Experiment individuell variiert werden, am sensitivsten reagiert.

3.3.3.3 Korrelationen aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnit-

te der kritischen Parameterkurven

Mithilfe von TSUNAMI /REA 11/, /SCA 11/ wurden die neutronenphysikalischen Ahn-
lichkeiten aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte (Korrelationen c,) der
151 berechneten Datenpunkte der kritischen Parameterkurven untereinander paarwei-
se bestimmt. Dadurch lasst sich u.a. abschétzen, auf welchen Konzentrationsbereich

man die Validierung auf Basis der ausgewahlten und untersuchten Experimente Uber-
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tragen kann. In erster Naherung sind dies alle Konzentrationswerte, deren Wert von ¢y
in Bezug auf kkM (Datenpunkt 48) oberhalb von 0,9 liegt. In Abb. 3.36 sind diese Kor-
relationen aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte fur die 151 Einzel-
rechnungen gezeigt, aus denen die zugehdrigen Kurven der kritischen Masse und

auch des kritischen Volumens fur das Handbuch zur Kritikalitat berechnet wurden.

Abb. 3.36 Kaorrelationsparameter ¢, zwischen allen Einzelrechnungen der Kurve Kriti-

scher Kugelmassen von “*U-Nitrat-Lésungen unterschiedlicher Urandichte

Alle Félle zeigen eine sehr hohe Korrelation, bis auf die ersten Datenpunkte, die einer
sehr geringen ?*U- Konzentration entsprechen und (z. T. stark) tibermoderiert sind. Es
zeigt sich also ein ahnliches Bild wie bei den gerechneten Experimenten im letzten
Abschnitt. Um etwaige Details besser erkennen zu kénnen, ist in Abb. 3.37 der
Wertebereich auf 0,9 bis 1,0 eingeschrénkt. Werte, die darunter liegen werden weiss

dargestellt.
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Abb. 3.37 Kaorrelationsparameter ¢, zwischen allen Einzelrechnungen der Kurve Kriti-
scher Kugelmassen von ***U-Nitrat-Lésungen unterschiedlicher Urandichte

(Skalierungsausschnitt)

In dieser Abbildung ist nochmals deutlicher zu erkennen, wie die Korrelationen zwi-
schen den Féllen voneinander abhé&ngen. Die Struktur dieser schrag liegenden ,zwei-
fachen Sanduhr” hat keine physikalische Bedeutung, sondern erscheint in dieser Dar-
stellung als Artefakt, da der Anstieg von r,33y nicht monoton ist sondern bei 0,10 und
0,50 g/cm® (Datenpunkte 90 und 129) Spriinge in der gewahlten Schrittweite macht
(vgl. auch Abb. 3.39).

In Abb. 3.38 sind kritische Kugelmasse und EALF der entsprechenden Parameterkurve

zusammen in linearer Darstellung aufgetragen.
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Abb. 3.38 Kritische Kugelmasse und EALF der kritischen Parameterkurve in Abhan-

gigkeit von der Urankonzentration, in linearer Auftragung

Durch die lineare Auftragung der Konzentration auf der Abszisse ist in Abb. 3.38 ge-
genuber der entsprechenden logarithmischen Auftragung in Abb. 3.1 besser zu erken-
nen, dass der Ubermoderierte Konzentrationsbereich oberhalb von 0,05699233U/cm3
deutlich ausgedehnter ist als der untermoderierte Bereich darunter. Zudem erkennt
man bei abnehmender Konzentration einen rapiden Anstieg der kritischen Kugelmasse
bereits knapp unterhalb der kleinsten kritischen Masse. Dagegen ist der Anstieg der
kritischen Masse bei zunehmender Urankonzentration bis hin zur Ldslichkeitsgrenze

mit einem deutlich geringeren Betrag des Gradienten vergleichsweise moderat.

Wahrend im tUbermoderierten Bereich die Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnit-
ten von *H, also Streuung und Absorption, die resultierenden Unsicherheiten in ket do-
minieren, werden letztere im untermoderierten Bereich durch die Unsicherheiten in den
verschiedenen Wirkungsquerschnitten des #3U dominiert. Dadurch kénnen die in
Abb. 3.36 bzw. Abb. 3.37 dargestellten Ph&nomene hinsichtlich der neutronischen
Ahnlichkeit bzw. Verschiedenheit der scheinbar allesamt dhnlichen Systeme gut erklart
werden. Die Unsicherheiten eines Ubermoderierten Systems werden von voéllig ver-
schiedenen Wirkungsquerschnittsunsicherheiten dominiert als die eines untermoderier-

ten Systems, auch trotz auf den ersten Blick recht ahnlicher ?**U-Konzentrationen.
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Fir den exemplarischen Fall mit der Urandichte p,s3, = 0,0463 g/cm® (Datenpunkt #37)
sind die jeweiligen die c-Werte zu allen anderen Proben gegen deren #*3U-Dichte in
Abb. 3.39 aufgetragen.

U233 p233u = 0.0463
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Abb. 3.39 Parameter c, aller Parameterkurvenwerte gegen einen ausgewahlten Wert

der Parameterkurve

Hieraus ist ersichtlich, dass sich die Korrelation zwischen den Fallen mit der Uran-
konzentration kontinuierlich entwickelt. Bei 0,1g/cm3 und 0,5 g/cm3 erkennt man durch
die Springe in der Datenpunktedichte die Spriinge zu grofR3eren Abstdnden der Kon-
zentrationswerte zwischen den einzelnen Rechnungen, was den artefaktischen Ein-
schniirungen in Abb. 3.37 entspricht. Uber einen sehr weiten Konzentrationsbereich
liegt der Wert von ¢, > 0,9, was auf eine hohe neutronische Ahnlichkeit auf Basis der
gemeinsamen Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnitten hindeutet. Dies bedeutet
ebenfalls, dass die gewahlten Experimente, welche grofR3teils ebenfalls mehr oder we-
niger untermoderiert sind, fir einen Grof3teil der Konzentrationswerte zur Validierung

gut geeignet sind.

34 Vergleichsrechnungen mit anderen Rechenverfahren

Bei den Kurvenpunkten der minimalen kritischen Kugelmassen und -volumina wurden
die zugehorigen Systeme zu Vergleichszwecken auch mit anderen Rechenverfahren
modelliert. Zusatzlich zu der Sequenz CSAS1 aus SCALE Version 6.1.2, mit der die

Parameterkurven berechnet wurden, wurde auch die Sequenz CSASS5 eingesetzt, die
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bei identischer Querschnittsprozessierung anstelle des eindimensionalen deterministi-
schen Transportcodes XSDRN den dreidimensionalen Monte Carlo Code KENO-Va
zur Flussberechnung verwendet. In beiden Fallen wurde die ENDF/B-VII.1 basierte

Wirkungsquerschnittsbibliothek v7-238 verwendet.

Zusétzlich wurden die sphéarischen Systeme auch in dem Monte Carlo Transportverfah-
ren MCNP /GOO 13/ in den Versionen 5 und 6 modelliert, wobei hier die ebenfalls
ENDF/B-VII.1 basierte Wirkungsquerschnitte (.70c) verwendet wurde.

Um identische Materialdefinitionen in den verschiedenen Rechenverfahren zu garantie-
ren, wurden die vom Materialprozessor von SCALE berechneten Kernzahldichten, wel-
che in der Ausgabedatei in der sog. ,mixing table" angegeben werden, eins zu eins in
die MCNP Eingabedateien ubertragen. Diese Prozedur wurde fur alle neu berechneten

kritischen Parameterkurven fir Massen und Volumina durchgeftihrt.

Dabei zeigte sich, dass alle Vergleichsrechnungen fir jeweils gleiche Datenpunkte
sehr gute Ubereinstimmungen in errechneten Multiplikationsfaktor kes aufweisen. Dies
ist in Tab. 3.11 (*°PuNO;) und Tab. 3.12 (***U0,(NOs),) fiir zwei der betrachteten

Substanzen exemplarisch vorgestellt.

Tab. 3.11 Mit unterschiedlichen Rechenverfahren ermittelte Multiplikationsfaktoren

des Systems der kleinsten kritischen Kugelmasse von **PuNO,

Rechenverfahren Multiplikationsfaktor Kes
CSAS1 0,999890

CSAS5 0,999690 + 0,000180
MCNP 5 0,999230 + 0,000500
MCNP 6 0,999230 + 0,000500

Tab. 3.12 Mit unterschiedlichen Rechenverfahren ermittelte Multiplikationsfaktoren

des Systems der kleinsten kritischen Kugelmasse von *UQ0,(NO;),

Rechenverfahren Multiplikationsfaktor Kes
CSAS1 0,999730

CSAS5 0,999120 + 0,000490
MCNP 5 0,999590 + 0,000570
MCNP 6 0,999590 + 0,000570
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Man sieht dass alle berechneten Multiplikationsfaktoren innerhalb von 26 miteinander
und zudem innerhalb der experimentellen Fehlergrenzen auch mit ket = 1,0 Uberein-
stimmen. Stichprobenweise wurden auch noch weitere, hier nicht explizit aufgefiihrte
Rechnungen z.B. mit der Sequenz CSAS6 aus SCALE sowie mit MCNP und
ENDF/B-VI basierten Wirkungsquerschnitten (.66¢) durchgefihrt, die dieses Bild ganz-

lich bestétigen.

Als zusatzlicher Befund wurde festgestellt dass MCNP 5 und MCNP 6 bei Verwendung
der gleichen Wirkungsquerschnittsbibliothek fir gleiche Systeme nicht nur innerhalb
der statistischen Unsicherheit sondern exakt die identischen Werte fir ke berechnen.
Dieser Effekt zeigte sich auch bei entsprechenden Analysen anhand anderer als der in
der vorliegenden Arbeit betrachteten und beschriebenen Eingabedateien. Dies legt den
Schluss nahe dass beim Versionswechsel des MCNP-Codes von 5 auf 6 die
Kritikalitatsroutine innerhalb MCNP keine flr das Ergebnis signifikante Veranderung
erfahren hat. Allerdings bendtigte Version 6 im direkten Vergleich um 50 bis 100 %
mehr Rechenzeit zum Abschluss der jeweiligen Berechnung, weshalb vorerst die

Verwendung der alteren Version 5 fur Kritikalitatsberechnungen ratsam erscheint.

35 Vergleich zwischen alteren und neu berechneten Daten

351 Vergleichsmethodik

Insgesamt wurden die alteren Daten aus dem bisherigen ,Handbuch zur Kritikalitat* (im
Folgenden mit ,Altdaten“ bezeichnet) und die neu berechneten Werte der vorliegenden
Arbeit, insbesondere die kritischen Massen von zehn verschiedenen Spaltstoffsyste-
men, und dariiber hinaus die Spaltstoff/Moderator-Verhéltnisse fur Plutoniumnitrat-
Spaltstoffsysteme mit unterschiedlichen H*-Molaritaten miteinander verglichen. Dazu
wurden die kritischen Massen aus den jeweiligen Datenblattern des Kritikalitdtshand-
buchs, also den bestehenden Altdaten und den sie ggf. ersetzenden neuen Berech-
nungen (Neudaten), abgelesen und die prozentualen relativen Abweichungen nach der

Relation:

Relaffve-Abweichung-(%)-=-100-x-[Wert(neu)—Wert(alt)]- /- Wert(alt)]
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fur eine den ganzen Bereich der Spaltstoffdichte abdeckende Anzahl von Werten ermit-
telt. Gemaf dieser Definition bedeuten positive relative Abweichungen eine Konserva-
tivitat der Altdaten gegenuber den Neuberechnungen und umgekehrt. Bedingt durch
den Ablesevorgang v.a. aus den alteren Datenblattern sind die auf diese Weise ermit-
telten relativen Abweichungen z.T. mit schwer quantifizierbaren Ungenauigkeiten be-
haftet.

Wenn auch dadurch die relative Abweichung fir einen einzelnen Wert Datenpunkt ei-
nen bestimmten Fehler aufweist, so kann die Gesamtheit der relativen Abweichungen
aller Datenpunkte fur ein Spaltstoffsystem dennoch Hinweise zur Beantwortung der
Frage geben, ob die Alt- oder Neudaten konservativer sind, sowie auf mogliche
Trends. Hilfestellung dabei kann der Mittelwert aller relativen Abweichungen geben:
Unter der Annahme, dass sich bei der Mittelung die ablesebedingten Ungenauigkeiten
wenigstens teilweise herausheben, kann aus einem positiven Mittelwert auf konservati-
ve Altdaten und bei einem negativen Mittelwert auf konservative Neuberechnungen
geschlossen werden. Als besonders hilfreich erweist sich diese Methode beim Fehlen

von erkennbaren Trends.

3.5.2 Untersuchte Spaltstoffsysteme

Im Einzelnen wurden die folgenden Systeme betrachtet:

e Zwei homogene Plutoniumdioxid-Wasser-Systeme mit unterschiedlichen Pu-
Vektoren (1. Fall Pu(100), 2. Fall Pu(95/5)).

e Zwei homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme, beide mit einem
Gewichtsanteil von 30 % Plutonium, aber unterschiedlichen Spaltstoffvektoren
(1. Fall U(100) und Pu(100), 2. Fall U(6,5/93,5) und Pu(85/10/5)).

e Ein homogenes Plutoniumnitratsystem ohne Angabe eines Pu-Vektors zur Er-
mittlung der Pu-Konzentration als Funktion des Moderationsverhaltnisses H/Pu
fur drei verschiedene H*-Molaritaten (0 M, 3 M und 6 M).

e Ein homogenes ?*2U-Nitrat-Wasser-System.

e Ein homogenes Plutonylnitrat-System (Pu-Vektor Pu(95/5)).

e Vier homogene Plutoniumnitrat-Systeme mit unterschiedlichen Pu-Vektoren,
(1. Pu(100), 2. Pu(95/5), 3. Pu(85/10/5) und 4. Pu(59/25/12/4)).

Dabei gilt die in Kap. 3.1.1 definierte Nomenklatur der Isotopenvektoren des Plutoni-
ums.
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3.5.21 Homogene Plutoniumdioxid-Wassersysteme

In Abb. 3.40 sind die kritischen Kugelmassen fir vollstandig reflektierte homogene
Plutoniumdioxid-Wassersysteme in  Abhangigkeiten der von der Plutonium-

konzentration fur zwei unterschiedliche Plutoniumvektoren fiir Altdaten und fir neue

Berechnungen dargestellt.

PU-OXID-HOM: Vergleich kritischer Kugelmassen von Altdaten
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Abb. 3.40 Kritische Kugelmassen fir homogene Plutoniumdioxid-Wassersysteme in
Abhangigkeit von der Plutoniumkonzentration. Vergleich von Altdaten mit

neuen Berechnungen

Nach Abb. 3.40 weisen die Altdaten und die neuen Berechnungen fir beide Plutonium-
vektoren keine signifikanten Abweichungen auf. Abb. 3.41 zeigt die relativen Abwei-

chungen im Detail.
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PU-OXID-HOM: Relative Abweichungen kritischer Kugelmassen.
Vergleich zwischen Altdaten und Neuberechnungen.
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Abb. 3.41 Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten fir

kritische Kugelmassen von homogenen Plutoniumdioxid-Wassersystemen

Nach Abb. 3.41 bewegen sich die relativen Abweichungen fir sdmtliche untersuchten
Werte im Intervall von —10 % bis +10 %. Dabei ist eine systematische Abhangigkeit der

relativen Abweichungen von der Plutoniumkonzentration nicht zu beobachten.

In ihrer Gesamtheit sind die neu berechneten Werte etwas konservativer als die Altda-
ten, was sowohl durch die Mittelwerte der relativen Abweichungen aller untersuchten
Werte (-1,55 fur Pu(100)O, und -1,47 fur Pu(95/5)0,) als auch durch die im Vergleich
zu den Altdaten niedrigeren kleinsten kritischen Kugelmassen (vgl. Tab. 3.13) unter-

strichen wird.

Die kleinsten kritischen Massen und die zugehdrigen Pu-Konzentrationen fir die Neu-

berechnungen und die Altdaten sind in Tab. 3.13 zusammengestellt.
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Tab. 3.13 Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und zugehorigen Pu-

Konzentrationen flr Altdaten und Neuberechnungen

System Kleinste kritische Kugelmasse Konzentration [gPu/cm?]
[kg Pu]

Pu(100)O;, neu 0,505 0,032

Pu(100)O, alt 0,530 0,030

Pu(95/5)0O, neu | 0,608 0,031

Pu(95/5)0, alt 0,610 0,030

3.5.2.2 Homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme

Abb. 3.42 zeigt den Vergleich der aus Altdaten und Neuberechnungen abgeleiteten
kritischen Kugelmassen fur zwei homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-
Systeme, beide mit Gewichtsanteilen von 30 % Plutonium und 70 % Uran im
Schwermetall, aber mit unterschiedlichen Spaltstoffvektoren. Im ersten Fall bestehen
das Uran vollstandig aus ?**U und das Plutonium aus ***Pu. Im zweiten Fall ist das
Uran zu 93,5 % mit **U angereichert (Rest ***U), und das Plutonium setzt sich zu 85 %
aus *°Pu, zu 10 % aus **°Pu und zu 5 % aus ***Pu zusammen. Diese Spaltstoff-
Zusammensetzungen sind reprdsentativ.  bzw. abdeckend fir bestimmte
Briterbrennstoffe. Die Altdaten stammen aus dem Jahr 1971, die Neuberechnungen
aus 2013.
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U/PU-OXID-HOM : Vergleich kritischer Kugelmassen von Altdaten
und von Neuberechnungen
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Abb. 3.42 Kritische Kugelmassen fiir homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-
Wassersysteme in Abhangigkeit von der Schwermetallkonzentration. Ver-

gleich von Altdaten mit neuen Berechnungen

Nach Abb. 3.42 weisen die Altdaten und die neuen Berechnungen fiir beide Plutonium-
vektoren keine signifikanten Abweichungen auf. Abb. 3.43 zeigt die relativen Abwei-

chungen im Detail.
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U/PU-OXID-HOM : Relative Abweichungen kritischer Kugelmassen.
Vergleich zwischen Altdaten und Neuberechnungen.
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Abb. 3.43 Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten fur

kritische Kugelmassen von homogenen Plutoniumdioxid-Wassersystemen

Nach Abb. 3.43 liegen die relativen Abweichungen fir sdmtliche untersuchten Werte im
Intervall von —15 % bis +15 %. Dabei ist eine systematische Abhéngigkeit der relativen
Abweichungen von der Schwermetallkonzentration nicht zu beobachten. Die relativen
Abweichungen zeigen ein durchaus ambivalentes Verhalten: Bei kleinen Schwerme-
tallkonzentrationen weisen sie negative Werte auf, ab 0,03 gSM/cm?® werden sie posi-

tiv, ab 0,3 gSM/cm? wieder negativ und ab 3 gSM/cm?® erneut positiv.

Betrachtet man nur die Mittelwerte der relativen Abweichungen aller untersuchten Wer-
te, dann erweisen sich die neuberechneten Werte fir das System U(100) Pu(100) in
ihnrer Gesamtheit als geringfligig konservativ, und fur U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) als ge-
ringfiigig weniger konservativ als die Altdaten, denn diese Mittelwerte betragen fir das
System U(100) Pu(100) -1,43 und fur U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) +0,49.

Werden dagegen die kleinsten kritischen Kugelmassen (vgl. Tabelle 2) berlcksichtigt,

dann zeigen sich die neu berechneten Werte fiir beide Systeme gegentiber den Altda-

ten als leicht konservativ.
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Die kleinsten kritischen Massen und die zugehérigen Schwermetallkonzentrationen fr

die Neuberechnungen und die Altdaten sind in Tab. 3.14 zusammengestellt.

Tab. 3.14 Vergleich der kleinsten kritischen

Schwermetallkonzentrationen fur Altdaten und Neuberechnungen

Kugelmassen und zugehdrigen

System Kleinste kritische Ku- Konzentration
gelmasse [kg SM] [gSM/cm?]

U(100) Pu(100) neu 0,681 0,046

U(100) Pu(100) alt 0,743 0,052

U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) 0,872 0,047

neu

U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) alt | 0,903 0,054

3.5.2.3

Homogene Plutoniumnitratsysteme zur Ermittlung der Pu-

Konzentration als Funktion des Moderationsverhéaltnisses H/Pu

Die Abb. 3.44 zeigt eine Gegenuberstellung der auf Altdaten und neuen Berechnungen
basierenden Relationen zwischen den Plutoniumkonzentrationen in einem homogenen
Plutoniumnitrat-Wassersystem mit den Molaritaten (H* = OM, H" = 3M und H® = 6 M)

und dem zugehoérigen Moderationsverhaltnis H/Pu.
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PU-NIT-HOM : Vergleich der Plutoniumkonzentrationen fiir
verschiedene Molaritdten als Funktion des Moderationsverhaltnisses
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Abb. 3.44 Plutoniumkonzentrationen fir homogene Plutoniumnitrat-Wassersysteme
mit unterschiedlichen Molaritaten als Funktion des Moderations-

verhaltnisses H/Pu fur Altdaten und Neuberechnungen

Gemald Abb. 3.44 weisen die verschiedenen Kurven durchaus ahnliche Verlaufe auf,
wobei im vorliegenden Darstellungsformat keine signifikanten Unterschiede zwischen

den einzelnen Molaritaten erkennbar sind.

Die Abb. 3.45 zeigt — jeweils fir eine bestimmte Molaritat — die relativen Abweichungen

zwischen den neu berechneten Werten und den Altdaten.
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PU-NIT-HOM : Relative Abweichungen der Pu-Konzentration
fiir Pu-Nitrat -Losungen in Abhangigkeit von H/Pu fir H*-
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Abb. 3.45 Relative Abweichungen der Plutoniumkonzentration als Funktion von Mo-

derationsverhéaltnis und Molaritat zwischen Altdaten und Neuberechnungen

Wie aus Abb. 3.45 ersichtlich, weisen die relativen Abweichungen der drei untersuch-
ten Molaritaten ein sehr ahnliches Verhalten auf. Bei niedrigem Moderationsverhaltnis
H/Pu treten grofl3e Abweichungen zwischen Neuberechnungen und Altdaten auf, die

mit grof3er werdendem H/Pu stetig abnehmen und schlie3lich nahezu verschwinden.

Eine Erklarungsmaoglichkeit fur diese systematischen Abweichungen liegt in der Ver-
wendung von unterschiedlichen theoretischen Dichten und Strukturformeln bei der Er-
mittlung der Altdaten und bei den Neuberechnungen. So gibt das friihere GRS Hand-
buch zur Kritikalitat far Plutoniumnitrat (Pu(NO3),x5H,0) eine theoretische Dichte von
2,90 g/cm?® an. Auf dieser Dichte basieren vermutlich die Altdaten. Die neuere SCALE-
Version, mit der die Neuberechnungen durchgefihrt wurden, verwendet hingegen ei-

nen Wert von 2,447 glcm?.

Eine ahnliche Problematik ist fur Uranylnitrat feststellbar. Auch in diesem Fall werden
unterschiedliche Werte fir theoretische Dichte (GRS Handbuch zur Kritikalitat fur
UO,(NO,),x6H,0: 2,807 g/cm?, neuere SCALE-Versionen fiir UO,(NOs),: 2,203 g/cm®)
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angegeben. Damit kdnnte auch die systematische Zunahme der relativen Abweichun-

gen mit der Urankonzentration fiir 23U-Nitrat (vgl. Kap. 3.5.2.4) erklart werden.

3.5.2.4 Homogenes ***U-Nitrat-Wasser-System

In Abb. 3.46 sind die kritischen Kugelmassen fir ein vollstandig reflektiertes
homogenes  ?**U-Nitrat-Wassersystem in  Abhangigkeiten der von  der

Urankonzentration fir Altdaten und fir neue Berechnungen dargestellt.

U233-NIT-HOM : Vergleich kritischer Kugelmassen von
Altdaten und von Neuberechnungen
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Abb. 3.46 Kritische Kugelmassen fiir homogene #**U-Nitrat-Wassersysteme in Ab-
hangigkeit von der Urankonzentration. Vergleich von Altdaten mit neuen

Berechnungen

Nach Abb. 3.46 weisen die Altdaten und die neuen Berechnungen flr niedrige Uran-
konzentration nur geringe Abweichungen auf. Mit zunehmender Urankonzentration

werden auch die Abweichungen grél3er. Abb. 3.47 zeigt die relativen Abweichungen im

Detail.
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U233-NIT-HOM : Relative Abweichungen kritischer Kugelmassen.

Vergleich zwischen Altdaten und Neuberechnungen.
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Abb. 3.47 Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten fir

die kritischen Kugelmassen homogener ***U-Nitrat-Wassersysteme

Nach Abb. 3.47 bewegen sich die relativen Abweichungen fur sdmtliche untersuchten
Werte im Intervall von —1 % bis +17 %. Dabei kann eine systematische Zunahme der
relativen Abweichungen mit steigender Urankonzentration beobachten werden, wobei
sich die Altdaten als wesentlich konservativer als die neuberechneten Werte erweisen.
Der Mittelwert aller relativen Abweichungen betragt +8,07 und unterstreicht zusammen
mit der im Vergleich zu den Altdaten hoheren kleinsten kritischen Kugelmasse (vgl.

Tab. 3.15) die Konservativitat der Altdaten gegeniiber den Neuberechnungen.

Die kleinste kritische Massen und die zugehérigen ?3U-Konzentrationen fiir die Neube-

rechnung und die Altdaten sind in Tab. 3.15 zusammengestellit.
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Tab. 3.15 Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und der zugehérigen ?**U-

Konzentrationen flr Altdaten und Neuberechnung

System Kleinste kritische Kugelmasse Konzentration
[kg U] [gU/cm?]

?%y-Nitrat neu | 0,573 0,058

28y-Nitrat alt 0,550 0,055

Die systematische Zunahme der relativen Abweichungen mit der Urankonzentration
findet ihre Entsprechung im Verhalten der relativen Abweichungen bei der Berechnung
der Plutoniumkonzentration in Abhangigkeit vom Moderationsverhaltnis H/Pu in homo-
genen Plutoniumnitrat-Wasser-Systemen (vgl. Kap. 0). Dort nehmen die relativen Ab-
weichungen mit zunehmendem Moderationsverhaltnis — also abnehmender Schwer-
metallkonzentration — kontinuierlich ab. Mdglicherweise liegt die Ursache sowohl fur
Plutoniumnitrat als auch fir Uranylnitrat in unterschiedlichen Ausgangsdaten bei der
Ermittlung der Altdaten und bei den Neuberechnungen. In beiden Fallen wurden ver-
mutlich unterschiedliche theoretische Dichten und Dichterelationen fir Altdaten und

Neuberechnungen verwendet.

3.5.25 Homogenes Plutonylnitrat-System

Abb. 3.48 zeigt den Vergleich der aus Altdaten und Neuberechnungen abgeleiteten
kritischen Kugelmassen fur ein homogenes Plutonylnitrat-Wassersystem mit einem
Plutoniumvektor von 95 % ***Pu und 5 % **°Pu. Die Altdaten stammen aus dem Jahr
1987, die Neuberechnungen aus 2014.
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PuO,-NIT-HOM : Vergleich kritischer Kugelmassen von
Altdaten und von Neuberechnungen
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Abb. 3.48 Kritische Kugelmassen fur ein homogenes Plutonylnitrat-Wassersystem.

Vergleich zwischen Altdaten und Neuberechnungen

Aus Abb. 3.48 ist insgesamt eine gute Ubereinstimmung zwischen den Altdaten und
den Neuberechnungen ersichtlich. Die Abb. 3.49 zeigt die relativen Abweichungen zwi-
schen Neuberechnungen und Altdaten fir Plutoniumkonzentrationen im Bereich von

0,01 bis 0,7 g Pu/cm?.
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PuO,-NIT-HOM: Relative Abweichungen kritischer
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Abb. 3.49 Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten fur

kritische Kugelmassen fir ein homogenes Plutonylnitrat-Wassersystem

Nach Abb. 3.49 liegen die relativen Abweichungen fir sdmtliche untersuchten Werte im
Intervall von +2 % bis +14 %. Dabei kann keine Systematik der relativen Abweichun-
gen in Abhangigkeit von der Plutoniumkonzentration beobachten werden. Demnach
mussen die Altdaten im Vergleich zu den neuberechneten Werten als konservativ be-
trachtet werden. Der Mittelwert aller relativen Abweichungen betrégt +10,06 % und
unterstreicht zusammen mit der im Vergleich zu den Altdaten hdheren kleinsten kriti-
schen Kugelmasse (vgl. Tab. 3.16) die Konservativitéat der Altdaten gegeniber den

Neuberechnungen.

Die kleinste kritische Massen und die zugehdrigen Plutonium-Konzentrationen fiir die

Neuberechnung und die Altdaten sind in Tab. 3.16 zusammengestellt.
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Tab. 3.16 Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und der zugehdrigen Pu-

Konzentrationen fir Altdaten und Neuberechnung

System Kleinste kritische Kugelmasse Konzentration
[kg Pu] [gPu/cm?)]

PuO,-Nitrat neu | 0,632 0,031

PuO,-Nitrat alt 0,570 0,032

3.5.2.6 Homogene Plutoniumnitrat-Systeme

Abb. 3.50 zeigt die relativen Abweichungen der aus Altdaten und Neuberechnungen
abgeleiteten kritischen Kugelmassen fir homogene Plutoniumnitrat-Wassersysteme
mit verschiedenen Plutoniumvektoren. Untersucht wurden dabei Plutoniumvektoren mit
reinem **Pu (Pu(100), mit 95 % ***Pu und 5 % **°Pu Pu(95/5), mit 85 % ***Pu, 10 %
24Py und 5 % ?*'Pu (Pu(85/10/5), sowie mit 59 % ?**Pu, 25 % #°Pu, 12 % **'Pu und
4 % 2*?Pu (Pu(59/25/12/4).

PU-NIT-HOM : Relative Abweichungen kritischer Kugelmassen.
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Abb. 3.50 Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten fir

kritische Kugelmassen fur homogene Plutoniumnitrat-Wassersysteme

Nach Abb. 3.50 weisen die relativen Abweichungen aller vier untersuchten Plutonium-

vektoren ein ahnliches Grundverhalten auf: Mehr oder weniger konstante Werte im

Bereich von 0,01 gPu/cm® bis 0,3 gPu/cm® und anschlieRend ein starker Anstieg bis
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hin zur maximalen Plutoniumkonzentration. Dieses Verhalten ist vermutlich auf die be-
reits in den Kapiteln 0 und 3.5.2.4 angesprochene Verwendung von unterschiedlichen
Basisdaten bei den Rechnungen zu den Altdaten und den Neuberechnungen zurtick-

zufiihren.

Neben diesem Grundverhalten zeigen die vier Systeme auch deutliche Unterschiede.
Wahrend bei den Systemen mit den Plutoniumvektoren Pu(100) und Pu(95/5) die Neu-
berechnungen — mit Ausnahme des bereits angesprochenen Anstiegs jenseits von 0,3
g Pu/cm?® — konservativer als die Altdaten sind, ist es bei den Systemen mit den Pluto-
niumvektoren Pu(85/10/5) und Pu(59/25/12/4) genau umgekehrt. Dies zeigt sich auch
in den Mittelwerten der relativen Abweichungen. Diese belaufen sich fir das System
mit Pu(100) auf -5,61 %, fur das mit Pu(95/5) auf -2,29 %, fur das mit Pu(85/10/5) auf
+10,77 % und fur das mit Pu(59/25/12/4) auf +22,78 %. Untermauert wird diese Aus-
sage durch den Vergleich der kleinsten kritischen Massen aus Altdaten und fir Neube-
rechnungen erfolgt. Aus Tab. 3.17 ist ersichtlich, dass bei den Systemen mit Pu(100)
und Pu(95/5) die kleinsten kritischen Massen der Neuberechnungen kleiner als die der
Altdaten sind; bei den anderen Systemen sind die kleinsten kritischen Massen der Alt-

daten kleiner.

Tab. 3.17 Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und zugehorigen

Plutoniumkonzentrationen fir Altdaten und Neuberechnungen

System Kleinste kritische Konzentration [gPu/cm?]
Kugelmasse [kg Pu]
Pu(100) neu 0,516 0,031
Pu(100) alt 0,545 0,032
Pu(95/5) neu 0,633 0,032
Pu(95/5) alt 0,645 0,035
Pu(85/10/5) neu 0,727 0,032
Pu(85/10/5) alt 0,680 0,031
Pu(59/25/12/4) neu 1,396 0,039
Pu(59/25/12/4) alt 1,178 0,037
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3.5.3 Schlussfolgerungen

Ein Vergleich der auf sogenannten Altdaten und auf Neuberechnungen fu3enden kriti-
schen Kugelmassen hat gezeigt, dass die Frage nach der Konservativitdt der Neu-

berechnungen fir jedes System einzeln behandelt werden muss.

So erweisen sich in dieser Untersuchung die Neuberechnungen im Fall der homoge-
nen Plutoniumdioxid-Wasser-Systeme und der homogenen Uran-Plutonium-Mischoxid-
Wasser-Systeme als konservativer als die Altdaten. Beim homogenen 2**U-Nitrat-
Wasser-System und beim homogenen Plutonylnitrat-System hingegen sind die Alt-

daten konservativer.

Eine diesbezlgliche Sonderstellung nehmen die homogenen Plutoniumnitrat-
Wassersysteme ein. Fur zwei Systeme mit den Plutoniumvektoren Pu(100) und
Pu(95/5) sind die Neuberechnungen konservativer als die Altdaten und fir die Systeme
mit Pu(85/10/5) und Pu(59/25/12/4) erweisen sich die Altdaten als konservativer.

Ein weiterer wichtiger Gesichtspunkt beim Datenvergleich ist die Verwendung von ein-
heitlichen Basisdaten. Bedingt durch Fortschritte in Wissenschaft und Technik sind die
Basisdaten (z. B. Strukturformel, theoretische Dichte, Dichterelation) der Systeme im
Lauf der Zeit Anderungen unterworfen. Dies erschwert einen Vergleich zwischen den
sogenannten Altdaten und den Neuberechnungen. Dies betraf in dieser Untersuchung

vor allen Dingen die Nitrat-Systeme.

3.6 Vergleich kritischer Parameter mit Werten nach DIN 25403

Im Rahmen einer Uberprufung der Norm DIN 25403 "Kritikalitatssicherheit bei der Ver-
arbeitung und Handhabung von Kernbrennstoffen" /DIN 12/ wurden kritische Parameter
fir homogene Spaltstoff-Moderator-Mischungen aus deren Teilen 2 bis 8 (ohne 7%) mit
den entsprechenden Werten aus dem GRS "Handbuch zur Kritikalitat®, Arbeitsfassung

Méarz 2013 (im Folgenden als ,HK2013" bezeichnet), verglichen.

! DIN25403 Teil 7 enthélt kritische Parameter zu heterogenen Urandioxid-Wasser-Systemen; dieser Teil

wurde im Jahr 2014 zuriickgezogen /DIN 14/, vgl. auch Kap. 3.1.2.
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Betrachtet wurden dabei die folgenden Spaltstoffsysteme
— Uran-235-Metall-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-02).
— Plutonium-239-Metall-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-03),
— Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-04),
— Plutonium-239-Dioxid-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-05),
— Plutonium-239-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-06) und

— Uranylnitrat-(100 % Uran 235)-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-08).

Fur jedes dieser Spaltstoffsysteme werden die entsprechenden Werte der Kritikalitats-
parameter von DIN 25403 und vom Handbuch zur Kritikalitat in Tabellen gegentberge-
stellt. Soweit keine Zahlenwerte im Handbuch verfigbar sind, werden die Daten den

zugehorigen Abbildungen enthommen.

3.6.1 Vergleich der Kritikalitatsparameter

Die den Kritikalitatsparametern zugrunde liegenden Kurven basieren auf 16-Gruppen-
Rechnungen mit den Programmen GAMTEC (Spektralcode), GAM-Il, DTF-IV (Sy-
Transportcode) und KENO-II (Monte-Carlo-Code). Anisotrope Streuung wurde in Pi-
Approximation bertcksichtigt, die Rechnungen wurden meist in Sg-Ordnung ausge-
fuhrt. Die Resonanzbehandlung von ?*®U erfolgte nach der Methode von Nordheim. Ein
Teil der Rechnungen wurde unter Verwendung der 16-Gruppen-Wirkungsquerschnitte

von Hansen und Roach durchgefihrt.

Teilweise wurden fir die im Folgenden betrachteten Spaltstoffsysteme die kleinsten
kritische Werte mit moderneren Rechenverfahren tberprift und gegebenenfalls ver-
bessert. Darauf wird im jeweiligen Spaltstoffsystem eingegangen. Samtliche aufgefuhr-

ten kritischen Werte gelten fur voll wasserreflektierte Systeme.

3.6.1.1 Kritikalitatsdaten fiir >*U-Metall-Leichtwasser-Mischungen

Tab. 3.18 zeigt eine Gegenlberstellung der aus DIN 25403-2 und aus HK2013 ent-
nommenen kleinsten kritischen Dimensionen fiir homogene #*°U-Wasser-Systeme mit

einem konstanten 2**U-Anteil von 100 %.
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Die kleinsten kritischen Werte im HK2013 wurden unter Berlcksichtigung der neueren
Veroffentlichungen Gberprift und in einigen Féallen neu berechnet. Dazu wurde das
Programmsystem SCALE Version 4.3 eingesetzt. Es wurden Wirkungsqguerschnittbibli-
otheken mit 44 und 238 Energiegruppen auf der Basis von ENDF/B-V Kerndaten ver-

wendet.

Tab. 3.18 Vergleich kritische Parameter fur homogene U-235-Metall-Leichtwasser-
Mischungen zwischen DIN 25403-2 und HK2013

Kleinste kritische Werte fiir Uran-235-Metall

homogene Uran-235-Leichtwasser-Mischungen DU A RERE (Rl SANLE

Uran-235-Kugelmasse Losung

(reaktivste Konzentration) [kg] 0,77 0.8
Kugelvolumen Metall (p = 18,9 g/cm®) | 1,09 1,1
Zylinderdurchmesser Metall (p = 18,9 g/cm®) [cm] 7,50 7,6
Schichtdicke Metall (p = 18,9 g/cm®) [cm] 1,58 15
Uran-235-Konzentration [g/cm®] 0,0121 0,0121

Aus Tab. 3.18 ist eine gute Ubereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-
Werten ersichtlich. Die relativen Abweichungen — bezogen auf HK2013 — liegen im

Intervall zwischen -4 und +5 %.

3.6.1.2 Kritikalitdtsdaten fur Plutonium-Metall und homogene Plutonium-

Leichtwasser-Mischungen

Die folgende Tab. 3.19 enthalt Kritikalitatsparameter sowohl nach DIN 25403-3 als
auch nach HK2013 fiir homogene #*°Pu-?*°Pu-H,0O-Mischungen fiir Massenanteile des

Isotops **°Pu von 0% und 5%. Das restliche Plutonium ist stets reines ***Pu.

Die Berechnung der Kritikalitatsparameter in HK2013 erfolgte im Wesentlichen mit den
eingangs aufgefuhrten Rechenverfahren. Diese Werte wurden an verschiedenen Expe-
rimenten bei variablem ?*°Pu-Anteil von GRS sowie von anderen Autoren gepriift. Die

Ubereinstimmung mit dem Experiment ist meist sehr gut.
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Tab. 3.19 Vergleich kritischer Parameter fiir homogene #*°Pu-?*°Pu-H,0-Mischungen
zwischen DIN 25403-3 und HK2013

0 - 0 -
Kleinste kritische Werte fir 100 % Pu-239 34510/0 ARSI SO
Pu-Metall DIN 25403-3 HK2013 |DIN 25403-3 |HK2013
homogene Pu-Leichtwasser-
Mischungen
Pu-Kugelmasse Ldsung
(reaktivste Konzentration) [kg] 0,50 0,51 0,62 0,61
Kugelvolumen Metall
(0 = 19.6 glcm3) 0,28 0,27 0,30 0,34
Zylinderdurchmesser Metall
(0 = 19,6 glcm3) [cm] 4,65 4,5 4,78 4,5
Schichtdicke Metall
(0 = 19,6 glem3) [cm] 0,87 0,72 0,97 0,8
Pu-Konzentration [g/cm3] 0,0072 0,0072 0,0078

Tab. 3.19 weist beziiglich der Ubereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-
Werten ein ambivalentes Verhalten auf. Gute Ubereinstimmung mit relativen Abwei-
chungen im Bereich zwischen -2% und +6 % ist zu verzeichnen sowohl fiir 100 % #*°Pu
als auch fur Pu(95/5) bei den KiritikalitAitsparametern Kugelmasse und Zylinderdurch-
messer und fur Pu(100) beim Kugelvolumen. Die relativen Abweichungen der verblei-
benden Kritikalititsparameter — bezogen auf HK2013 — liegen im Intervall zwi-
schen -12% und +21%. Relative Abweichungen grof3er als 5 % sind bei den Schicht-
dicken fiir 100% ***Pu (+20,83%) und Pu(95/5) (+21,25 %) sowie bei Kugelvolumen (-
11,76 %) und Zylinderdurchmesser (+6,22 %) fur Pu(95/5) zu verzeichnen.

3.6.1.3 Kritikalitatsdaten fur Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen

Tab. 3.20 und Tab. 3.21 zeigen eine Gegentberstellung der aus DIN 25403-4 und aus
HK2013 entnommenen Kkleinsten kritischen Dimensionen fir homogene Urandioxid-
Leichtwasser-Mischungen fiir ?°U-Anreicherungen von 100% und 20% (Tab. 3.20)
und fur solche von 5% (Tab. 3.21). Die kleinsten kritischen Parameter in HK2013 wur-
den anhand verschiedener Veréffentlichungen Uberprift und in einigen Fallen neu be-
rechnet. Dazu wurde das Programmsystem SCALE Version 4.3 mit der auf ENDF/B-V-
Daten basierenden 44-Gruppen-Bibliothek eingesetzt. Die so berechneten Werte wur-
den teilweise in die Tabelle aufgenommen. Ebenfalls neu aufgenommen wurden Da-
ten, welche mit dem Programmsystem SCALE Version 6 mit der auf ENDF/B VII.O-

Daten basierenden 238-Gruppen-Bibliothek berechnet wurden.
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Tab. 3.20 Vergleich kritischer

Parameter

von homogenen

Z5y02-28y0,-H,0-

Mischungen mit 100 % und 20 % #°U-Anreicherung zwischen DIN 25403-3

und HK2013

Kleinste kritische Werte fir

100 % U-235

20 % U-235

Urandioxid

DIN 25403-4

DIN

HK2013 1 25403-4

HK2013

homogene Urandioxid-
Leichtwasser-Mischungen

Uran-Kugelmasse L6sung
(reaktivste Konzentration) [kg]

0,77

0,8 5,09

50

Kugelvolumen Oxid
(p = 10,96 g/cm3) [cm]

4,02

Kugelvolumen Ldsung
(reaktivste Konzentration)

5,6 10,50

10,8

Zylinderdurchmesser Oxid
(p = 10,96 g/cm3) [cm]

12,10

Zylinderdurchmesser Ldsung
(reaktivste Konzentration) [cm]

14,0 17,74

17,8

Schichtdicke Oxid
(p = 10,96 g/cm3) [cm]

3,30

Schichtdicke Lésung
(reaktivste Konzentration) [cm]

4,8 7,15

7,5

Fir UO,-H,O-Mischungen mit 100 % #°U liegen in HK2013 nur fiir die reaktivste Kon-

zentration der Losung Werte der Kritikalitdtsparameter Kugelvolumen, Zylinderdurch-

messer und Schichtdicke vor.

Tab. 3.21 Vergleich kritischer Parameter fiir eine homogene ?**U0,-**U0,-H,0O-
Mischungen mit 5% 2*U-Anreicherung zwischen DIN 25403-4 und

HK2013 unter Verwendung zweier verschiedener Wirkungsquerschnitts-

bibliotheken
Kleinste kritische Werte fur DIN 25403-4 |HK2013
Urandioxid 5 % U-235 ENDF/B-V | ENDF/B-VII.O
homogene Urandioxid-Leichtwasser-
Mischungen
Uran-Kugelmasse Ldsung
(reaktivste Konzentration) [kg] 36,79 37,75 36.5
Kugelvolumen Ldsung
(reaktivste Konzentration) 21,86 28,9 21,2
Zylinderdurchmesser Losung
(reaktivste Konzentration) [cm] 25,56 26,1 254
Schichtdicke Lésung
(reaktivste Konzentration [cm] 12,15 12,4 11.9

Tab. 3.20 und Tab. 3.21 zeigen eine gute Ubereinstimmung zwischen den DIN- und

den HK2013-Werten. Die relativen Abweichungen — bezogen auf HK2013 — liegen im
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Intervall zwischen -5% und +2%. Besonders féallt in Tab. 3.21 auf, dass die mit
ENDF/B-V-Wirkungsquerschnitten ermittelten Handbuchwerte in allen Fallen weniger
konservativ als die DIN-Werte, die ENDF/B-VII.0-Werte hingegen stets konservativer

sind.

3.6.14 Kritikalitatsdaten fur Plutoniumdioxid-Leichtwasser-Mischungen

Die nachfolgende Tab. 3.22 enthalt Kritikalitdtsparameter sowohl nach DIN 25403 als
auch nach HK2013 fiir homogene *°Pu0,-***Pu0,-H,0O-Mischungen fiir Massenanteile
des Isotops ***Pu von 100% und 95%. Bei den verbleibenden Pu-Massenanteilen

handelt es sich stets um ?*°Pu.

Die Berechnung der Kritikalitatsparameter in HK2013 erfolgte im Wesentlichen mit den
eingangs des Kapitels aufgefiihrten Rechenverfahren. Die Werte fiir 5% **°Pu basieren
auf Berechnungen mit dem Sy-Transportcode XSDRNPM. Zur Erzeugung der Wir-
kungsquerschnitte wurde dabei das Programmsystem SCALE mit einer auf ENDF/B-

IV-Daten beruhenden 27-Gruppenbibliothek eingesetzt.

Tab. 3.22 Vergleich kritischer Parameter von homogenen #°Pu0,-**’Pu0,-H,0O-
Mischungen mit ?**Pu-Anreicherung von 100% und 95% zwischen DIN
25403-5 und HK2013

0, - 0, -
Kleinste kritische Werte fur 100 % Pu-239 92)30/0 PURZER) 9 Y P

Plutoniumdioxid DIN 25403-5 | HK2013 | DIN 25403-5 | HK2013

homogene Pu-Dioxid-
Leichtwasser-Mischungen

Pu-Kugelmasse Ldsung

(reaktivste Konzentration) [kg] 0,50 0,51 0,58 0,6
Kugelvolumen PuO,

(Metalldichte 10,11 g/cm®) 1,15 1,07 1,23 1.2
Zylinderdurchmesser PuO,

(Metalldichte 10,11 g/cm?®) [cm] 7,70 7,40 7,97 7,8
Schichtdicke PuO, 178 175 200 Lo

(Metalldichte 10,11 g/cm®) [cm]

Nach Tab. 3.22 ist eine relativ gute Ubereinstimmung zwischen den DIN- und den
HK2013-Werten feststellbar. Die relativen Abweichungen — bezogen auf HK2013 —
liegen im Intervall zwischen -3% und +7%. Relative Abweichungen grol3er als 5%
sind bei Kugelvolumen fiir 100% 2**Pu mit +7,48 % und bei Schichtdicke fiir Pu(95/5)

mit +5,26 % zu verzeichnen.
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3.6.1.5 Kritikalitdtsdaten fur Plutoniumnitrat-Leichtwasser-Mischungen

Tab. 3.23 zeigt eine Gegeniberstellung der auf DIN 25403 und auf HK2013 basieren-
den Kritikalitatsparameter fir homogene **°Pu-**°Pu-Nitrat-Mischungen fiir Massenan-
teile des Isotops **Pu von 100% und 95 %. Bei den verbleibenden Pu-Massenanteilen
handelt es sich stets um ?*°Pu. Die Berechnung der Kritikalititsparameter in HK2013
erfolgte im Wesentlichen mit den eingangs in Kap. 3.6.1 aufgefiihrten Rechenverfah-

ren.

Tab. 3.23 Vergleich kritischer Parameter von homogenen #°Pu-**°Pu-Nitrat-
Mischungen mit ?**Pu-Anreicherung von 100% und 95% zwischen DIN
25403-6 und HK2013

Kleinste kritische Werte fiir | 100 % Pu-239 95 % Pu-239 + 5 % Pu-240
DIN
PuO2 25403-6 HK2013 | DIN 25403-6 HK2013

homogene Pu-Nitrat-
Leichtwasser-Mischungen

Pu-Kugelmasse [kg] 0,52 0,54 0,64 0,63
Kugelvolumen [I] 8,10 8,3 11,40 11,2
Zylinderdurchmesser [m] 16,00 16,2 18,30 18,1
Schichtdicke [kg] 5,90 6,2 7,40 7,5

Tab. 3.23 zeigt eine gute Ubereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-
Werten. Die relativen Abweichungen — bezogen auf HK2013 — liegen im Intervall zwi-
schen -5% und +2%. Dabei erweisen sich fir 100% *°Pu die Kritikalitatsparameter
nach DIN 25403 im Vergleich zu den HK2013-Werten als konservativer, fir Pu(95/5)

verhalt es sich — mit Ausnahme der Schichtdicke — genau umgekehrt.

3.6.1.6 Kritikalitatsdaten fur Uran-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen

Die nachfolgende Tab. 3.24 vergleicht die auf DIN 25403 basierenden Kritikalitatspa-
rameter fir homogene #**U-Nitrat-Mischungen mit denen nach HK2013. Die in HK2013
aufgelisteten Kritikalitatsparameter beruhen auf alteren Rechnungen, sodass bei direk-
ter Anwendung dieser Daten gegebenenfalls héhere Sicherheitsabschlage empfohlen

werden.
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Tab. 3.24 Vergleich kritische Parameter fir homogene U-235-Nitrat-Leichtwasser-
Mischungen zwischen DIN 25403-8 und HK2013

Kleinste kritische Werte fur Uranylnitrat 100 % U-235 | DIN 25403-8
homogene U-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen HK2013
U-Kugelmasse [kg] 0,79 0,82
Kugelvolumen 6,38 6,4
Zylinderdurchmesser [cm] 14,70 14,8
Schichtdicke [cm] 5,26 4.4

Tab. 3.24 weist beziiglich der Ubereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-
Werten ein ambivalentes Verhalten auf. Gute Ubereinstimmung mit relativen Abwei-
chungen im Bereich zwischen -4% und 0% ist bei den Kritikalititsparametern Kugel-
masse, Kugelvolumen und Zylinderdurchmesser zu verzeichnen. Fir die Schichtdicke

hingegen betragt die relative Abweichung +20 %.

3.6.2 Ubersicht der Vergleichsergebnisse

Der Vergleich zwischen den Kritikalitatsparametern nach DIN 25403 und HK2013 zeigt
summarisch gesehen gute Ubereinstimmung. In der Tab. 3.25 werden die prozentua-
len relativen Abweichungen (DIN-HK2013)/HK2013 zwischen ihnen fir die betrachte-

ten Systeme aufgelistet.

Tab. 3.25 Relative prozentuale Abweichungen zwischen den auf DIN 25403 und

HK2013 basierenden Kritikalitdtsparametern

DIN System Relative Abweichungen der Kritikalitats-
parameter %
Bezeichnung Kugel |Kugel Zylinder Schicht
Masse | Volumen | Durchmesser | Dicke
U-Metall-H,O homogen
DIN 25403-02 100 % 25U -3,75 [-0,91 -1,32 5,33
Pu-Metall-H,O homo-
DIN 25403-03 gen 100 % Py -1,96 |3,70 3,33 20,83
Pu-Metall-H,O homo-
DIN 25403-03 gen 95 % 2Py 1,64 -11,76 6,22 21,25
) UO,-H,O homogen ae |
DIN 25403-04 100 % 235U 3,75
DIN 25403-04 | Y9z Hz0 homogen 1,80 |-2,78 0,34 4,67
20 % “*°U
) UO,-H,O homogen i i i i
DIN 25403-04 5 06 25 ENDF/B-VI 2,54 3,60 2,07 2,02
DIN 25403-04 |UO,-H,O homogen 0,79 2,48 0,63 2,10
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Relative Abweichungen der Kritikalitats-

100 % #°U

DIN S parameter %

5 % “°U ENDF/B-VII.0
DIN 25403-05 Egc?g/;'i%gopnomoge” 1,96 |7.48 4.05 1,71
DIN 25403-05 gg’%;';'&guhomoge” 333 |250 218 526
DIN 25403-06 ggr;Nl'ggt;/'jgggu"mO' 370 |-2.41 -1.23 -4.84
DIN 25403-06 ggr']NégaO};';'ﬁggfomO' 159 |1,79  |1,10 1,33
DIN 25403-08 | U:Nitrat-H.0 homogen | ; oo | ) 34 -0.68 19,55

Aus Tab. 3.25 ist ersichtlich, dass von den 45 verglichenen kritischen Werten ein Grol3-

teil (37 bzw. 82 %) Abweichungen im Intervall von -5% bis +5% aufweist. Von den

verbleibenden acht kritischen Werten mit gréReren Abweichungen liegen sieben im

positiven Bereich (von +5,33% bis +21,25%) und zeigen damit an, dass in diesen

Fallen die HK2013-Werte konservativer als die DIN-Werte sind. In einem Fall (Kugel-
volumen Pu-Metall-H,O mit 959% **°Pu) ist die DIN-Norm konservativer (- 11,78 %).
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4 Innovative Kernbrennstoffkonzepte

4.1 Urananreicherung mit Lasertechnologie, SILEX-Verfahren

41.1 Historische Entwicklung

In den 1970er Jahren war die Urananreicherung nach dem Gasdiffusionsverfahren der
aktuelle Stand der Technik und international bereits im grof3technischen Maf3stab reali-
siert. Als konkurrierende Verfahren wurden zu dieser Zeit zunachst vorwiegend andere
gasdynamische Isotopentrennverfahren erforscht, wie z.B. ein von der Uranium En-
richment Corporation of South Africa, Ltd. (UCOR) entwickeltes Verfahren mit Hilfe von
konischen Wirbelrohrseparatoren (helikon vortex tubes, auch ,stehende Zentrifugen”
genannt). Diese Methode wurde wegen ihres ebenfalls sehr hohen Energieverbrauchs,
der teilweise Uber dem der ublichen Diffusionsverfahren lag, in der Zwischenzeit auf-
gegeben. Vor allem aus Kostengriinden wurde nach Alternativen zu diesen sehr ener-
gieintensiven Technologien gesucht®. Einige seinerzeit sehr optimistisch beurteilte Me-
thoden zur Separation und Anreicherung von ?**U basieren auf den geringfiigig unter-
schiedlichen optischen Anregungsenergien von ?**U und **U, die durch die verschie-
denen Atomkernmassen begriindet sind (Isotopieverschiebung). Diese unterschied-
lichen Anregungsenergien kdnnen benutzt werden, um mittels eines sehr schmal-
bandigen Lasers selektiv Atome oder Molekiile mit ?°U anzuregen und dann durch
physikalische oder chemische Folgereaktionen von den nicht angeregten 2*®U-

Pendants abzuseparieren.

Mehrere unterschiedliche, unter dem Begriff Laseranreicherung zusammengefasste
Verfahren wurden entwickelt und im Labormafistab erfolgreich erprobt. Wichtige Fort-
schritte wurden in jener Zeit z. B. in USA, Sowjetunion, Frankreich, Deutschland, Brasi-
lien oder Sudafrika erzielt /SCH 98/. Die bekanntesten Verfahren aus dieser Gruppe

sind AVLIS (Atomic Vapour Laser Isotope Separation; siehe Kap. 4.1.2), bei dem das

> Eine vollstéandige Aufzdhlung und Beschreibung der verfolgten Ansétze wirde den Rahmen der vorlie-

genden Arbeit, welche sich mit Methoden zur Anreicherung mit Hilfe von Lasertechnologie — vornehm-
lich SILEX — beschaftigt, sprengen. Es sei jedoch erwahnt, dass auch die Entwicklung der heutigen
modernen Zentrifugentechnologie in diesem Umfeld ihren Ausgangspunkt hatte.
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Uran elementar in der Dampfphase verwendet wird, und MLIS (Molecular Laser |soto-
pe Separation; siehe Kap.4.1.3), bei dem Molekile von Uranhexafluorid UFg in der
Gasphase verwendet werden. Nahere physikalische und technische Einzelheiten sind

in den entsprechenden Unterkapiteln beschrieben.

Von diesen Verfahren erwartete man sich mehrere Vorteile in jeweils unterschiedlicher
Auspragung. Dazu gehorten ein vergleichsweise niedriger Energieverbrauch, gute Ab-
trennfaktoren und damit die Notwendigkeit nur weniger aufeinanderfolgender Kaska-
den, sowie der daraus resultierende geringe Platzbedarf. Dadurch versprach man sich
gegenuber dem Diffusionsverfahren eine deutliche Reduktion der Kosten pro Tonne
Urantrennarbeit (tUTA). Die Effizienz dieser Verfahren erlaubte im Prinzip auch eine
weitere Abreicherung von bereits mittels Diffusionsverfahren abgereichertem Uran. Da
allerdings gerade diese Faktoren die weltweite Uberwachung hinsichtlich Proliferation
deutlich erschweren konnen, wurden diese Technologien unter verschiedenen Fach-
leuten und Interessengruppen kontrovers diskutiert. Es ist noch zu erganzen, dass die
allgemeine Anwendung dieser Verfahren nicht auf die Isotopentrennung von Uran be-
schrankt ist, sondern bei Verwendung geeigneter Laserwellenlangen prinzipiell bei al-
len Elementen durchgeflihrt werden kann. Praktische Bedeutung haben sie bisher v. a.
bei Schwefel-, lod- und Siliziumisotopen erlangt. Sie kénnten grundsatzlich auch zur
Anreicherung anderer Aktinoidenisotope wie z. B. #?°Pu aus LWR-Plutonium verwendet
werden. Als grobe Faustregel gilt indes, dass die Isotopenselektivitdt umso grofer ist,
je geringer die Masse des interessierenden Elements ist — was eine Plutoniumanrei-

cherung z.B. #°Pu vs *°Pu, Massendifferenz 1u ~ 0,42 %, duRerst ineffizient macht.

Im Laufe der 1990er Jahre wurden die Forschungsarbeiten zur Laseranreicherung in-
ternational, mit Ausnahme eines Labors in Australien, weitgehend eingestellt. Die
Griunde dafur waren vielfaltig. Zum einen hatte man, je nach Verfahren, mit immensen
unvorhergesehenen technischen Schwierigkeiten zu kdmpfen, die einer Hochskalie-
rung der Verfahren vom Labormalfistab zum kommerziellen Einsatz entgegenstanden.
Dazu kam, dass durch die Fortschritte bei der Zentrifugentechnologie sowie der Ver-
flgbarkeit von angereichertem Uran aus der Abriistung (,Megatons to Megawatts”) die
Anreize zur Entwicklung dieser Technologien stark abgenommen hatten. Letzten En-
des konnte keines der damals bekannten Verfahren zur Laseranreicherung die an sie
gestellten hohen Erwartungen erfiillen. Bislang wurde weltweit keine grof3technische
Anlage nach einem Laseranreicherungsprinzip im kommerziellen MaRRstab realisiert.
Ein Uberblick tiber den Stand der Laseranreicherungsmethoden zu dieser Zeit, v.a.

AVLIS, sowie ein umfangreiches Quellenverzeichnis finden sich z. B. in /SCH 98/.
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In jlingerer Zeit stielR eine Weiterentwicklung dieser Technologien wieder auf neues
Interesse. Bereits in den 1990er Jahren wurde von der Firma Klydon /KLY 14/ in Sud-
afrika eine Weiterentwicklung des bereits erwahnten UCOR-Verfahrens zur Einsatz-
reife gebracht, der sog. ,Aerodynamic Separation Process (ASP)“. Dieses Verfahren,
das bei Elementen wie Silizium oder Kohlenstoff zur Isotopentrennung genutzt wird,
wurde 1995 an die australische Firma Silex Systems Ltd., kurz SSL, lizensiert, wo es
speziell zur Uranisotopentrennung weiterentwickelt wurde. 1996 wurde dieses SILEX-
Verfahren (Separation of Isotopes by Laser EXcitation) exklusiv von der US-
amerikanischen Firma United States Enrichment Corporation (USEC) lizensiert, mit
dem Ziel, eine kommerzielle Anreicherungsanlage in USA zu errichten. Nach dem
Ausstieg von USEC aus dem Projekt in 2003 zugunsten der Zentrifugentechnologie
wurde 2007 eine exklusive Lizenz an General Electric Hitachi (GeH) vergeben. Die
2008 von GeH gegrindete Tochterfirma Global Laser Enrichment (GLE) mit Beteili-
gung der kanadischen Cameco stellte im August 2011 bei der US NRC einen Antrag
zum Bau einer Anreicherungsanlage nach dem SILEX-Verfahren in der Nahe von Wil-
mington NC, mit einer Kapazitat von bis zu 6000tUTA jahrlich und bis zu 8 Gew.-%
Anreicherung #*°U. Die entsprechende Genehmigung wurde im September 2012 erteilt.
Nach Informationen vom 24. Februar 2014 strebt GLE zudem an, eine Lizenz zum Bau
einer SILEX-Anlage an dem von der USEC aufgegebenen Standort Paducah als Er-
satz der ehemaligen Gasdiffusionsanreicherungsanlage zu erhalten. Die Antragstellung
wurde fir September 2014 erwartet /PLA 14/. Der Bau einer derartigen Anlage aul3er-
halb der USA ist nicht vorgesehen. Parallel dazu entbrannte erneut die internationale
Diskussion hinsichtlich Proliferationsbedenken. Einen aktuellen Uberblick tber die
Problematik der Laseranreicherung im Zusammenhang mit Fragen der Proliferation
und Rustungskontrolle geben z.B. /ROU10, SER 10, DPG 12, FUS13/ sowie deren

weiterfihrende Quellen.

Wahrend Verfahren wie AVLIS und MLIS heute allgemein gut bekannt sind, sind zahl-
reiche Details des SILEX-Verfahrens aus Sicherheitsgriinden klassifiziert und unterlie-
gen neben dem Ublichen Schutz von Geschaftsgeheimnissen zudem der Geheimhal-
tung — in den USA fir kommerzielles Know-how in Privatbesitz ein sehr ungewdhnli-
cher Fall. Man kann aber davon ausgehen, dass einige zu Grunde liegende physikali-
sche Prinzipien bestimmten Varianten des MLIS-Verfahrens &hnlich sein durften. In
den folgenden Unterkapiteln werden die Verfahren AVLIS und MLIS sowie der frei zu-
gangliche Kenntnisstand und eine Reihe von Vermutungen zum SILEX-Verfahren be-

schrieben.
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4.1.2 Laserisotopentrennverfahren AVLIS

Die Entwicklung des Verfahrens AVLIS (Atomic Vapour Laser Isotope Separation), zu
Deutsch Atomdampf-Laserisotopentrennung, wurde v.a. am Lawrence Livermore Nati-
onal Laboratory (LLNL) in den USA vorangetrieben /DAV 77/. Hierbei liegt das Uran
gasformig als elementarer Atomdampf vor, welcher zumeist durch Laserablation von
festem oder flissigem Metall erzeugt wird. Dabei werden Temperaturen bis zu 3400 °C
erreicht, und es wird starke Rontgenstrahlung erzeugt welche abgeschirmt werden
muss /USN98/. In der Gasphase wird das Isotop **U durch Laserbestrahlung selektiv
durch Anregung eines Elektronenniveaus ins Kontinuum ionisiert (Photoionisation) und
durch ein starkes elektrisches Feld von dem neutral bleibenden ***U aus dem Partikel-
strahl abgetrennt. In Abb. 4.1 ist das Grundprinzip des AVLIS-Prozesses vereinfacht
schematisch dargestellt /CAM 98/.

Abb. 4.1 Vereinfachtes Schema des AVLIS-Prozesses

Die lonisierungsenergie von **°U liegt bei etwa 6,194 eV (Wellenzahl 49957 cm™, ent-

spricht einer Wellenldnge von A =~ 200nm, UV-C)?, weshalb die Absorption eines ein-

® Die Wellenzahl @ ist eine in der Optik und Spektroskopie haufig verwendete KenngréRRe. Sie ist der

Kehrwert der Wellenlange L. Die zugehdrige Energie E errechnet sich zu E = hxc/A = hxcx{, mit dem
Planckschen Wirkungsquantum h und der Vakuumlichtgeschwindigkeit c. Energie und Wellenzahl sind
also direkt proportional. Ein Elektronenvolt (eV) entspricht einer Wellenzahl von 8 065,54 cm™.
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zelnen Photons im sichtbaren oder infraroten Spektralbereich nicht fur eine Elektro-
nendissoziation ausreicht. Typischerweise ist die Absorption von drei oder vier Photo-
nen pro Atom fir eine lonisation erforderlich. Die verwendete Wellenlénge liegt etwa
bei A ~ 600nm (sichtbares Licht, orange; Wellenzahl etwa 16 667 cm?, Photonenener-
gie etwa 2eV)?, wahrend die Trennschérfe-bestimmende Isotopieverschiebung von
atomarem ***U gegeniiber ***U etwa 4,2 x10”eV betragt /USN 08/, was bei einer Wel-

lenlange von 600 nm eine Differenz von etwa 0,005 nm (ca. 8,3 x 10 %) bedeutet.

Als Laser wurde typischerweise ein sehr fein abgestimmter Farbstofflaser verwendet,
der in friheren Verfahren mit einem Kupferdampflaser, spater durch moderne YAG-
Laser gepumpt war. Auch der Einsatz eines modernen, Nd:YAG-gepumpten Titan-

Saphir-Lasers mit oder ohne Frequenzverdoppler ist heute vorstellbar /PAR 04/.

Theoretisch ist dadurch eine optische Selektivitat >20000 moglich. Diese konnte je-
doch in der praktischen Anwendung aus mehreren Griinden nicht erreicht werden. Bei
StoRen der Atome untereinander in der Gasphase findet ein Elektronenaustausch statt,
der zum Verlust der Isotopenselektivitat fihrt, weshalb man mit sehr geringen Dichten
von weniger als 10" Atomen pro cm?3 arbeiten muss um eine sinnvolle Selektivitat zu
erreichen. Zudem ist der Absorptionsquerschnitt fir lonisation relativ niedrig, was eine
geringe Ausnutzung des Laserlichts bewirkt. Ebenfalls problematisch erwies sich die
thermische lonisation im Verdampferofen, die die Selektivitdt weiter beeintrachtigte.
Dies fuhrte in Konsequenz zu einem 6konomisch wenig attraktiven weil geringen Mate-
rialdurchsatz pro Trennstufe, bei vergleichsweise hohem und damit kostenintensiven
Aufwand an Laserlicht. Aufgrund dieser Tatsache und der erforderlichen hohen Tem-
peraturen ist der Energieverbrauch weniger gunstig als bei anderen, somit effizienteren

Laseranreicherungsverfahren wie MLIS oder SILEX.

In Abb. 4.2 ist der Versuchsaufbau zu einem AVLIS-Experiment am Lawrence Livermo-
re National Laboratory (LLNL) abgebildet /CAM98/. Griin zu sehen ist das Licht des
Kupferdampflasers, der den Farbstofflaser pumpt, welcher das orange Licht erzeugt.

Letzteres wird zur lonisation der ?°U-Isotope im Urandampf verwendet.

* In der Optik wird v.a. in englischsprachigen Fachpublikationen haufig noch die Einheit ,Angstréom* (A)

als Langeneinheit verwendet. Die Umrechnung lautet 1 A = 0,1nm. Das Angstrém ist keine SI-Einheit.
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Abb. 4.2  Versuchsaufbau zu einem AVLIS-Experiment am Lawrence Livermore

National Laboratory

Im Jahr 1985 wurde das AVLIS-Verfahren vom US DoE als préferierte Laseranreiche-
rungstechnologie fir die USA ausgewahlt /STE85/. GrofRtechnisch erlangte das
AVLIS-Verfahren letztlich dennoch keine Bedeutung. Eine im selben Jahr in Livermore,
Kalifornien, errichtete Demonstrationsanlage mit einer geplanten Kapazitat von
500tUTA /PAI88/ wurde 1999 wegen Materialproblemen v.a. mit dem erhitzten ele-
mentaren Uran, wegen mangelnder Zuverlassigkeit und zu geringer Ausnutzung des
Laserlichts (vgl. oben) stillgelegt /FUS 13/.

Eine &hnliche, von CEA in Frankreich verfolgte und von COGEMA kofinanzierte Vari-
ante tragt die Bezeichnung SILVA (Séparation Isotopique par Laser de la Vapeur
Atomique). Zundchst wurden gute Ergebnisse erzielt, doch nach dem Beschluss der
COGEMA, die stillzulegende Gasdiffusionsanreicherungsanlage EURODIF (George
Besse |) in Tricastin durch Zentrifugentechnik zu ersetzen (George Besse Il), wurde
das SILVA-Programm 2003 beendet. Das Grundprinzip des Verfahrens wurde in
Frankreich jedoch jingst zur Isotopentrennung anderer Elemente wie Neodym oder
Zirkon wieder aufgenommen und wird weiter erprobt, jedoch nicht mehr zur Urananrei-

cherung. Abb. 4.3 zeigt eine schematische Darstellung des Verfahrens /JUL07/.
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Abb. 4.3  Schematische Darstellung des franzésischen AVLIS-Verfahrens SILVA

4.1.3 Laserisotopentrennverfahren MLIS

Das andere wichtige Trennverfahren mittels Laser, MLIS (Molecular Laser Isotope Se-
paration), zu Deutsch Molekular-Laserisotopentrennung, wurde zunachst am Los Ala-
mos National Laboratory (LANL), USA, entwickelt /JJEN 82/, um dann in zahlreichen

anderen Landern aufgegriffen zu werden, darunter auch in Deutschland.

Zur Anreicherung geht man hier von der gasformigen Verbindung Uranhexafluorid
(UF¢) aus. Einer der Vorteile gegentiber dem Uranmetalldampf-Verfahren AVLIS be-
steht darin, dass man bei MLIS auf umfangreiche Erfahrungen und Kenntnisse bei der
Handhabung von Uranhexafluorid aus anderen Anreicherungstechnologien (Diffusion,
Zentrifuge) zurtickgreifen kann. Ebenso wie beim AVLIS-Verfahren nutzt man die Iso-
topieverschiebung, d.h. den Umstand, dass auch im Termschema der Molekulschwin-
gungen sich die Energieniveaus der Verbindung mit den verschiedenen Isotopen (sog.
Isotopomere) geringfiigig unterscheiden; hier sind diese ***UFs und **®*UFs. Durch Be-
strahlung mit Laserlicht kann erreicht werden, dass bestimmte Molekilschwingungs-
niveaus, beim Uranhexafluorid typischerweise das Niveau vs, isotopenselektiv ange-
regt werden. Die Isotopieverschiebung dieses Niveaus betragt lediglich 0,6cm™

/EER 10/. Da Fluor monoisotop als *°F vorliegt, kommt es hierdurch ebenso wie bei
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anderen Anreicherungsverfahren nicht zu Stérungen aufgrund zusatzlicher nicht durch

Uranisotope bedingter Massendifferenzen.

Diese selektive Anregung der relevanten Schwingungsniveaus von ***UFg funktioniert
effektiv nur im Grundzustand der Molekilschwingung. Diese ist bei Raumtemperatur
aufgrund der Boltzmannverteilung nur zu ca. 1% besetzt. Das beobachtete Absorpti-
onsspektrum entspricht hier einer Mischung von Ubergéngen zwischen verschiedenen
angeregten Schwingungs- und Rotationsniveaus, wobei sich die Linien der verschie-
denen Isotope Uberlagern. Die Breite der Absorptionsbande ist daher wesentlich gro-
Rer als die Isotopieverschiebung, was die Selektivitat erheblich reduziert. Man muss
daher zu tieferen Temperaturen Ubergehen. Bei 55K, also ca. -220°C, erreicht die
Besetzung des Grundzustands einen Wert von etwa 90%. Hier kann eine optische
Selektivitat von etwa 500 erreicht werden /EER 76, FUS 13/.

Um eine Sublimation des Uranhexafluorids und seine Ausfallung als Feststoff bei die-
ser niedrigen Temperatur zu verhindern, erfolgt die Abkihlung adiabatisch beim
Durchstromen eines Uberschall-Molekiilstrahls durch eine Schlitzdiise. Um die ther-
modynamischen Eigenschaften des Gases bei diesem Prozess zu verbessern, ist es
notwendig das Uranhexafluorid zu einem geringen Anteil in ein geeignetes Tragergas
wie z. B. Stickstoff N,, Argon Ar oder andere einzumischen /JEN 82/. Dieses Tragergas
wird bei der Isotopentrennung je nach MLIS-Variante nicht verbraucht und kann in die-

sem Fall wiederverwendet werden (siehe unten).

Die Anregung durch den Laser erfolgt typischerweise gepulst bei Pulsfrequenzen von
30 bis 500Hz und Pulsdauern im Bereich von ca. 100 ns. Die Pulsenergie liegt im Be-
reich von 1J. Zur Anwendung kam meist ein frequenzstabilisierter Kohlenstoffdioxid-
Laser. Dessen Grundwellenlange von A ~10,8pm (entspricht 925,93cm™ bzw.
0,1148eV) wird mit Hilfe eines Stickstoff-gekihlten Raman-Konverters durch nicht-
lineare optische Prozesse (Stokes-Raman-Streuung in para-Wasserstoff, siehe z.B.
/TSU99/) bei etwa 50mbar Druck und einer Temperatur von 77K zu der fur die
Schwingungsanregung von Uranhexafluorid geeigneteren Wellenlange von 16 um (ent-
spricht 625cm™ bzw. 0,07749 eV) verschoben. Zur Verbesserung der Trennschérfe der

Wellenlange sind weitere z. T. komplexe optische Komponenten erforderlich.

Wahrend alle MLIS-Varianten bis zu diesem Punkt qualitativ ahnlich ablaufen, unter-
scheidet man ab hier zwei wichtige Unterkategorien des Verfahrens. Zum einen existie-

ren Varianten welche das UF; isotopenselektiv chemisch veréandern z.B. MOLIS
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(Molecular Obliteration Laser Isotope Separation), CHEMLIS (CHemically Enhanced
MLIS) und CRISLA (Chemical- Reaction- by- Isotope- Selective- Laser- Activation)® so

dass die angereicherte und abgereicherte Fraktion in unterschiedlichen chemischen
Verbindungen vorliegen und auf dieser Basis separiert werden kénnen. Zum anderen
gibt es Verfahren welche auf unterschiedlichen Kondensationseigenschaften der Isoto-
pomeren beruhen, die als SILARC (Separation of Isotopes by Laser Assisted Retarda-
tion of Condensation) bezeichnet werden; auch das Akronym LASCOR (Laser Assisted
Condensation Repression) ist daflir gelaufig. Hier liegen sowohl die angereicherte als
auch die abgereicherte Fraktion beide chemisch nach wie vor als Uranhexafluorid vor
/EER 98, EER 03, PAR04, EER 10, SER 10/.

Bei den chemisch verandernden Varianten wird zundchst mit einem Infrarot-Laser wie
oben beschrieben ein isotopenselektiv angeregter Molekilzustand erzeugt. Dann wer-
den in einem Folgeprozess durch weitere Photonenabsorption die Molekile nur dieses
angeregten Isotopomers dissoziiert, d. h. in zwei Bruchstiicke aufgetrennt. Die Dissozi-
ationsenergie von ***UF; liegt bei etwa 3,87 eV /PAR04/, das entspricht einer Wellen-
zahl von ca. 312140cm™ bzw. einer Wellenlange von A = 320nm, also UV-A. Es gibt
dabei mehrstufige Varianten mit verschiedenen Wellenlangen im Infrarot, oder in einem
zweistufigen Prozess mit einer Wellenlange im Infrarot und einer zweiten Wellenlange

im Ultraviolett z. B. eines Excimer-Lasers.

Mit der ersten Stufe des eingesetzten Infrarot-Lasers wird dabei selektiv **UFg vom
Grundzustand in einen héheren Schwingungszustand angeregt. Dieser angeregte Zu-
stand kann dann durch weitere Photonenabsorption(en) dissoziiert, d.h. photoche-
misch gespalten werden (MPD, Multi Photon Dissocation; falls nur Infrarot-Wellen-
langen verwendet werden auch IRMPD genannt), wahrend der nicht angeregte Zu-
stand erhalten bleibt. Dies erméglicht es z.B., selektiv ?**UFs zu Uranpentafluorid
2%UFs umzuwandeln, welches konglomeriert und als Staub aus der Gasphase ausfallt
wahrend #8UF, gasférmig zuriickbleibt /JJEN82, SCH98, FUS 13/. Allerdings besitzt
Uranpentafluorid unglinstige mechanische Eigenschaften, welche sich in Form von
Reiben, Kratzen oder Scheuern abtraglich auf diverse optische Komponenten auswir-

ken.

In einer weiteren CHEMLIS-Variante wird Chlorwasserstoff HCI als Tragergas verwen-
det, das sich gut als Reaktionspartner mit dem angeregten Uranhexafluorid zur isoto-
penselektiven Uranpentafluoriderzeugung eignet, insbesondere in Verbindung mit einer

Kombination aus Kohlenstoffmonoxid- und -dioxid-Laser. Allerdings entstehen hier ne-
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ben ?®UF; auch die chemisch reaktiven Verbindungen Fluorwasserstoff HF und mole-
kulares Chlor Cl, als Reaktionsnebenprodukte /LIY 10/, welche u. a. aufgrund ihrer Kor-

rosivitat ebenfalls ungiinstige Eigenschaften fir den Gesamtprozess aufweisen.

Bei der zweiten Kategorie werden die unterschiedlichen Kondensationseigenschaften
von UFs zu Dimeren, Multimeren oder Van der Waals-Clustern der selektiv angeregten
Isotopenmolekiile im adiabatisch gekiihlten Uberschall-Gasstrahl (free-jet-SILARC),
oder an gekihlten Wanden bei einem unterschallschnellen Gasstrahl (cold-wall-
SILARC) ausgenutzt.

Bei der schnellen adiabatischen Abkiihlung des UFs im Uberschall-Gasstrahl kommt es
zu einer Dimerisierung der Moleklle entweder der anzureichernden Verbindung mit
sich selbst oder mit dem Tragergas. Wahrend dieses Phdnomen in den chemisch ba-
sierten MLIS-Verfahren oft stérend wirkt und z.B. durch ein geeignetes Tragergas un-
terbunden werden muss, wird es im free-jet-SILARC gezielt zur Isotopenseparation
ausgenutzt. Die selektive Laseranregung verhindert die Dimerisierung von **UFs, wéh-
rend ?*®UF dimerisieren oder multimerisieren kann. Die Lasereinstrahlung kann dabei
koaxial oder transversal erfolgen. Uber einen Abscheider werden dann die deutlich
schwereren Dimere und Multimere, welche aufgrund ihrer um Faktoren h6heren Masse
lAnger im Zentrum des Gasstrahls verweilen, von den leichteren Monomeren separiert,

die den Strahl schneller verlassen.

In Abb. 4.4 ist in einem exemplarischen Schema dargestellt, wie bei dem free-jet-
SILARC Verfahren die selektive Anregung und Verhinderung der Dimerisierung zum
Austrag von ?**U-haltigem Gas aus dem Hauptstrahl und somit zur Isotopenseparation
genutzt wird /JUPS 10, EER 10/. In dem gezeigten Beispiel erfolgt die Lasereinstrahlung

transversal.
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Abb. 4.4  Beispiel fur eine Isotopentrennung nach dem MLIS-Verfahren SILARC

Als Ergebnis erhdlt man eine angereicherte und eine abgereicherte Fraktion. Da Ein-
gangs- und Ausgangsprodukt chemisch identisch sind, kann man diesen Vorgang im
Prinzip relativ einfach in einem einzigen koaxialen Laserstrahl mehrfach hintereinander
kaskadieren. Deshalb und aufgrund der Uberschallgeschwindigkeit des Gases kénnten
bei dieser Methode grof3technisch sinnvolle Durchsétze prinzipiell erreichbar werden.
In Abb. 4.5 ist eine derartige Kaskadierung mit zwei Laserwellenlangen (IR und UV)
schematisch dargestellt /JJEN 82/.

Abb. 4.5 Mehrstufige MLIS Anreicherungskaskade (Schema)

Beim cold-wall-SILARC Verfahren wird der Gasstrahl unterhalb der Schallgeschwindig-
keit durch ein gekihltes Rohr geleitet, durch welches der Laserstrahl koaxial im Zent-
rum des Gasstrahls gelenkt wird. Bei geeignet gewahlten thermodynamischen Parame-

tern (Temperatur, Druck, u.a.) sorgt die selektive Laseranregung fiir eine angereicherte
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Fraktion im Gasstrahl, die das Rohr verlasst, sowie eine abgereicherte Fraktion im
Kondensat an der gekihlten Innenwand des Rohres. Wegen des geringen Durchsat-
zes ist dieses Verfahren nicht fir die Urananreicherung in grof3technischen Mengen
geeignet. Aufgrund seiner technischen Einfachheit wird es heute dennoch zur Gewin-

nung geringer Mengen von Isotopen z. B. zu medizinischen Zwecken eingesetzt.

Wie im Fall des AVLIS-Verfahrens wurde auch kein MLIS-Verfahren grofRtechnisch
realisiert. In USA wurde die Férderung von MLIS mit Forschungsgeldern des US DoE
im Juni 1985 zugunsten der Entwicklung des damals vielversprechenderen AVLIS-
Verfahrens eingestellt /STE85/, vgl. auch Kap.4.1.2. In Deutschland hat die Firma
Uranit GmbH Julich um 1991/92 mittels IRMPD-MLIS eine flr Reaktoruran geeignete
Selektivitat in einer einzigen Trennstufe im Labormalstab demonstrieren kdnnen. Das
Verfahren wurde dennoch aufgegeben, da zu viel weiterer Entwicklungsbedarf fir den
kommerziellen MalR3stab (Skalierbarkeit) und zu wenig Aussicht auf Konkurrenzfahigkeit

des Verfahrens abzusehen war /FUS 13/.

41.4 Laserisotopentrennverfahren SILEX

Wie bereits in Kap. 4.1.1 erwahnt sind einige Teile des SILEX-Verfahrens sicherheits-
klassifiziert, weshalb entsprechende Informationen nicht frei zuganglich sind /LYMO5,
ROU 10, FUS 13/. Was Uber das Verfahren v.a. in den eben genannten drei Quellen
sowie deren Verweisen publiziert ist, soll an dieser Stelle Uberblicksartig beschrieben
werden. Da die Vermutungen unterschiedlicher Autoren in die Diskussion einfliel3en,
kommt es bei manchen Details zu widersprichlichen Aussagen in der verfugbaren Lite-

ratur.

Zunachst ist bekannt, dass sowohl der Eingangsmassenstrom (Feed) als auch die an-
und abgereicherten Ausgangsmassenstrome (Product, Tails) aus Uranhexafluorid in
einem Trégergas bestehen. Wie beim MLIS-Verfahren wird das Gasgemisch adiaba-
tisch durch Expansion aus einer Dise auf sehr tiefe Temperaturen gekihlt. Die genaue
Art des Tragergases, seine Dichte und der enthaltene Anteil an Uranhexafluorid sind
klassifiziert und zudem als kommerziell proprietare Information geschiitzt /LYMO5/. Der
Energiebedarf von SILEX wird gegeniiber herkdmmlichen MLIS-Verfahren als geringer
bezeichnet. Dies wird auch von Forderern dieser Technologie unterstrichen, die zudem
betonen dass der Energiebedarf und die Kosten infolgedessen sogar niedriger liegen
als bei der Zentrifugentechnik /ROU 10/.
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Bekannt ist weiterhin, dass wie bei allen MLIS-Verfahren der Anteil des Tragergases
der deutlich héhere ist. Der Anregungsmechanismus zur Isotopenselektion erfolgt auch
hier Uber eine Erhdéhung der Schwingungsenergie des Molekils durch einen Infrarot-
Laser /ROU 10/. Somit scheint das SILEX-Verfahren im Prinzip die Weiterentwicklung

einer free-jet-SILARC-Variante zu sein.

Bei der Entwicklung im Laborbetrieb wurde @hnlich zu MLIS ein Kohlenstoffdioxidlaser
mit Ramankonverter zur Anregung verwendet /LYMO5/, mit den bereits in Kap. 4.1.3
beschriebenen spezifischen KenngréRen fur die Pulsfrequenz, -dauer und -energie.
Wahrend bislang Kohlenstoffmonoxid- und Kohlenstoffdioxid-Laser bzw. eine Kombina-
tion der beiden als einzige effiziente Losung zur Erzeugung von geeigneter Infrarot-
strahlung in Frage kamen, stehen aufgrund neuerer Entwicklungen in der nichtlinearen
Optik sowie in der Lasertechnologie heute bzw. in naher Zukunft méglicherweise Alter-
nativen zur Verfligung. Zu nennen sind hier an erster Stelle der Freie-Elektronen-Laser
(FEL) im Infrarotbetrieb, sowie neuartige Halbleiterlaser. Ob diese Laser im geplanten
oder in einem kinftigen grofdtechnischen Einsatz des SILEX (oder anderer MLIS-
Verfahren) eine signifikante Rolle spielen, kann hier nicht abgeschétzt werden. Bei
Uberlegungen zur Proliferationsresistenz und Technologieexportkontrolle spielen diese
Aspekte jedoch eine wichtige Rolle /ROU 10/.

Man geht weiterhin davon aus, dass beim SILEX-Verfahren eine sog. ,Zentrifuge mit
stehender Wand" als Reaktionsraum verwendet wird, vermutlich basierend auf einem
konischen Wirbelrohrseparator ahnlich den siudafrikanischen UCOR- bzw. ASP-
Verfahren, welche die Ausgangspunkte der SILEX-Entwicklung darstellen (vgl.

Kap. 4.1.1). Der erreichbare Anreicherungsfaktor wird auf zwei bis zwanzig geschétzt.

Abb. 4.6 illustriert das gemutmalte, stark vereinfachte Prozessschema in dem Wirbel-
rohr nach /FUS13/. Der Buchstabe F (Feed) symbolisiert den tangential in das koni-
sche Wirbelrohr eingebrachten, adiabatisch abgekihlten Gasstrom aus der Trenndise.
T bezeichnet den mit dem leichteren Isotop ?*°U abgereicherten Tails-Massenstrom,
der sich bei diesem Verfahren durch den Zentrifugeneffekt an der Rohrwandung kon-
zentriert, und P den angereicherten Product-Massenstrom, der sich im Rohrinneren

konzentriert. 16 um bezeichnet das eingestrahite Infrarot-Laserlicht.
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Abb. 4.6  Schematische Darstellung einer gemutmalf3ten Mdglichkeit des Separati-

onsprozesses beim SILEX-Verfahren

Ein derartiger Aufbau wirde die Vermutung einer SILARC-Variante bestatigen und
ebenfalls bedeuten, dass es sich bei dem SILEX-Verfahren nicht um einen Infrarot-
Mehrphotonen-Molekiildissoziationsprozess handelt, da die Trenndiise mit einer Off-
nung von etwa 0,2 mm fir einen meterlangen Laserstrahl zu eng ware. Diese Schluss-

folgerung passt zu entsprechenden, in /[LYM 05/ getroffenen Aussagen.

Vielmehr gibt es Uberlegungen, dass das Uranhexafluorid mit sich selbst oder dem
Tragergas — z. B. Wasserstoff H,, Kohlenstoffdioxid CO, oder Xenon Xe — Molekdlclus-
ter ahnlich zum SILARC-Verfahren bildet, die isotopenselektiv durch die Laser-
anregung Uber Ein- oder Zwei-Photonen-Dissoziation aufgespalten werden /FUS 13/,
bzw. dass die Clusterbildung analog zu ahnlichen Methoden bei anderen Elementen
wie in /EER 10/ beschrieben selektiv unterdriickt werden kénnte (/EER 10/ betrachtet
dabei kein Wirbelrohr). Diese Clusterbildung zwischen Uranhexafluorid und dem Tra-
gergas wurde eine sehr starke Expansion und Abkihlung des einstromenden Gases
erfordern. Damit kdnnte letztlich ein Massenunterschied von Faktoren deutlich >3 zwi-
schen Product- und Tails-Massenstrom erreicht werden /FUS 13/, mit einer durch den
Zentrifugeneffekt im Wirbelrohr entsprechend erhéhten Selektivitdt der Komponenten

des Gasgemisches.

Wie bereits erwahnt ist die genaue Wahl des Tragergases beim SILEX-Verfahren nicht
offentlich bekannt. Grundséatzlich bestehen mehrere Moglichkeiten. Beispielsweise fir
die Anreicherung des Siliziumisotops ?®Si verwendet Klydon, Siidafrika, die Verbindung
Siliziumtetrahydrid (Silan) SiH, mit H, als Tragergas /KLY 14/. Bei einer Verwendung
von CO, als Tragergas kénnte dessen langwellige Absorptionslinie bei etwa 667 cm™
(entspricht einer Wellenlange von ca. A = 15um bzw. einer Photonenenergie von ca.
0,0827eV) ein Problem darstellen, die trotz der tiefen Temperatur des Gases vielleicht

noch mit der Laserwellenlange tberlappt und so die Selektivitat des Verfahrens bzgl.
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der Uranisotope beeintrachtigen kénnte. Bei der Verwendung von Xenon als Tragergas
wlrde man zur Clusterbildung noch tiefere Temperaturen bendétigen, weshalb entspre-
chend mehr Kompressionsarbeit und deshalb mehr Energieeinsatz bei der Erzeugung
des Uberschall-Gasstrahls erforderlich ware. Letztlich ist die Selektivitat vermutlich
jedenfalls durch den gasdynamischen Prozess und nicht durch optische Parameter und
Randbedingungen begrenzt /FUS 13/. Das Tréagergas wurde durch die Clusterbildung
und deren anschlieRender Zerstérung nicht verbraucht und kdnnte somit, wie in

/LYM 05, FUS 13/ angegeben, abgetrennt und rezykliert werden.

Gegenuber den MLIS-Verfahren, v.a. jenen mit Mehrphotonenprozessen, wirde sich
bei dem oben beschriebenen, gemutmalften Verfahren eine Reihe von Vorteilen erge-
ben. Bereits in einem Einphotonenprozess wirde sich durch den hohen Absorptions-
querschnitt von etwa 10™°cm? eine vollstéandige Absorption aller Photonen eines La-
serpulses durch das Uranhexafluorid ergeben. Dadurch kénnte die Pulsfrequenz des
Lasers in einem realistisch sinnvollen Bereich bleiben, d.h. es wéaren keine Puls-
frequenzen im kHz-Bereich oder héher erforderlich /FUS 13/, und eine serielle Kaskade
ware im ldealfall unnétig. Zudem bestehen auch die an- und abgereicherten Massen-
strome aus Uranhexafluorid, das nach Abtrennung des Tragergases ohne weitere
chemische Bearbeitung mit bekannten, bewéhrten Technologien (Autoklaven, Trans-
portbehélter, usw.) direkt weiter verarbeitet werden kann. Ahnlich wie bei dem Anrei-
cherungsverfahren nach der free-jet-SILARC Methode wére dann auch der SILEX-
Prozess vermutlich mit einem einzigen Laserstrahlbiindel mehrstufig kaskadierbar falls

sich doch die Notwendigkeit dazu ergébe.

Es sei zum Abschluss noch einmal deutlich wiederholt und betont, dass sich eine Rei-
he der hier gemachten Angaben auf Vermutungen hauptsachlich nach /FUS 13/ stiitzt

und nicht weiter mit frei zugénglichen Quellen belegbar ist.

Sicherheitstechnische Uberlegungen zum SILEX-Verfahren

Auf Basis der diskutierten Fakten und Vermutungen lassen sich Schlisse auf die kon-

ventionellen und nuklearen Sicherheitsbedingungen des SILEX-Verfahrens ziehen.

Hinsichtlich der konventionellen Sicherheit ist insbesondere fiir das Betriebspersonal
der Umgang mit der Lasereinrichtung und ggf. mit dem Ramankonverter, welcher stan-
dige Kihlung mit fliissigem Stickstoff bendtigt, zu beachten. Dies beinhaltet den Um-

gang mit starken elektrischen und optischen Energiequellen. Stdrfallbedingte Auswir-
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kungen auf die Umgebung auf3erhalb des Betriebsgelandes sind hier ausgenommen
von Brandschutzaspekten nicht zu besorgen. Sollte Wasserstoff als Tragergas zum
Einsatz kommen, ist auch dessen spezifische Gefahrdung hinsichtlich Brand bzw.
Knallgasexplosion mit einzubeziehen; fur inerte Tragergase wie Kohlenstoffdioxid oder
Edelgase entfillt diese Uberlegung. Alle diese Aspekte sind jedoch prinzipiell gut be-

herrschbar.

Im nuklearen Bereich gelten fir den Umgang mit Uranhexafluorid grundsatzlich diesel-
ben chemotoxischen und radiotoxischen Aspekte wie bei den anderen bekannten An-
reicherungsverfahren. Dies gilt einschlieRlich der Kritikalitatssicherheitsaspekte, z.B.
im Falle der Bildung von Uranylfluorid UO,F, durch Reaktion von Uranhexafluorid mit

Wasser etwa unter Storfallbedingungen.

Es ist dabei zu beachten, dass das Uranhexafluorid zur Erzeugung des Uberschall-
Gasstrahls unter hohen Driicken gehandhabt wird, was zwar zusatzliche Anforderun-
gen an die Sicherheitsbetrachtungen stellt, heute aber ebenfalls gut beherrschbar ist.
Bei der Handhabung des Gases im Uberdruckbereich ist jedoch eine unbeabsichtigte
Abkiihlung mit dem Phasenibergang gasformig zu fliissig und vor allem fliissig zu fest
zu vermeiden bzw. in der Auslegung zu verhindern oder geeignet zu berlcksichtigen.
Letzterer Ubergang geht durch einen Dichtesprung von — je nach Druck und Tempera-
tur — ca. 3,7g/cm? auf ca. 5,1g/cm® und damit einer spontanen Volumenreduktion um
ca. 35% einher, und bei einer anschlieRenden erneuten Erwadrmung mit einer entspre-
chenden Volumenzunahme /URE 13/. Dieser Effekt fuhrte im Jahr 1986 in Gore, USA,
bei der versuchten Entleerung eines Uberfillten Uranhexafluorid-Transportbehalters
aufgrund unvorhergesehener, ungunstiger Umstande zu einem schweren Unfall mit
Bersten eines 48Y-Behalters /SHU 86/.

Abb. 4.7 zeigt das Phasen- und ein Dichtediagramm von Uranhexafluorid /URE 13/, um

diese Besonderheit zu verdeutlichen.
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Abb. 4.7 Phasen- und Dichtediagramm von Uranhexafluorid UFs nach URENCO

Insgesamt erscheint die Anreicherung nach dem SILEX-Verfahren auf Basis der ver-
figbaren Informationen, ohne prazise Kenntnis des genauen Verfahrens, nicht mit ei-
nem signifikant h6heren Gefahrdungspotential verbunden zu sein als andere Techno-

logien zur Urananreicherung.
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4.2 Brennstoffkonzepte

In folgendem Kapitel sind die Ergebnisse von Literaturrecherchen zu Kernbrennstoff-
konzepten zusammengefasst, welche gegenwartig international als Weiterentwicklung
bestehender Konzepte fir etablierte Reaktortypen, als Konzepte zur Nutzung von Tho-

rium, sowie fur zukinftige fortschrittliche Anlagen diskutiert und erforscht werden.

421 Entwicklungen bezlglich Brennstoffkonzepte in Leichtwasserreakto-

ren

42.1.1 Abbrennbare Absorber

Die Verwendung von abbrennbaren Neutronenabsorbern in Brennstoffen von Leicht-
wasserreaktoren stellt heute ein etabliertes Verfahren dar. Das weltweit am haufigsten
eingesetzte Material ist dabei dem Brennstoff UO, beigemischte Gadolinium (Gd), sel-
tener auch Erbium, oder an der Brennstoffoberflache als Ummantelung angebrachte
ZrB, Verbindungen /FIE 03, HES 09/. Im Berichtszeitraum beschéftigen sich einige
neuere Untersuchungen mit dem Zusatz von Bor in die Brennstoffmatrix /LEE 12,
RHE 12, JEO 14, JEO 15/. Die aktuelle Forschung zielt dabei vor allem auf den Druck-
aufbau innerhalb des Brennstabs durch die Helium-Produktion (jedes von *°B absor-
bierte Neuron erzeugt Heliumgas). Die Effekte werden beschrieben in /JEO 14/ und
/{JEO 15/. Eine detailliertere spezifische Analyse in /JJEO 15/ kommt zu dem Schluss,
dass durch Hinzufiigen von 500 ppm Bor in die UO, Brennstoffmatrix ein signifikanter
Druckanstieg am Ende eines LWR-Zyklus zu erwarten ist. Flr eine genauere Aussage
und zur Abschatzung eventueller Materialkonsequenzen, z. B. Spannungszustande des
Brennstoff-Hullrohrs, missen weitere experimentelle Studien durchgefihrt werden. Fir
die von in /FIE 03/ beschriebenen Brennstdbe mit ZrB, Ummantelung des Brennstoffs
stellen die Autoren keine sicherheitsrelevanten Einschrankungen durch die Heliumpro-

duktion fest.

4.2.1.2 Verbesserung der thermischen Eigenschaften von UO,-Brennstoffen

Die verhaltnismafig niedrigere Warmeleitfahigkeit von UO,-Brennstoffen in Leichtwas-
serreaktoren fuhrt zu makroskopischen Effekten, die sich in der Konsequenz auf die

Sicherheit der Reaktoren wahrend des Betriebs auswirken. Eine verbesserte Warme-
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leitfahigkeit wirde zu niedrigeren Brennstofftemperaturen flihren, was in einer geringe-
ren Freisetzung von Spaltgasen und somit zu einer Druckverminderung im Inneren der
Brennstabe fiihren wirde. Ebenso wirde durch eine bessere Warmeleitfahigkeit der
Temperaturgradient innerhalb der Brennstoffpellets abnehmen und so weniger thermi-
sche Belastungen auftreten. Letztere kbnnen u.a. verantwortlich fir unerwiinschte Ef-
fekte wie Restrukturierungen, Deformationen und Briiche sein. Ein Ansatz, um die
Warmeleitfahigkeit des UO,-Brennstoffes zu verbessern ist, Berylliumoxid (Beryllerde,
BeO) der Brennstoffmatrix beizumischen. Unter allen bekannten Oxiden besitzt BeO
die mit hochste thermische Leitfahigkeit (ca. 260-300 W/(mK) bei 20°C), die um ein
vielfaches hoher als die von UO; ist /SUK 14/. Der hohe Schmelzpunkt, die guten che-
mischen Eigenschaften in Bezug auf Verbindungen mit UO, und die niedrigen Neutro-
nenabsorptionsraten machen BeO zu einem sehr guten Kandidaten. Dem gegeniber
stehen die fur alle keramischen Stoffe gltigen Strahlungseffekte durch Neutronen, die
die Warmeleitfahigkeit vermindern kénnen. In /SUK 14/ wurden theoretische Uber-
legungen und Modellrechnungen angefertigt, um die Degenerierung der thermischen
Leitfahigkeit von BeO durch Bestrahlung in UO,-BeO Brennstoffen zu untersuchen.
Insgesamt gibt es jedoch nur sehr wenige experimentell ermittelte Werte, mit denen die
Modellrechnungen verglichen werden kénnen. Ein Beispiel sind die momentan durch-
gefuhrten Experimente am Halden-Reaktor in Norwegen mit 90 Vol.-% UO, und 10
Vol.-% BeO (entspricht ca. 97 Gew.-% UO, und 3 Gew.-% BeO). Diese Werte wurden
auch fur die Berechnungen in /SUK 14/ benutzt. Untersucht wurden die zwei verschie-
denen Hullrohrmaterialien Zircalloy-4 und Siliziumcarbid (SiC). Als Resultat der Studie
und den darin durchgefihrten Sensitivitatsstudien kann festgehalten werden, dass fir
SiC Hullrohrmaterialien eine groRere Verbesserung beziglich der thermischen Eigen-
schaften der UO,-BeO Brennstoffe festgestellt werden konnte. Zu einer besseren Ein-

schatzung der Ergebnisse werden mehr experimentelle Daten zum Vergleich bendtigt.

4.2.1.3 Neuere Entwicklungen bezlglich Hullrohrmaterialien

Der Ablauf des Reaktorunfalls in Fukushima hat unter anderem den Forschungen nach
neuen Hullrohrmaterialien neuen Antrieb gegeben. Gegeniiber den heute in Leistungs-
reaktoren fast ausschliel3lich verwendeten Zirkonlegierungen verspricht man sich da-
von unter anderem eine geringere Oxidationsrate und eine hohere strukturelle Belast-
barkeit bei héheren Temperaturen. Im Falle eines KihImittelverlusts wiirde so zusatzli-
che Karenzzeit zur Verfigung stehen um die Kihlung der Brennelemente wiederher-

zustellen. Fir den normalen Reaktorbetrieb erwartet man sich eine geringere Rate an
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Hullrohrdefekten bzw. groRere Toleranzen, welche die neuen Materialien ggf. fur den
Einsatz mit héher angereicherten Brennstoffen oder Hochabbranden empfehlen wirde.
Als geeignete Materialien wurden auf der Basis von Computeranalysen bisher neuarti-
ge Legierungen auf der Basis von Stahlen oder Uberzogenem Molybdéan diskutiert,
dazu Keramikverbundstoffe aus Siliziumcarbiden /AVS 13/. Aufgrund der Stoffeigen-
schaften wie ein hoher Schmelzpunkt (2730 °C), niedrige chemische Aktivitat, geringer
Neutronenwirkungsquerschnitt und keine nennenswerten Kriecheigenschaften bei ho-
hen Temperaturen, ist es ein interessantes Hullrohrmaterial fir Leichtwasserreaktoren
(LWR).

Die Integritat des Hullrohrs in LWR ist von grofRer Bedeutung, so dass die thermische
Leistung des Reaktorkerns im Wesentlichen durch die resultierende thermische und
mechanische Belastung auf das Huillrohrmaterial limitiert wird. Prinzipiell konnten Hull-
rohre aus SiC im Vergleich zu Zirkonium-Aluminium Verbindungen (Zircalloy) Vorteile
in Bezug auf groBere Sicherheitsmargen bei Anlagenstorfallen wie Verlust des Kiihl-

mittels bringen. Auch sind prinzipiell hdhere Abbrande als bisher mdglich /LEE 13/.

Verschiedene Hullrohr-Entwirfe aus SiC-Materialien wurden bereits unter DWR-
ahnlichen Bedingungen testbestrahlt. Neben der beabsichtigten Reduzierung der Oxi-
dation und erhthter Temperaturresistenz kam es vor allem durch ungleichmaRige
Schwellraten der Verbundstoffe zu Materialdefekten, die auch damit zusammenhan-
gen, dass man in Herstellung und Verarbeitung der Mehrkomponenten-Hullrohre noch
wesentlich weniger Erfahrungen hat sammeln konnen als bei Metallen /MIT 13,
STE 13/. Ein tiefer gehender und aktueller Uberblick tiber den Stand der Technik sowie
deren Evaluation ist z. B. in /KAT 15/ gegeben.

Tab. 4.1 Vergleich einiger Eigenschaften von SiC mit Zircalloy nach /LEE 13/

Eigenschaft Zircalloy SiC

Belastbarkeit bei hohen 2% Abnahme der Belast- Konstant bis ca. 1600°C
Temperaturen barkeit pro 10°C (> 300°C)

Schmelzpunkt 1760°C 2730°C (hochreines SiC)
4.2.2 Thorium-Brennstoffe

Seit den Anfangen der Kernenergie wurde Thorium als ein potenzieller Brennstoff ge-

sehen, der Natururan ersetzen bzw. erganzen kann. Die urspringliche Idee eines Tho-
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rium Konverters zur Erzeugung von ?3U wurde 1944 von Eugene Wigner vorgeschla-
gen /LAW 04/. Reines Thorium stellt jedoch keine Alternative zu Uran als Brennstoff
dar, da ein spaltbares Thorium Isotop fehlt: Es ist nicht mdglich, eine Kettenreaktion
aus reinem Thorium zu erzeugen. Jedes auf Thorium basierte nukleare System wirde
abhangig von zuvor generiertem spaltbarem Material sein (extrahiert oder erbrutet mit-
tels Uranbrennstoffen). Aus Thorium entsteht jedoch durch Neutroneneinfang das
spaltbare Nuklid **U, welches hervorragende neutronenphysikalische Eigenschaften
besitzt, insbesondere in thermischen Reaktoren. Dies macht die Verwendung von Tho-
rium im Brennstoffkreislauf aus wissenschaftlicher Sicht interessant, trotz der Vielzahl
an bekannten Schwierigkeiten beziiglich der technischen und industriellen Umsetzung

(siehe z.B. /KIG 13/ und enthaltenen Referenzen).

Dem anfanglichen Forschungsinteresse lag vor allem der Gedanke zu Grunde, dass
die natdrlichen Uranvorkommen weltweit fir die Energieversorgung nicht ausreichen
kénnten. Thorium kommt ca. dreimal so haufig vor und ware somit eine gute Ergan-
zung. Die Mdglichkeit der besseren Ausnutzung des UO,— bzw. UO,/PuO,-Mischoxid
Brennstoffs durch Verwendung von Thorium-basierten Brennstoffen macht die For-
schung auch unter den Gesichtspunkten des Brennstoffkreislaufes und Abfallmanage-

ments attraktiv.

Die Forschung auf dem Gebiet der Thoriumbrennstoffe und deren Kreislaufe ist heute

aus eine Reihe von Griinden wesentlich weniger umfangreich geworden /NEA 15/:

o Der anfangliche Referenzzyklus basierte auf der Verwendung von hochangerei-
chertem Uran. Die Limitierung auf niedrig angereichertes Uran mit max. 20 %
Anreicherung erschwerte die technische Umsetzung deutlich und verminderte
die Gesamtperformance.

o Das Verbot der Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente in einigen
Landern verhinderte dort auch die (Riick-)Gewinnung des **U aus dem be-
strahlten Thorium (z. B. USA, Deutschland).

e Der Uran/Plutonium-Brennstoffkreislauf ist weit und in industriellem MafRstab

entwickelt, z. T. inklusive der Wiederaufbereitung (z. B. in Frankreich).

Auch in Deutschland wurden in der Vergangenheit Thorium-basierte Brennstoffe als
Alternative zum bestehenden Brennstoffkreislauf erforscht, zum Beispiel in dem heute
im sicheren Einschluss befindlichem THTR-300 Reaktor /THT 16/. Nach /NEA 15/ kann

die Forschung in Deutschland in drei Phasen eingeteilt werden:
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e Eine frihe Phase von 1968 bis 1977, gekennzeichnet durch eine Zusammen-
arbeit von Industrie und Forschung zur Untersuchung von Mdoglichkeiten des
Plutonium-Recyclings als Thorium / Plutonium MOX in DWR.

e Verschiedene Forschungs- und Entwicklungsprogramme zur Bestrahlung von
Thorium / Plutonium-Brennstoff in SWR in der Anlage KKL Lingen, finanziert
vom Bundesministerium fur Forschung und Entwicklung.

e Die Zusammenarbeit zwischen Kraftwerk Union (KWU) AG, KFA-Jilich, NUK-
EM und NUCLEBRAS/CDTN, Brasilien von 1979 bis 1988, finanziert vom Bun-
desministerium fur Forschung und Entwicklung.

e Die Bestrahlung eines Teststabes mit Thorium-/Plutonium-Brennstoff im Kern-
kraftwerk Obrigheim von 2000 bis 2005, finanziert durch das 5. und 6. Rah-

menprogramm der Européischen Union.

Auf internationaler Ebene sind heutige Forschungsaktivitaten durch folgende Punkte

motiviert:

e Thorium-basierte Brennstoffe erlauben prinzipiell h6here Abbrande.

e Hohere Schmelztemperaturen und verbesserte thermische Eigenschaften Tho-
rium-basierter Brennstoffe ermoglichen Unfall-tolerantere Brennstoffe.

e Niedrigere Produktionsraten von Plutonium und Minoren Aktinoide in Thori-
um/Uran-Brennstoffe im Allgemeinen, sowie die Moglichkeit mit Thorium be-
stehende Plutoniumbesténde als Brennstoffe abzubauen.

e Prinzipielles Erreichen von hoheren Konversionssfaktoren in thermischen und
epithermischen Neutronenspektren unter Verwendung von Thorium-basierten
Brennstoffen in evolutiondren Systemen (z.B. fortschrittichen Schwerwasser-
reaktoren (Advanced Heavy Water Reactors - AHWR)).

e Thorium als Zusatz in UO,-Brennstoffen in Leichtwasserreaktoren kann die ke-
ramischen Eigenschaften des Brennstoffs sowie die Betriebseigenschaften im
Reaktorkern verbessern und so zu einer Verbesserung der betrieblichen Si-

cherheitsmargen fuhren.

4221 Aktuelle Forschung zu Thorium Brennstoffen

Im Folgenden werden einige aktuelle Forschungs- und Entwicklungsprogramme vorge-
stellt, deren kurz- bis mittelfristige Ziele die Verwendung von Thorium in bestehenden

Reaktorkonzepten (LWR und Schwerwasserreaktoren) sind.
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THOR Energy, Norwegen

Das norwegische Technologieunternehmen THOR Energy startete 2013 ein Bestrah-
lungsprogramm mit Thorium/Plutonium-Brennstoffen zur Qualifikation in LWR /NEA 15,
THO 16/. Das Programm wird von dem norwegischen Institut fir Energietechnik IFE
Uberwacht. Das Bestrahlungsprogramm findet im Halden-Reaktor der NEA statt. Die
zweite Phase eines funfjahrigen Probebetriebs von Thorium-basierten Kernbrennstof-
fen ist angelaufen. Ziel ist es, die Leistung des Brennstoffs zu quantifizieren und sie fur
den kommerziellen Einsatz zu qualifizieren. Die ersten Bestrahlungsversuche der Tho-
rium-Brennstoffproben wurden in Halden im April 2013 durchgefuhrt, die zweite Test-
reihe wurde im Dezember 2015 gestartet und soll die Testergebnisse der ersten Phase
verifizieren. Die Teststabe werden derzeit auf Schlisseleigenschaften wie Warmeleit-
fahigkeit oder Anschwellen des Brennstoffs und Spaltgasfreisetzung als Funktion vom
Abbrand untersucht. Die zweite Phase besteht aus zwolf instrumentierten Brennstéaben
mit drei verschiedenen Uran-basierten Thorium-Brennstoffen. Die Bestrahlungsexperi-
mente werden gemeinsam finanziert und ausgefiihrt von dem dazu gegriindeten Inter-
national Thorium Consortium, bestehend aus Thor Energy AS (Norwegen), Westing-
house Electric Company (USA/Schweden), Fortum (Finnland), Institute for Energy
Technology (Norwegen), Rhodia (Frankreich) und seit 2015 zusatzlich dem Korea

Atomic Energy Research Institute KAERI (Korea).
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Abb. 4.8 Nahaufnahme des Priifstandes des zweiten Bestrahlungsexperiments von
Thor Energy. Photo: T.Tandberg /THO 16/

Areva und Solvay/Rhodia

Ende Dezember 2013 wurde eine gemeinsame Vereinbarung zwischen den Firmen
Areva und Solvay/Rhodia geschlossen. Das Ziel ist die Entwicklung eines gemeinsa-
men Forschungs- und Entwicklungsprogramms (F&E) bzgl. des Einsatzes von Thorium
als potentiellen Brennstoff in kerntechnischen Anlagen, komplementar zu den vorhan-
denen Uran/ Plutonium Brennstoffzyklen /SOL 13/. Beide Unternehmen verfiigen tber
Thorium aus Frankreich /NEA 15/. Das F&E Programm soll fir die Entwicklung von
qualifizierten Thoriumbrennstoffen in Reaktoren der Generation Il ausgerichtet sein
und beinhaltet Plane fiir Bestrahlung von Brennstoffproben in kommerziellen Kern-
kraftwerken. Zusatzlich enthalt das Programm F&E Ansatze fur das hintere Ende des
Brennstoffkreislaufs (back end) zu Mdglichkeiten des Brennstoffrecyclings unter Ver-

wendung von Thorium /NEA 15/.

Thoria Roadmap Project

Zur Identifizierung und Bewaltigung von Defiziten im Kenntnisstand von Thoriumoxid

Brennstoffen hat das kanadische Unternehmen Canadian Nuclear Laboratories (CNL,

114



vormals Atomic Energy of Canada Limited, AECL) das mehrjahrige "Thoria Roadmap
Projekt" initiilert. Die erste Phase begann 2011 und bestimmte welches grundlegende
Verstandnis erforderlich ist um zuktnftige Thoriumoxid Brennstoffzyklen sowie Designs
fur verschiedene Reaktortypen zu entwickeln. Die zweite Phase wurde 2013 initiiert
und soll den Status des aktuellen Kenntnisstands sowohl intern als auch extern be-
stimmen, um Licken (,gaps”) zwischen den erwarteten kiinftigen Anforderungen und
der bestehenden Wissensbasis zu identifizieren. Die dritte Phase wird eine Roadmap
erstellen um diese Licken zu schlieRen, wahrend die vierte Phase den erstellten Plan

ausfuhren wird.

4222 Thorium und Generation IV Reaktoren in China

Die ,Staatliche Kommission fir Entwicklung und Reform“ in China fordert Forschungs-
und Entwicklungsprogramme zum Thema fortschrittlicher Brennstoffzyklen vor dem
Hintergrund der Wiederaufarbeitung /NWA 16/. Mit dem Ziel einer effektiveren Nutzung
des Urans als Brennstoff beinhaltet das Programm dabei auch die Untersuchung der
Verwendung von Thorium. China hat u.a. ein gesteigertes Interesse an der Verwen-
dung von Thorium als Brennstoff, da das Land, &hnlich wie auch Indien, gré3ere geo-

logische Vorkommen von Thorium als von Uran besitzen /HUR 15/.

Innerhalb der Forderung hat das ,Institute of Nuclear Energy Technology” (INET) in der
Néhe von Beijing verschiedene Mdglichkeiten des Thorium Einsatzes im vorhandenen
Brennstoffzyklus untersucht. Der Schwerpunkt lag dabei auf Einsatzmdoglichkeiten in
Reaktoren der Qinshan Phase Il Baureihe /NWA 16/.

2011 startete die Chinesische Akademie der Wissenschaft ein umféngliches For-
schungs- und Entwicklungsprogram zu Thorium-britenden Flissigsalzreaktoren (inter-
national Th-MSR oder TMSR, oder auch Flissig-Fluorid-Thorium-Reaktoren, LFTR).
Aus der Zusammenarbeit mit dem Oak-Ridge National Laboratory (ORNL) in den USA
soll ein dem ehemaligen ORNL-Testreaktor (betrieben von 1965-1969) éhnlicher Reak-

tortyp mit einer Leistung von 7 MWy, erbaut werden.

Zur Demonstration eines Brennstoffzyklus unter Verwendung von Thorium ist ein Be-
schleuniger-getriebener, unterkritischer FlUssigbrennstoffreaktor mit 2 MW, Leistung

vom Shanghai Institute of Nuclear Applied Physics (SINAP) entwickelt worden.

115



Mittelfristig sind sowohl Reaktoren und Konzepte zum offenen (TMSR-SF | bis Ill, 2025
bis 2030, fur den Einsatz von festen Brennstoffen) und geschlossenen Thoriumkreis-
lauf (TMSR-LF I bis 1ll, 2018 bis 2035, flissige Brennstoffe) sowie Konzepte zu schnel-
len Reaktoren zur Nutzung von Minoren Aktinoiden als Brennstoff geplant. Bemer-
kenswert ist auch, dass der TMSR-SF | Reaktor ahnlich wie der in Deutschland betrie-
bene Thorium-Hochtemperaturreaktor THTR-300 mit Brennelementkugeln aus Graphit
und Brennstoff mit 60 mm Durchmesser betrieben wird. Der zweite Typ, TMSR-FR I,
soll eine Leistung von 100 MW, (45MW,) haben und Brennstoffkugeln mit 30 mm
Durchmesser und 15% #**Uran (insgesamt 470kg) mit einer Fluor-Lithium-Beryllium-
(FLiBe)Kihlung und einem 1,9m hohen Kern haben, bei einer maximalen Betriebs-
temperatur von 700°C. Als ndheres Forschungsziel wurde die Herstellung sowie Er-

probung von ThF, und ThO, in Flissigsalzreaktoren definiert.

Seit 2008 arbeiten das Nuclear Power Institute of China (NPIC) und die Atomic Energy
of Canada Ltd (AECL), jetzt mittels Candu Energy Inc., an Weiterentwicklungen des
Advanced Fuel Candu Reactor (AFCR) vertraglich zusammen. Die Zusammenarbeit
zielt u. a. auf die Weiterentwicklung der Candu 6 und Generation Ill Enhanced Candu 6
(EC6) Reaktortypen, zur verbesserten Nutzung von recyceltem Uran und Thorium-
Brennstoffen. Auf Grundlage der Zusammenarbeit kam ein Expertengremium in China
2014 zu dem Schluss, dass die Verwendung von Thorium in Reaktoren des Typs EC6
technisch umsetzbar ist, und charakterisierte das Design im Vergleich zu bereits ge-
nehmigten Reaktoren als verbessert bzgl. der Sicherheit und als 0Okonomisch
/WNA 16/.

4.2.3 Aktuelle Gesamteinschatzungen

Auf der TopFuel Konferenz vom September 2015 wurde von Mitarbeitern des National
Nuclear Laboratory NNL, UK, Ergebnisse einer Untersuchung zur technologischen
Reife (Technology Readiness Level - TRL) verschiedener Hillrohrmaterialen und
Brennstoffe gegeben /SHE 15/. Die prasentierten Ergebnisse basieren zum Teil auf
vorrangegangenen und bereits publizierte Untersuchungen /SHE 13, SHE 14/. In den
Arbeiten werden TRLs von international diskutierten, potentiellen Brennstoffen fir Ge-
neratoren der Generation lll, lll+ und IV und der sog. Small Modular Reactors (SMR)

untersucht. Die Brennstoffkonzepte beinhalten dabei folgende Brennstoffe:

e Standard Brennstoffe (UO, und U/Pu-MOX mit hdchstens 12 % PuO.,)

o Neuere Geometrien (Annular Pellets, Dual-gekihlte Brennstoffe)
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o Fortschrittliche Materialien (UO,, MOX, Metalle)

¢ Andere chemische Verbindungen des Uran (Carbide, Nitride, Silizide)

e Neue Elemente (Thorium-basierte Brennstoffe, Brennstoffe mit Minoren Ak-
tinoiden)

e Weitere Materialien (Inert Matrix Brennstoffe, Dispersionsbrennstoffe, Zir-
konhydrid-basierte Brennstoffe, ,Coated Particles")

e Flussige Brennstoffe, z. B. Salzschmelzen

Nicht bertcksichtigt werden in der Studie Brennstoffkonzepte fir militdrische Zwecke
oder experimentelle Forschungsreaktoren. Die Einschatzung der technologischen Rei-
fe folgt einer Skala von 1 bis 10 die in einer &hnlichen Form auch vom Idaho National
Laboratory und der NASA benutzt wird. Grundlage der Bewertung waren ausgiebige
Studien publizierter Artikel aus Journalen, Konferenzen und Berichten nationaler Insti-
tute sowie relevante Veroffentlichungen von Organisationen wie der IAEA oder OECD-
NEA. Eine detaillierte Darstellung der Ergebnisse findet sich in einem National Nuclear
Laboratory Report /SHE 13b/. Im Folgenden werden einige grafisch dargestellte Er-
gebnisse aus /SHE 15/ zitiert. In den Darstellungen féllt auf, dass einige Brennstoffe
eine hohere TRL-Einstufung als die zugehérigen Hillrohrmaterialien erlangen. Ebenso
weisen einige der Brennstoffe mit verbesserten Sicherheitsaspekten flr Reaktoren der
Generation IlIl und llI+ noch relativ niedrige TRL-Einschétzungen auf. Diese beiden
Resultate kénnten als Motivation flr zuklnftige, kurzfristige internationale Forschungs-

schwerpunkte benutzt werden.

TRL Definition & Description

Long term operation of many actual systems
e.g. long term use within commercial reactor fleets i.e. many thousands of hours operating experience

6 Prototype construction (much more representative than basic system)
e.g. lead use assemblies irradiated in a prototype or commercial reactor but with only limited success

5 Basic system successfully demonstrated
e.g. test rods have been irradiated and performed successfully in a test reactor

Integration of components into a basic system
4 e.g. test rods subjected to out-of-reactor tests and/or irradiated in test reactor but with only limited
sSuccess

Basic components successfully demonstrated
e.g. fuel and/or cladding components have been tested out-of-reactor and/or irradiated as a
component only

Practical applications suggested

e.g. fuel and cladding designs have been established

Research into the principles underlying the technology
e.g. promising materials have been identified

Abb. 4.9 In/SHE 15/ vorgenommene Klassifizierung der technologischen Reife
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Best
Fuel categories case Justification and reference

Vast majority of fuel that has been used in almost all
commercial reactors worldwide for decades [7].

uo,
Standard
MOX (<12%Pu02) 10  Used in many commercial LWRs [7].

New
geometries

Evolutionary
materials

New
compounds

New
elements

Including
other
materials

Liquid-
based

Abb. 4.10 Ergebnis der TRL in /SHE 15/ fUr die untersuchten Brennstoffkategorien
Die Referenzen beziehen sich auf die Referenzen in /SHE 15/
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Abb. 4.11 In/SHE 15/ vorgenommene Einschatzung der technologischen Reife neu-

erer Hullrohrmaterialien
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Abb. 4.12 In/SHE 15/ vorgenommene Einschatzung der technologischen Reife neu-

erer Kernbrennstoff-Materialien

424 Neuere Entwicklungen beziglich Brennelemente

4241 CF3 Design fur DWR

Auf der Top Fuel 2015 Konferenz wurden in einem Beitrag die Fortschritte in der Ent-
wicklung des sog. CF3 Designs fir DWR Brennelemente gegeben /YON 15/. Dabei
handelt es sich um eine neuere Entwicklung eines Brennelementes fir hohe Abbrande
bei 18-monatigen Zyklen der China National Nuclear Corporation. Es besteht aus 264
Brennstaben in einer 17x17 Anordnung mit 24 Fihrungsrohren und einem Instrumen-
tierungsstab. Die weitere Struktur beinhaltet acht Gitter und drei dazwischen liegende
vermischende Gitter zur Verbesserung der thermischen Eigenschaften. Die aktive Lan-
ge betragt 12ft. (3,657m). Das Design biete u.a. eine verbesserte Steifigkeit des
Brennelementes, sowie verbesserte thermische Eigenschaften. Die Verwendung des

Materials N36 als Hullrohrmaterial soll einen stabweisen Abbrand in HOhe von
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62 GWd/tU, bzw. einen Uber das Brennelement gemittelten Abbrand von 52 GWd/tU in
einem 18 Monate dauernden Zyklus erlauben. Bei dem Material handelt es sich um
eine Zirkonlegierung (je 1 Gew. % Sn und Nb, 0,3 Gew. % Fe, Rest Zr), die fur die Hull-

rohre, Filhrungsrohre und Abstandsgitter verwendet werden soll.

Die in /YOU 15/ prasentierten Ergebnisse fir Materialtests auf3erhalb von Reaktoren
zeigen vergleichbare bis verbesserte Eigenschaften fir Korrosion, Gewichtszunahme
und Kriechvorgange. Weitere Tests, wie z.B. mechanische Test des Brennelements

oder hydraulische Test werden in /YOU 15/ nur kurz erwahnt.

Seit dem Juli 2014 werden vier CF3 Brennelemente im Reaktor Quinshan Phase |l
Unit 2 (Typ CNP600) getestet. Bei den vier Brennelementen bestehen die Huillrohre
aus N36, die Fihrungsrohre und Teile der Gitter aus rekristalisiertem Zr-4. Bisher sind

keine Anzeichen von Anomalitaten berichtet worden.

Es ist geplant, weitere Testelemente in Reaktoren des Typs CNP1000 zu testen.

425 Geschlossener Brennstoffkreislauf im Zusammenhang mit dem natri-
umgekuhlten Brutreaktor BN-800

Am 10. Dezember 2015 wurde der Schnelle Brutreaktor Beloyarsk-4 vom Typ BN-800
zum ersten Mal an das kommerzielle Stromnetz angeschlossen /IAE 16/. Der Zustand

der Kritikalitat wurde erstmalig zum 27. Juni 2014 gemeldet.

Bei der Baulinie BN-800 handelt es sich um einen natriumgekuhlten schnellen Reaktor
der i.W. eine Weiterentwicklung der vorangegangenen Baulinie BN-600 ist. Designstu-
dien wurden bereits 1980 begonnen und 1992 soweit abgeschlossen, dass 1998 eine

Konstruktionsgenehmigung erteilt wurde /JSC 16/.
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Abb. 4.13 Schematische Skizze des BN-800 Reaktors nach /OKB 16/

Der Reaktortyp BN-800 ist fur drei verschiedene Brennstoffkreislaufe entworfen wor-
den, wie in Tab. 4.2 dargestellt. Der Reaktor kann zusammen mit dem ebenfalls auf
dem Gelande befindlichen BN-600 Reaktor (Beloyarsk-3) nach Angaben von /JSC 16/
sehr effektiv dazu genutzt werden, jahrlich bis zu drei Tonnen waffenfahiges Plutonium
(z.B. aus dem nahe gelegenen Mayak) in MOX-Brennstoffen in abgebrannte Kern-
brennstoffe zu transformieren. In geschlossenen Kreislaufen kénnen MOX- oder Nitrid-
Brennelemente verwendet werden. Dabei wiirden die entstehenden Aktinoide wie z. B.
Plutonium effektiver als bei bestehenden Reaktoren verbraucht werden. So wére eine
Reduzierung der Abfallmenge prinzipiell mdéglich. Der Reaktor kann fir verschiedene

Anwendungen genutzt werden /JSC 16/:

e Erzeugung von elektrischer Leistung sowie Warmeleistung
¢ Abbau oder Erzeugung von Plutonium
e Abbau von waffenfahigem Plutonium

¢ Weiterverarbeitung von langlebigen Transuranen aus bestehenden Abféllen
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e Produktion von Isotopen fiir Wissenschaft und Medizin

Tab. 4.2 Szenarien fur den Brennstoffkreislauf im BN-800

Szenario Brennstoff Charakteristik

Offener Kreislauf MOX Abbau der Bestande an waffenfahigem
Plutonium

Geschlossener MOX Nachweis eines geschlossenen Kreislaufs

Kreislauf mit verminderter Generierung von Minoren

Aktinoiden und Plutonium im Vergleich zu
bestehenden thermischen Reaktoren

Geschlossener Nitrid Ausarbeitung zur Mdglichkeit héherer
Kreislauf Sicherheitsmargen
4.2.6 Neuere Entwicklungen zu Partitionierung und Transmutation

Die in der Forschungs- und Entwicklungsphase befindliche Methodik der Trans-
mutation partitionierter, bestrahlter Kernbrennstoffe aus Kernkraftwerken wird allge-
mein als Mdglichkeit angesehen, sowohl das Volumen der warmeentwickelnden hoch-
radioaktiven Abfélle als auch deren mittel- und langfristige Aktivitat zu reduzieren. Mit
diesen Malinahmen wird die Erwartung verknipft, dass der Aufwand fur ein Endlager

fur warmeentwickelnde Abféalle reduziert werden kann.

Bei dem der Transmutation vorangestellten Prozess der Partitionierung wird der abge-
brannte Brennstoff je nach Verfahren aufgeteilt in Uran, Plutonium, Minore Aktinoide
wie Neptunium, Americium und Curium und die Ubrig bleibenden Spalt- und Aktivie-
rungsstoffe aus dem vorangegangenen Betrieb der Kernkraftwerke. Der Prozess der
Transmutation wandelt die genannten Minoren Aktinoide und Plutonium in kurzlebigere
Spaltprodukte um, die als warmeentwickelnde Abfalle mit geringerer Langzeitaktivitat
endgelagert werden muissen. Zusatzlich sind die abgetrennten Spalt- und Aktivie-
rungsprodukte zu entsorgen. Das ebenfalls abgetrennte Uran und ggf. Plutonium stel-
len Wertstoffe dar, die prinzipiell als Brennstoffe weiterverarbeitet werden kénnen, was
das anfallende Abfallvolumen fir ein Endlager weiter verringern wirde. Weitere pro-
zessabhéangige Sekundarprodukte wie Betriebsabfalle missen — klassifiziert nach ihrer

Warmeentwicklung — ebenfalls endgelagert werden.

In /IMER 15/ wird die Frage erortert, ob der nach der Abschaltung der Kernkraftwerke in
Deutschland vorhandene Abfall an transuranen Elementen unter neutronenphysikali-

schen Annahmen transmutiert werden kann. Die Autoren legen dabei einen Zweiwege-
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zyklus in Flussigsalzreaktoren (Molten Salt Reactors - MSR) zu Grunde und wenden
diesen auf die zu erwartende Abfallmenge an. Unter diesen Annahmen argumentieren
sie, dass 99,8 % der zu erwartenden Transuranen Elemente abgebrannt werden kon-
nen. Dazu bendétigen sie jedoch drei MRS Reaktoren mit jeweils 3000 MW thermischer
Leistung. Diese Reaktoren missten ca. 45 Jahre im Transmutationsmodus betrieben
werden, gefolgt von einer langjahrigen Laufzeit im Abbrandmodus (bis zu 35 Jahre zur
Erreichung der genannten 99,8% Abbrand der transuranen Elemente). Es bleibt zu
bemerken, dass, wie die Autoren auch feststellen, noch ein erheblicher Forschungs-
und Entwicklungsaufwand betrieben werden misste, bis die notwendigen Reaktoren
Uberhaupt entwickelt sind. So bleibt die Studie sehr theoretisch, legt jedoch prinzipiell
unter neutronenphysikalischen Aspekten die Mdglichkeit der Transmutation des in

Deutschland vorhandenen Abfalls an Transuranen dar.
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5 Spezielle Auswertungen kritikalitatsrelevanter Vorkomm-
nisse

5.1 The Horizontal Band Saw Incident at Babcock & Wilcox, NOG-L

Einleitung

Der Vortrag , The Horizontal Band Saw Incident at Babcock & Wilcox, NOG-L” /WET 13/
von Larry L. Wetzel, P.E., bei der Konferenz ,ANS Topical Meeting NCSD 2013 - Criti-
cality Safety in the Modern Era: Raising the Bar", die vom 29. September bis 03. Okto-
ber 2009 in Wilmington NC, USA stattfand, beschreibt und analysiert ein kritikalitats-
relevantes Vorkommnis, das sich am 15. Juli 2009 in der Brennelementfabrik in Lynch-

burg (Bundesstaat Virginia, USA) ereignete.

Zu dem Vorkommnis wurden friiher bereits sowohl ein Eintrag in der Datenbank VIBS
(Lynchburg, Ereignisnummer 09/004) als auch eine Kurzbewertung (Erfassungsnum-
mer 80/2009) erstellt. Das Vorkommnis wurde dabei auf der INES-Skala mit INES = 1
bewertet. Der Konferenzbeitrag konkretisiert die verfiigbaren Informationen zu diesem
Ereignis und bietet tiefere Einblicke in das damalige Geschehen, weshalb er hier z.T.
auf Basis der bereits bestehenden Kenntnisse zu dem Vorkommnis néher beleuchtet
wird. Informationen aus dem VIBS-Eintrag wurden deshalb teilweise in diese Zusam-

menfassung tbernommen.

Vorgeschichte

In der Brennelementfertigungsanlage der Babcock & Wilcox Nuclear Operations Group
in Lynchburg (NOG-L) wird im Bereich der Uranrickgewinnung eine horizontale lie-
gende Bandséage zur Zerkleinerung von Brennelementkomponenten mit hochangerei-
chertem Spaltstoff verwendet. Die zum S&gevorgang erforderliche Schneidefliissigkeit
tropft unter dem Einfluss der Schwerkraft nach dem Sagen zusammen mit Sageabfal-
len in den im Inneren der Sage und unterhalb des Schneidetisches befindlichen Sam-
melbehalter. Von dort aus wird die Schneidefliissigkeit mit einer Pumpe zuriick zum
Sageblatt gepumpt. Somit durchlauft die Sageflissigkeit ein Umlaufsystem, bei dem
eine Akkumulation von spaltstoffhaltigen Sageabféllen im Sammelbehélter nicht aus-

geschlossen werden kann.
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Nach Stilllegung der alten Zerschneideeinrichtung wurden die Sage und die zugehori-
gen Komponenten abgebaut und eingelagert. Im Jahr 2003 sollte die Zerschneideein-
richtung in einem neuen Gebaude wieder aufgebaut und in Betrieb genommen werden.
Dazu wurde die daftr erforderliche ,Safety Evaluation Request” (SER) mit der Nummer
03-087 ausgearbeitet. Die Anwendung der kritikalitatsrelevanten Anforderungen (NCS,
Nuclear Criticality Safety) auf SER 03-087 fuhrte zu den Mal3gaben, dass das Um-
laufsystem fir die Schneideflissigkeit aus Komponenten mit jeweils sicherer Geomet-
rie zu bestehen habe und dass jeder bislang in der Sage eingebaute Sammelbehalter
unbrauchbar (wortlich ,disable*) gemacht werden misse. Im Zuge des Einbaus der
neuen geometrisch sicheren Komponenten wurde der neue geometrisch sichere
Sammelbehalter oberhalb des alten eingebaut und Uber eine Schlauchleitung mit ei-
nem horizontal liegenden, ebenfalls geometrisch sicheren Zylinder verbunden. Eine

daran angeschlossene Pumpe sorgte fir den Umlauf der Schneideflissigkeit.

Im Fruhjahr 2004 war die Planungsphase fir das neue geometrisch sichere Umlaufsys-
tem fir die Schneideflissigkeit abgeschlossen. Die Konstruktionsplane fiir den neuen
geometrisch sicheren Sammelbehélter, der in den alten eingeschoben werden konnte,
ohne ihn jedoch hermetisch zu versiegeln, wurden von der fiir die Umbaumafinahmen

zustandigen Fachabteilung nicht geprdift.

Am 21. Mai 2004 erteilte der NCS-Ingenieur den Planungen zur Umsetzung von SER
03-087 die Freigabe. Die Freigabedokumente beweisen, dass der NCS-Ingenieur den
Anschluss des neuen Umlaufsystems fur die Schneideflissigkeit an die Anlage verifi-
ziert hatte. Es erfolgte keine Uberprifung ob der alte Sammelbehélter — wie in den
NCS-Festlegungen gefordert — unbrauchbar gemacht worden war. Zwar waren die
Aus- und Eingange des alten Sammelbehélters verschlossen aber nicht hermetisch
versiegelt worden. Insbesondere beim Betrieb der Sage kam es dann durch Vibratio-
nen zu Undichtigkeiten. Das System arbeitete in dieser Konfiguration seit der Freigabe
von SER 03-087, also mehr als funf Jahre lang. In dieser Zeit wurden Wartungs- und
Reparaturarbeiten an der Sage durchgefiinrt, ohne dass dabei entdeckt wurde dass
der alte Sammelbehalter nicht hermetisch abgeschlossen war.

Beschreibung

Am Nachmittag des 15. Juli 2009 entdeckten zwei Mitarbeiter der Zerschneideeinrich-
tung das Austreten einer 6ligen Flussigkeit aus der Sage. Quelle daflr war offenbar der

alte Sammelbehalter. Die Mitarbeiter informierten ihren Vorgesetzten, der die Arbeiten
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einstellen lieR und den NCS-Ingenieur informierte. Nach dessen Eintreffen entfernte
ein Mitarbeiter den neuen Sammelbehalter, und es zeigte sich nunmehr dass der alte,

nicht geometrisch sichere Sammelbehalter mit Schneidefllissigkeit gefllt war.

Eine nahere Bestandsaufnahme der vorliegenden Situation filhrte zu der Erkenntnis,
dass sich in einem Behéltnis mit unsicherer Geometrie eine Menge ungefahr 53dm3
Schneideflissigkeit befand, die ihrerseits eine zunéachst unbekannte Masse an hoch-
angereichertem Uran (HEU) enthielt. Zudem standen alle fur die Kritikalitatssicherheit
relevanten Vorkehrungen (Items Relied On For Safety — IROFS) nicht mehr zur Verfi-
gung. Um 19:45 Uhr wurde daraufhin in der Fabrik der Alarmzustand deklariert (Akti-

vierung des Emergency Operation Center, EOC).

Der Alarmzustand wurde nach fast funf Stunden gegen 0:35 Uhr wieder aufgehoben,
nachdem die Massenkontrolle fur das HEU-Material in der Schneidefliissigkeit wieder-
hergestellt war. Die Massenkontrolle basierte auf der Entnahme von Proben und deren
Analyse. Auf diese Weise wurde nachgewiesen, dass die in der Flussigkeit vorhandene
HEU-Masse bei ca. 1% und somit deutlich unterhalb der kritischen Masse lag, bei ei-
ner Konzentration von ca. 0,18 g/l sowie einiger uranhaltiger Feinanteile in der Flussig-

keit. Schlamme befanden sich anders als zunéchst beflirchtet nicht in dem Behélter.

Ursachen

Ein Spezialistenteam der Aufsichtsbehtérde Nuclear Regulatory Commission (NRC)
wurde in die Anlage entsandt, um die naheren Umstéande des Vorkommnisses zu un-
tersuchen. Dabei kristallisierten sich schwerpunktmafig zwei Ursachen auf der organi-

satorischen Ebene heraus:

Ursache 1. Die Konstruktionsunterlagen fur den neuen Sammelbehalter wurden weder
von einem NCS-Ingenieur gesichtet und freigegeben noch wurden sie in die SER-
Dokumentation aufgenommen. Zudem gab es keine Belege, dass der neue Sammel-
behéalter Bestandteil des neuen, in sicherer Geometrie ausgefihrten Umlaufsystems fur

die Schneideflissigkeit werden sollte.

Ursache 2: Das Dokument zur Freigabe von SER 03-087 durch den NCS-Ingenieur
enthielt bezliglich des alten Sammelbehalters die nicht eindeutige und unzureichende
Anweisung ,disable“. Eine genauer spezifizierte Aussage (z.B. ,Ausbau und Entfer-

nung des alten Sammelbehélters®) hatte entscheidend zur Vermeidung dieses Ereig-
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nisses beigetragen konnen. Allerdings bezog sich die Verifizierung des NCS-
Ingenieurs zu SER 03-087 primar auf den Anschluss der Bandsage an das neue Um-

laufsystem mit sicherer Geometrie.

Behebung

Die Schneideflissigkeit wurde vollstdndig aus dem alten Sammelbehalter entfernt und
in insgesamt 31 Behalter mit jeweils 2,51 Fassungsvermdgen abgeflllt. Dabei wurde
die Schneideflussigkeit mittels Gammaspektroskopie untersucht und aus den Messer-
gebnissen die Gesamtmasse an “*U in der Schneidefliissigkeit zu 13,769 **U be-
stimmt. Die kleinste kritische Kugelmasse liegt fur diese Spaltstoffparameter im Bereich

von 1300g ?*U, also nahezu einen Faktor einhundert hoher.

Auswirkung

Das Ereignis hatte keine radiologischen Auswirkungen auf das Betriebspersonal oder
die Umgebung.

Malnahmen gegen eine Wiederholung

Die folgenden organisatorischen MafRnahmen wurden eingeleitet bzw. bereits abge-

schlossen:

- Entwicklung und Umsetzung von Modifikationen bei der Bandsage, die in Uberein-
stimmung mit den in der ISA (Integrated Safety Analysis, ISA) festgelegten Sicher-

heitskontrollen sind.

— Durchfiihrung einer alle Belange der Zerschneideeinrichtung abdeckenden Sicher-
heitstiberprifung (integrated safety review, ISR). Diese MalRnahme ist bereits ab-

geschlossen.

— Implementierung einer neuen RWP (Radiation Work Permit) mit spezifischen An-
weisungen des NCS-Ingenieurs um eine Ubereinstimmung mit der bereits beste-

henden Sicherheitsbasis des Systems zu gewahrleisten.

— Entwicklung und Umsetzung eines Verfahrens zur Uberprifung von sicherheitsre-

levanten Anordnungen durch andere Mitarbeiter (peer checking).
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— Abschluss der Uberpriifung der auf der SER basierenden Anforderungen an die
Modifikationen im Hinblick auf die Effektivitat der abrufbaren Dokumentation durch

NCS-Mitarbeiter. Diese MalRnahme ist bereits abgeschlossen.

Bewertung

Durch die unkontrollierte Ansammlung von Spaltmaterial in einer unsicheren Geometrie
bestand im Prinzip das Risiko einer Kritikalitat. Das Ereignis wurde von der GRS als
INES-Stufe 1 bewertet.

Weitere Angaben zu dem Ereignis finden sich auf den Websites der NRC unter

1) NRC Daily Event Report, Event Number 45207,
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/event-
status/event/2009/20090716en.html#en45207),

2) NRC Preliminary Notification PNO-11-09-002 vom 16.07.2009
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/event-status/prelim-notice/2009),

3) NRC News [1-09-038 vom 16.07.2009: 'NRC Activates Incident Response Centers
After Alert Declared at B&W in Lynchburg, Va.'
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/news/2009/),

4) NRC News 11-09-042 vom 20.07.2009: 'NRC Sends Special Inspection Team to
B&W in Lynchburg, Va.'
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/news/2009/),

5) NRC News [I-10-002 vom 12.01.2010: 'NRC Proposes $32,500 Civil Penalty for
Babcock & Wilcox in Lynchburg'

(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/news/2010/).

Bemerkung

Im Januar 2010 verurteilte die Aufsichtsbehérde NRC die Betreiberfirma Babcock &
Wilcox zur Zahlung eines BuR3gelds in Hohe von 32.500 US$, da der Alarmzustand erst
mehr als zwei Stunden nach Entdeckung der Flussigkeitsansammlung aktiviert wurde
(s.0.). Laut der jungeren Quelle /WET 13/ hingegen kam es dagegen zu keinem Buf3-

geld.
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5.2 Recent Events and a Comparison with Historical Accidents

5.2.1 Hintergrund und Motivation

Die Ausarbeitung “Recent Events and a Comparison with Historical Accidents” von
Timothy Sippel (USNRC) /SIP 15/, vorgetragen bei dem ,OECD Nuclear Energy Agen-
cy (NEA) Committee on the Safety of Nuclear Installations (CSNI) Working Group on
Fuel Cycle Safety (WGFCS) International Workshop on Operational and Regulatory
Aspects of Criticality Safety (ORACS)" vom 19.—21. Mai 2015 in Albuquerque, New
Mexico, USA, vergleicht drei kritikalitdtsrelevante Vorkommnisse ohne tatsachlich ein-
getretene Kritikalitatsexkursion in US-amerikanischen Anlagen des Brennstoffkreislaufs
aus dem ersten Jahrzehnt dieses Jahrhunderts mit elf Kritikalitatsunfallen (Exkursio-
nen), die sich wahrend der letzten funf Jahrzehnte des zwanzigsten Jahrhunderts
weltweit (USA, RF, GB, J) ereignet hatten.

Das Ziel jener Ausarbeitung war es, aufzuzeigen dass die Ursachen historischer Kriti-
kalitatsunfélle potentiell auch heute noch in modernen Anlagen auftreten und dort zu
kritikalitatsrelevanten Vorkommnissen fihren. Deshalb sei die Studie vergangener Un-
falle trotz deren Alters immer noch wertvoll und weiterhin zur Ableitung weiterer ,Les-
sons Learned" geeignet und auch notwendig. Auf diesen Aspekt wird in der Zusam-

menfassung in Kap. 5.2.5 vertieft eingegangen.

5.2.2 Methodik

Fur den Vergleich wurde in /SIP 15/ folgende Methode angewandt: Es wurden drei
Gruppen von Ereignissen gebildet, jeweils eine fiir jedes der drei betrachteten ,moder-
nen* Vorkommnisse. Jedes der ,historischen* Vorkommnisse wurde entsprechend der
Vergleichbarkeit mit dem jeweiligen ,modernen“ Vorkommnis einer dieser Gruppen
zugeordnet; dabei konnte in einem Fall ein ,historisches* Vorkommnis (Mayak,
10.12.1068) sowohl Gruppe 2 als auch 3 zugeordnet werden. Fir jedes dieser somit
insgesamt 15 Vorkommnisse wurden aus einem Pool von 15 moglichen Ursachen der
oder diejenigen relevanten auslésenden Faktoren bestimmt und gruppenintern zu-
sammengefasst. Zusatzlich wurde in jeder der Gruppen das ,moderne* Vorkommnis
mit dem ihm im Hinblick auf die ausldsenden Faktoren &hnlichste ,historische” Ereignis
im Detail ausfuhrlich diskutiert, und die Ursachen, warum es im ,historischen* Fall zu

einer Exkursion kam und im ,modernen” nicht, entsprechend herausgearbeitet.
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523 Datenbasis

In Tab. 5.1 sind die betrachteten Ereignisse nach Gruppen geordnet aufgelistet. Das
erste Element jeder Gruppe ist das ,moderne” Vorkommnis (Anlagenname unterstri-
chen), dem vier bis funf ,historische* Vorkommnisse folgen. Neben dem Namen und
der Nationalitdt der betroffenen Anlage verzeichnet Tab. 5.1 auRerdem das Datum,

den VIBS-Titel und die INES-Einstufung des Vorkommnisses.

Da in Tab. 5.1 Daten aus zwei unterschiedlichen Quellen, namlich der Prasentation
von Timothy Sippel /SIP 15/ und der Vorkommnis-Datenbank VIBS /MES 91/, zusam-
mengefihrt wurden, sind Abweichungen — in diesem Fall bei der exakten Bezeichnung
der Anlage und beim Ereignisdatum — v. a. bei lteren Ereignissen in sowjetischen An-
lagen mdoglich. In diesen Fallen wurden beide Versionen angegeben, wobei die VIBS-
Daten in Klammern gesetzt wurden. Zu Titel und INES-Einstufung der Vorkommnisse

sind in der GRS derzeit nur die VIBS-Daten verfiigbar.

Tab. 5.1 Zusammenstellung der vergleichend betrachteten Kkritikalitatsrelevanten

Vorkommnisse und Kritikalitatsunfalle

Anlage Land | Datum Titel INES

Uranansammlung im Abgas-

Gr e 1: Columbia
HPp =2umuia USA | 04.03.2004 | systems des Verbrennungs- 1

Jncinerator Event"”

ofens
Siberian Chemical 14.07.1961 e N
Combine (Tomsk) RF (14.08.1961) Kritikalitatsstorfall 3
L . Kritikalitatsstorfall in einem
Siberian Chemical 02.12.1963 N ; )
Combine (Tomsk) RF (13.12.1963) Behalter mit hochangereicher- | 3

ter Uranlsung

Kritikalitatsstorfall durch An-

Elektrostal RF 03.11.1965 sammlung von UO. in einer 3
(13.11.1965) )

Wasservorlage einer Pumpe

Wlndspale Works GB 24.08.1970 Krltlka!ltats§torfall mit 3
(Sellafield) Plutoniumlésung

Novosibirsk Chemical

(Nowosibirsk) RF 15.05.1997 Kritikalitatsexkursion 3
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Plant (Tokai JCO)

Anlage Land | Datum Titel INES
. ; Kritikalitatsrelevante Leckage
Gruppe 2: Erwin
Ipp ”_ USA | 06.03.2006 | von hochangereicherter Uran- | 2

»Solution Spi losung

Oak Ridge Y-12 Plant | USA | 16.06.1958 | rlukalitatsstorfall mit 3
Uranlésung

Idaho Chemical USA | 25.05.1961 Krltlka_L_IltatsstorfaII mit 3

(Idaho) Uranldsung

Hanford USA | 07.04.1962 | Kritikalitatsstorfall mit 3
Plutoniumlésung
Kritikalitatsstorfall beim Umfiil-

Mayak (Chelyabinsk) | RF 10.12.1968 | len von Plutoniumldsung in 4
geometrisch unsicheren Tank

Gruppe 3: Lynchburg Freisetzung von uranhaltigem

,Vacuum Cleaner USA | 26.07.2007 | Abwasser aus einem Staub- | 1

Event* sauger
Kritikalitatsstorfall in einem

Mayak (Chelyabinsk) | RF 02.01.1958 | Behalter mit hochangereicher- | 4
ter Uranldsung

United Nuclear Fuels Kritikalitatsunfall mit

(Wood River Junction) USA | 24.07.1964 Uranlésung 4
Kritikalitatsstorfall beim Umful-

Mayak (Chelyabinsk) | RF 10.12.1968 | len von Plutoniumldsung in 4
geometrisch unsicheren Tank

JCO Fuel Fabrication | ;1 35 09 1999 | Kritikalitatsunfall 4

Dabei wurden 15 mogliche auslésende Faktoren, die den Vorkommnissen zugeordnet

wurden, identifiziert:

1. Anordnung nicht oder nicht hinreichend analysiert

(Upset not analyzed or improperly analyzed),

2. Anordnung als unglaubhaft nicht betrachtet

(Upset dismissed as incredible),

3. Prozess schlecht verstanden oder tibermaRig komplex

(Process poorly understood or overly complex),
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4. Neuer oder ungewohnlicher Ablaufhergang

(New or unusual process evolution),

5. Hoher Verlass auf administrative Kontrollen

(Heavy reliance on administrative control),

6. Unzureichende Kommunikation

(Poor communication),

7. Beteiligung unginstiger Geometrie

(Involved unfavorable geometry),

8. Komponentenversagen

(Equipment failure),

9. Schlechte(s) Konfigurationsmanagement/Anderungskontrolle

(Poor configuration management/change control),

10. Unzureichend gesicherte Vorrichtungen aul3er Betrieb

(Improperly secured out-of-service equipment),

11. Ungeeignete Arbeitsablaufe/Bertcksichtigung menschlichen Verhaltens

(Inadequate procedure/poor human factors),

12. Keine vorgeschriebenen Vorgehensweisen/miindliche Anweisungen

(No procedures/Verbal instructions),

13. Vorgeschriebene Vorgehensweisen nicht befolgt/Hilfskonstruktionen

(Procedure not followed/Workaround),

14. UnsachgemaRe Wartung/Uberpriifung nach Wartung

(Improper maintenance/post-maintenance testing),

15. Material in unerwarteter Position/Anhaufung

(Material in unexpected location/accumulation).

Diese auslosenden Faktoren sind nicht immer voneinander unabhangig und kénnen
auch in Kombinationen auftreten. So koénnen beispielsweise beim Versagen einer
Komponente (Equipment failure) auch noch andere Faktoren wie Nichteinhaltung von
vorgeschriebenen Vorgehensweisen (Procedure not followed/Workaround) oder/und
Méangel bei Wartung und Instandsetzung (Improper maintenance/post-maintenance
testing) involviert sein. Deshalb konnen in der Regel jedem Vorkommnis mehrere aus-

I6sende Faktoren zugeordnet werden.
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5.24 Vergleichende Bewertung der betrachteten Ereignisse und Unfalle

5.24.1 Auswertung fir die erste Gruppe , Incinerator Event”

Beschreibung der untersuchten Vorkommnisse

Das ,moderne" Vorkommnis der ersten Gruppe ereignete sich am 04.03.2004 in der

Brennelementefabrik Columbia.
e Betreiber: Westinghouse Electric Co. LLC
e Standort: Docket No. 70-1151, Columbia, Bundesstaat South Carolina
e Zweck: Herstellung fertiger DWR-Brennelemente aus Uranhexafluorid UFg
o Kapazitat: 1150 tU/a

e Betrieb: seit 1969

Beschreibung des Vorkommnisses: Bei einer Uberprifung der Aufzeichnungen des
Verbrennungsofens stellte sich heraus, dass sich im Abgassystem mehr als die zu er-
wartende Menge an uranhaltigem Material akkumuliert hatte. Nachfolgende Untersu-
chungen ergaben, dass auch in der Asche des Ofens erhdhte Urankonzentrationen

vorlagen.

Ursache: Unbekannt.

Auswirkungen: Keine radiologischen Auswirkungen.

Bewertung: INES-Stufe 1 (GRS-Bewertung); eine Kritikalitatsexkursion war aufgrund

der geringen Mengen von Spaltmaterial nicht maglich.

Bemerkung: Bei der Sicherheitsanalyse des Abgassystems wurde davon ausgegan-
gen, dass eine Kiritikalitat wegen des geringen Ubertrags von Uran aus dem Ofen in die
Abgasstrecke nicht moglich ist. Dabei wurde unterstellt, dass die Urankonzentrationen

im Abgassystem deutlich unterhalb des kritischen Grenzwerts liegen.

In Tab. 5.2 nach /SIP 15/ werden jedem Ereignis der Gruppe 1 die jeweiligen auslo-

senden Faktoren zugeordnet.
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Tab. 5.2 Auslosende Faktoren flr Ereignisse der Gruppe 1

Aus Tab. 5.2 wird ersichtlich, dass fur jedes der untersuchten Ereignisse mehrere aus-
lI6sende Faktoren (zwischen drei und acht) erkannt wurden. Von den acht auslésenden
Faktoren beim ,modernen Vorkommnis (Incinerator Event) werden auch einige den
Lhistorischen” Vorkommnissen der ersten Gruppe zugeordnet, die meisten (fiinf) beim
Vorkommnis vom 15.05.1997 in Novosibirsk Chemical (Nowosibirsk). Deshalb wird in
der Gruppe eins dieses ,historische* Vorkommnis mit dem ,modernen* Vorkommnis

verglichen.

Beschreibung des Vorkommnisses: Am 15. Mai 1997 kam es in einer Fabrik in Nowo-
sibirsk zu einer Kritikalitéatsexkursion. In dieser Anlage werden Brennelemente mit 90 %
Urananreicherung fir Forschungsreaktoren hergestellt. Die r6hrenférmigen Brennele-
mente werden aus einer Uran-Aluminium-Legierung gefertigt, die man durch Walzen
und Sintern von Metallpulver gewinnt. Zur Oberflachenbehandlung werden die Brenn-
elemente in einer Lauge abgebeizt. Diese gelangt anschlieBend in einen Sammelbe-
hélter fur flissige Reststoffe, in dem es zur Kritikalitat kam. Der 'Slab'-Behélter (Dimen-
sionen: 3m x 2m x 0,1 m mit abgeschragtem Boden) stand in einem ca. 30 m? groRRen,

nicht betretbaren Raum.
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Ursachen: Die Informationen zu diesem Vorkommnis sind unvollstéandig und teilweise
widerspruchlich. Nach Angaben von Vertretern der russischen Aufsichtsbehérde Gosa-
tomnadzor (GAN) stellte die Anlage friher nur Brennelemente bis zu 36% Uran-
Anreicherung her; zum Zeitpunkt der Umstellung auf 90% Anreicherung existierte
Gosatomnadzor noch nicht als eigenstandige Aufsichtsbehorde. Offenbar war der
'Slab’- Behélter fir die geédnderten Betriebsbedingungen nicht mehr geeignet. Als wei-
tere mdgliche Ursache fur die Exkursion nennt Gosatomnadzor den verstopften Abfluss
des Behalters, der nach Ansicht der Behorde als Aufldsebehélter verwendet wurde.
Vermutlich fihrte der verstopfte Abfluss zu einem Anstieg des Flissigkeitspegels im
Behalter; schliel3lich wurde das kritische Volumen Uberschritten und es trat Kritikalitét
ein. Als Fazit kann man ziehen dass ein Mitausloser fur die Exkursion somit die uner-
laubte Verwendung des Behalters war zu einem Zweck, flr den er nicht ausgelegt
wurde. Diese Schlussfolgerung wird durch das Ergebnis einer spateren Untersuchung
gestutzt, in welcher an der Behélterinnenseite eine ca. 4cm dicke Ablagerungsschicht
gefunden wurde; der Behdlter war seit Gber 10 Jahren in Betrieb und fir eine wieder-

kehrende Prifung nicht zuganglich gewesen.

Auswirkungen: Unmittelbar nach der Exkursion wurde in 0,5m Abstand von der Behél-
terwand eine Dosisleistung von etwa 100 mSv/hr (10rem/hr) gemessen. Der Behalter
blieb intakt, Flussigkeit wurde nicht freigesetzt. Die Spaltzahl wurde auf 10E+14 bis
10E+15 geschatzt. Das russische Nuklearministerium machte in Zusammenhang mit

dieser Exkursion die folgenden Aussagen:

o Die Strahlungspegel auRerhalb der Anlage und im grof3ten Teil der Anlage blie-

ben im Normalbereich.
e Das gesamte Personal wurde einer medizinischen Untersuchung unterzogen.
¢ Niemand wurde verletzt oder kontaminiert.

o Esfand keine Freisetzung von Radioaktivitat in die Umgebung statt.

Allerdings sollen anderen Berichten zur Folge einige Mitarbeiter ernstlich kontaminiert

oder bestrahlt worden sein.

Bewertung: INES-Stufe 3 (GRS-Bewertung).
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Gemeinsame auslosende Faktoren

Als gemeinsame auslosende Faktoren wurden im Vortrag identifiziert:

e Upset not analyzed or improperly analyzed,

Upset dismissed as incredible,

Involved unfavorable geometry,

Poor configuration management/change control and

Material in unexpected location/accumulation.

Die aufgefuihrten funf auslésenden Faktoren sind nicht ganzlich voneinander unabhan-
gig, sondern bedingen sich teilweise gegenseitig, wie die nachfolgenden Betrachtun-

gen zeigen.

Beim ,modernen“ Vorkommnis akkumulierte im Abgassystem mehr als die maximal
angenommene Menge an uranhaltigem Material und auch in der Asche des Ofens
kam es zu hdheren Urankonzentrationen als erwartet. Weil mit beidem nicht gerechnet
wurde, lag weder eine sichere Geometrie vor noch wurden regelmaRige Inspektionen
angeordnet und durchgefuihrt. So bedingte eine unzureichende Sicherheitsanalyse

indirekt die restlichen auslésenden Faktoren.

Auch dem ,historischen* Vorkommnis liegt eine mangelhafte Sicherheitsanalyse zu-
grunde. In der Anlage wurde die Anreicherung der hergestellten Brennelemente von 36
% auf 90 % umgestellt als die jetzt zustandige Aufsichtsbehdrde Gosatomnadzor noch
nicht existierte und somit keine zuverlassige behordliche Uberwachung der Sicher-
heitsanalysen und —konzepte gewahrleistet war. Die missbrauchliche Verwendung ei-
nes Sammelbehélters als Auflosebehélter bedingte die unsichere Geometrie, die Abla-
gerungen im Behdlter und der verstopfte Abfluss fihrten zur unerwarteten Spaltstoff-
akkumulation, welche noch durch die Unzuganglichkeit des Behélters und die damit
nicht moglichen Inspektionen beginstigt wurde.

Zusammenstellung kritikalitatsrelevanter Aspekte fur das ,moderne* und das
,historische” Vorkommnis

Nachdem im vorhergegangenen Unterkapitel die gemeinsamen auslésenden Faktoren

fur das ,moderne“ und das ,historische” Vorkommnis betrachtet wurden, sollen hier die
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Ursachen aufgelistet werden, warum es beim ,historische" Vorkommnis zu einer Kriti-

kalitatsexkursion kam und beim ,modernen* nicht.

Entscheidende Faktoren fir das Entstehen einer Kritikalitdétsexkursion sind neben der
Geometrie und der Moderation die Anreicherung des Spaltstoffs. Hier besteht der ent-
scheidende Unterschied zwischen den beiden Vorkommnissen: Wahrend die Brenn-
elementfabrik Columbia Brennelemente flr Leistungsreaktoren im kommerziellen Ein-
satz mit einer typischen Anfangsanreicherung von 5 % U235 herstellt, produzierte die
Anlage Novosibirsk Chemical Brennelemente fir Forschungsreaktoren mit Anreiche-
rungen von bis zu 90 %. Damit liegt beim ,historischen* Vorkommnis in Novosibirsk

Chemical der deutlich reaktivere Spaltstoff vor.

Auch die Moderationsverhéltnisse der beiden Vorkommnisse unterscheiden sich signi-
fikant. Der fUr eine Kritikalitatsexkursion relevante Spaltstoff liegt beim ,modernen”
Vorkommnis in Form von uranhaltiger trockener Asche und beim ,historischen* Vor-
kommnis als Suspensionen von Uranoxid und Wasser vor. Somit kann das Moderati-
onsverhaltnis beim ,modernen“ Vorkommnis als wesentlich kleiner als beim ,histori-

schen* Vorkommnis angenommen werden.

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass die Kombination aus reaktiverem
Spaltstoff und besserer Moderation beim ,historischen“ Vorkommnis zur Kritikalitatsex-

kursion fuhrte.

5.2.4.2 Auswertung fiur die zweite Gruppe ,, Solution Spill*

Beschreibung der untersuchten Vorkommnisse

Das ,moderne* Vorkommnis der zweiten Gruppe ereignete sich am 06.03.2006 in der
Brennelementefabrik Erwin, in der hochangereichertes Uran (HEU) zu Brennelementen

fur Schiffsreaktoren verarbeitet wird.
e Betreiber: Nuclear Fuel Services, Inc.
e Standort: Docket No. 70-143, Erwin, Bundesstaat Tennessee

e Zweck: Herstellung von Schiffsantriebs- und HTR-Brennstoff, Spaltstoffriickge-

winnung

e Betrieb: seit 1957
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Bemerkungen: Die Teilanlage fur LWR-UO2-Brennstoff ist stillgelegt

Beschreibung: Im Zusammenhang mit der Errichtung eines neuen Prozesssystems
wurde eine Handschuhbox, die mit Sackfiltern ausgestattet war, an eine Rohrleitung
zum Transfer von HEU-L6sung angeschlossen. Bei Beginn der Verarbeitung der HEU-
Ldsung entschied sich der Betreiber, die Handschuhbox nicht zu verwenden, lie3 die
Verbindung mit der Transferleitung jedoch bestehen. Zuvor war ein Systemdiagramm
aktualisiert worden, wobei versehentlich ein Probenahmeventil falschlicherweise als
Kegelventil gekennzeichnet worden war. Das Probenahmeventil leitete Fllssigkeit in
eine Probenahmeleitung, ohne den Zufluss zur Handschuhbox zu stoppen. Bereits
mehrmals hatten zuvor Arbeiter lber eine sichtbare gelbliche Fliissigkeit in der Hand-
schuhbox berichtet. Den Meldungen wurde jedoch nicht griindlich nachgegangen, da
man die Flussigkeit fir Natururanlésung aus der Testphase des neuen Prozesssys-
tems hielt. Der Betreiber entschied, die unbenutzte Handschuhbox an einen anderen
Platz zu bringen. Beim Offnen der Filtergehduse beobachteten die Arbeiter ebenfalls
die gelbliche Flissigkeit und erhielten die Anweisung, diese zu entfernen. Dies wurde
auch durchgefiihrt. Anschlieend wurde das System jedoch nicht richtig abgedichtet.
Dies fuhrte dazu, dass beim nachsten Transfer von HEU-L6sung durch die Rohrleitung
etwa 35 Liter der Losung in die Handschuhbox ausliefen. Als erste Maflinahme zur
Verhinderung einer kritischen Masse in der UmschlieBung sind Offnungen vorhanden,
damit bei Leckagen die Flussigkeit auf den Boden auslaufen kann. Da die Umschlie-
Bung als nicht mehr in Betrieb galt, war jedoch nie geprft worden, ob die Auslassoff-
nungen auch wirklich durchlassig und frei von Schmutz waren. Die Flissigkeit breitete
sich auf dem Boden aus und lief auch unter eine Tir. Ein Arbeiter im Nebenraum be-
merkte die Lache und alarmierte seine Kollegen. Als weitere Mal3nahme zur Verhinde-
rung einer kritischen Masse sollte der Fuf3boden vollig eben sein. Bei der Nachunter-
suchung des Zwischenfalls wurde jedoch an einer Stelle des Bodens in der Néhe der
Tur eine Vertiefung gefunden, durch die die Kritikalitatssicherheit eingeschrankt wurde.
Der Betreiber stoppte alle Arbeiten zur HEU-Verarbeitung in dem betroffenen Prozess-
bereich. Vor einer Wiederinbetriebnahme miissen angemessene AbhilfemaRnahmen

vorgenommen und von den Behdrden genehmigt werden.

Ursache: Mehrere Ursachen trugen zu dem Ereignis bei:

e Fruher beobachteten Undichtigkeiten war vom verantwortlichen Personal keine

ausreichende Beachtung geschenkt worden.

¢ In einem Diagramm waren Ventile falsch bezeichnet worden.
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¢ Instandhaltungsmaflinahmen und wiederkehrende Prifungen waren nicht sach-

gemal durchgefihrt worden.

e Der FufRboden wies Unebenheiten auf und hétte dadurch die Akkumulation von

Spaltmaterial ermdglichen kénnen.

Auswirkungen: Oberflachenkontamination auf dem Fuf3boden durch ausgelaufene

Uranlésung. Offenbar keine Auswirkungen auf Mitarbeiter und Umgebung.

Bewertung: INES-Stufe 2; die Gesamtmenge der transferierten Flissigkeit hatte ausge-
reicht, um unter unginstigeren Umstéanden eine Kritikalitdtsexkursion in der Hand-
schuhbox oder in der Bodenvertiefung hervorzurufen. In diesem Fall wéare sehr wahr-
scheinlich mindestens ein Arbeiter durch Strahlungseinwirkung gesundheitlich schwer

geschadigt worden oder gar zu Tode gekommen.

In Tab. 5.3 nach /SIP 15/ werden jedem Ereignis der Gruppe 2 die jeweiligen auslo-

senden Faktoren zugeordnet.

Tab. 5.3 Auslésende Faktoren fir Ereignisse der Gruppe 2
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Wie aus Tab. 5.3 ersichtlich ist, wurden fir jedes der untersuchten Ereignisse mehrere
auslosende Faktoren (zwischen funf und zehn) identifiziert. Von den neun auslésenden
Faktoren beim ,modernen“ Vorkommnis (Solution Spill) werden auch einige den ,histo-
rischen* Vorkommnissen der zweiten Gruppe zugeordnet, die meisten (neun) dem
Vorkommnis vom 16.06.1958 in Oak Ridge. Deshalb wird in der Gruppe drei dieses

Lhistorische” Vorkommnis mit dem ,modernen” Vorkommnis verglichen.

Beschreibung des ,historischen* Vorkommnisses: In der Anlage Y-12 wurden Kompo-
nenten aus hoch angereichertem Uran gefertigt. Der Zwischenfall ereignete sich in
einem Anlagenteil, in dem hoch angereichertes Uran durch ein chemisches Aufl6-
sungsverfahren aus Fertigungsschrott zurtickgewonnen wird. Der Verfahrensablauf
sieht vor, dass die uranhaltige Lésung in Behaltern mit vermeintlich sicherer Geometrie
aufbewahrt wird. Im Rahmen einer Materialbilanzierung wurde eine Reihe von Lager-
behaltern entleert, demontiert und gereinigt. Nach einem Dichtigkeitstest mit Wasser
wurden sie wieder zusammengebaut; das Wasser sollte anschlieRend in ein 208-Liter-
Fass abgelassen werden. Vor der Durchfihrung des Dichtigkeitstest wurde libersehen,
dass sich aufgrund eines undichten Ventils, mit dessen Hilfe die Tanks von den vorhe-
rigen Prozessschritten abgesperrt werden kdénnen, Uranldsung im Kollektorrohr unter
den Tanks angesammelt hatte. In den Tanks und im Kollektorrohr war die L6sung noch
unterkritisch. Nach dem Ablassen der Losung in das Fass mit unsicherer Geometrie
und dem anschliel3enden Zufluss von Wasser war dies jedoch nicht mehr der Fall. Eine
erste Kritikalitatsexkursion ereignete sich mit etwa 2,1 kg Uran-235 in 56 Litern Lésung.
Eine Folge von weiteren Exkursionspulsen produzierte insgesamt 1,3E+18 Spaltungen
uber einen Zeitraum von etwa 2,8 Minuten, bevor das weiterhin zuflieBende Wasser
die Losung auf einen unterkritischen Wert verdunnt hatte. Obwohl die Hohe des ersten
und starksten Pulses nicht aufgezeichnet wurde, lieRen spatere Exkursions-
Experimente einen wahrscheinlichen Wert von 6 bis 7E+16 Spaltungen vermuten. Ein
"blauer Blitz" zu Beginn wurde beobachtet, doch gab es keinen Hinweis darauf, dass

die Losung aus dem offenen Behalter heraus gespritzt war.

Ursache: Defektes Ventil in Verbindung mit Auslegungsfehlern.

Auswirkungen: Funf Personen wurden sehr stark bestrahlt und drei weitere bedeutend.
Die beteiligten Personen erhielten folgende Ganzkorperdosen: 3,65 Sv in 2 m Abstand,
3,39 Svin etwa 5,5 m Abstand, 3,27 Sv in etwa 4,9 m Abstand, 2,70 Sv in etwa 4,6 m
Abstand, 2,36 Sv in etwa 6,7 m Abstand, 0,685 Sv in 9,4 m Abstand, 0,685 Sv in 11 m

Abstand und 0,228 Sv in 15,2 m Abstand. Diese Dosen und Entfernungen vom Fass
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kénnen nicht im Einzelnen miteinander verglichen werden, weil ein Teil der Bestrah-
lung auch wahrend der RAumung eintrat. Die erste Person, die dem Fass am nachsten
stand und die sehr schnell ihren Standort verliel3, war flr etwa 5 s der Strahlung des
ersten Impulses ausgesetzt. Andere Personen, die auf den Raumungsalarm reagier-
ten, wurden vermutlich bis 15 s bestrahlt; das entspricht ungeféhr der Zeit zwischen
den ersten beiden Impulsen. Offensichtlich ist, dass die Bestrahlung durch die sofortige

Raumung der Anlage begrenzt wurde.

Vorkehrungen gegen eine Wiederholung: Transferleitungen, die méglicherweise spalt-
bares Material enthielten, wurden, sobald sie nicht mehr benétigt wurden, demontiert
und nicht nur abgesperrt. Nur geometrisch sichere Behalter wurden zur Verwendung in
der Anlage zugelassen. Alle Losungen und sonstiges Material wurden so behandelt,
als wenn sie hoch angereichertes Uran enthielten. Die Anforderungen an schriftliche
Betriebsanweisungen wurden geprift und im Bedarfsfall revidiert. Eine umfassende

Storfallanalyse insbesondere hinsichtlich der Kritikalitatssicherheit wurde veranlasst.

Bewertung: INES-Stufe 3 (GRS-Bewertung); dieser Kritikalitdtsunfall ist bedeutsam in
Bezug auf Interventionen, bei denen Teilbereiche gewartet werden und anderes spalt-
bares Material in Form von Lésungen enthalten. Hier ist in jedem Fall durch administra-
tive und konstruktive (wenn mdoglich keine Niveauunterschiede), sowie direkte techni-
sche MalRnahmen (Abtrennung der Leitungen) ein ungewolltes Auslaufen von LAsun-
gen mit spaltbarem Material in Behalter oder Fasser zu verhindern. Wenn maoglich, ist
die geometrische Sicherheit der Gefal3e fur die maximal vorkommende Anreicherung
zu fordern. Durch das doppelte Storfallprinzip sind heute derartige Unfélle weitgehend
ausgeschlossen.

Gemeinsame auslosende Faktoren

Als gemeinsame auslésende Faktoren wurden im Vortrag identifiziert:

Upset not analyzed or improperly analyzed,
e Poor Communication,

¢ Involved unfavorable geometry,

e Equipment failure,

e Poor configuration management/change control,
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e Improperly secured out-of-service equipment,
e Procedure not followed/Workaround,
e Improper maintenance/post-maintenance testing and

e Material in unexpected location/accumulation.

Im Folgenden soll versucht werden, die im Vortrag identifizierten auslésenden Faktoren
mit den Informationen aus den hier verfugbaren und aufgefiihrten Vorkommnistexten in

Bezug zu setzen.

Upset not analyzed or improperly analyzed: Die mehrstufigen Ereignisketten, die zu
beiden Vorkommnissen fuhrten, waren nur schwer vorherzusehen und deswegen auch

nicht in der Sicherheitsanalyse berticksichtigt worden.

Poor Communication: Unzureichender Informationsaustauch hat bei beiden Vorkomm-
nissen eine Rolle gespielt. Einfache Nachfragen hatten moglicherweise sowohl die
ungeprufte Verwendung des fur die Drucktests der Lagerbehdlter erforderlichen Ab-
sperrventils beim ,historischen* Vorkommnis als auch die Verwechslung von Kegel-

und Probenahmeventil beim ,modernen* Vorkommnis verhindern helfen.

Involved unfavorable geometry: Die unsichere Geometrie beim ,historischen” Vor-
kommnis war durch das 208-Liter-Fass gegeben, in welches das zur Dichtigkeitspri-
fung der Lagerbehélter verwendet Wasser zusammen mit der in das Kollektorrohr fehl-
geleiteten Uranldsung eingeflllt wurde. Beim ,modernen” Vorkommnis ist der Aspekt
der unsicheren Geometrie unter dem Aspekt einer potenziellen Gefahrdung zu sehen.
Sowohl bei dem mit 35 Liter HEU-L6sung gefluteten Handschuhkasten als auch auf
dem unebenen FulRboden, auf den die Losung beim AbflieRen aus dem Handschuh-
kasten gelangte, hatte das Risiko einer kritikalitdtsrelevanten Akkumulation von Spalt-
stoff bestanden.

Equipment failure: Beim ,historischen* Vorkommnis lag ein technisches Versagen ei-
nes Ventils vor, sodass es zu einer irregularen und unbemerkten Akkumulation von
Uranldsung im Kollektorrohr kam. Beim ,modernen“ Vorkommnis wurde im aktualisier-
ten Systemdiagramm ein Kegelventil mit einem Probenahmeventil verwechselt. Als
Konsequenz davon gelangte Uber die Probenahmeleitung HEU-L6sung in den Hand-

schuhkasten.
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Poor configuration management/change control: Mangel bei der Handhabung und Kon-
trolle der Konfiguration von Komponenten ist bei beiden Vorkommnissen feststellbar.
Beim ,historischen* Vorkommnis wurden die Druckprifungen der Lagerbehdlter mit
einer nicht getesteten Konfiguration vorgenommen und das undichte Absperrventil
fuhrte zur Akkumulation von Uranldsung. Beim ,modernen” Vorkommnis blieb die Ver-
wechslung von Kegel- und Probenahmeventil bei der Aktualisierung des Systemdia-
gramms unentdeckt und als Folge daraus kam es zum Fehltransfer von HEU-LAsung in

den Handschuhkasten.

Improperly secured out-of-service equipment: Beim ,historischen* Vorkommnis kann
die Entladung, Zerlegung und Reinigung der Lagerbehalter als zeitlich begrenzte Au-
Ber-Dienst-Stellung angesehen werden. Somit kdnnen der ungeplante Transfer der
Uranldsung in das Kollektorrohr beim Entladen der Behalter und die sich daraus erge-
benden Folgen diesem auslésenden Faktor zugeordnet werden. Im Fall des “moder-
nen” Vorkommnisses wurde der aul3er Dienst gestellte Handschuhkasten nicht ord-
nungsgemaR gesichert (mangelnde Abdichtung, Trennung von der HEU-

Transferleitung).

Procedure not followed/Workaround: Der Verfahrensablauf beim ,historischen* Vor-
kommnis sieht vor, dass die uranhaltige Losung in Behaltern mit sicherer Geometrie
aufbewahrt wird, was aufgrund des Ventilversagens nicht mehr mdglich war. Der au3er
Dienst gestellte Handschuhkasten im Fall des ,modernen“ Vorkommnisses hatte — was
nicht geschehen ist - unter anderem gegen die unkontrollierte Zu- und Abfuhr von
Spaltstofflésung gesichert werden missen.

Improper maintenance/post-maintenance testing: Die Entladung, Zerlegung und Reini-
gung der Lagerbehalter stellt eine Wartungsmafl3nahme an den Behéltern dar. Deshalb
konnen der ungeplante Transfer der Uranldsung in das Kollektorrohr beim Entladen der
Behalter und die sich daraus ergebenden Folgen dem auslésenden Faktor Mangel bei
Wartungsmafnahmen zugeordnet werden. Die Erstellung eines aktualisierten Sys-
temdiagramms beim ,modernen” Vorkommnis kann als Wartungsmafinahme betrach-
tet werden. Somit kénnen die dabei erfolgten Verwechslungen von Kegel- mit Probe-
nahmeventil und die daraus resultierenden Folgen ebenfalls den Mangeln bei War-

tungsmafl3nahmen zugerechnet werden.

Material in unexpected location/accumulation: Beim “historischen” Vorkommnis handelt

es sich dabei um die Ansammlung von Uranansammlung im Kollektorrohr und im 208-
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Liter-Fass und beim “modernen” Vorkommnis um die Akkumulation von HEU-L&sung

im Handschuhkasten und im Unebenheiten auf dem FulRboden.

Zusammenstellung kritikalitatsrelevanter Aspekte fir das ,moderne“ und das
,historische” Vorkommnis

Neben den vielen kritikalitatsrelevanten Gemeinsamkeiten dieser beiden Vorkommnis-

se, wie
e Beteiligung hochangereicherter Spaltstofflésung,
e Unbeabsichtigter Transfer der Loésung wegen Problemen mit einem Ventil,
e Unsachgemale Abtrennung ausgesonderter Geratschaften.
e Durchfuhrung nichtanalysierter Prozessablaufe,
e Beeintrachtigungen beim anlageninternen Informationsfluss und

e Beteiligung von unsicherer Geometrie (208-Liter-Fass beim ,historischen* Vor-
kommnis und Handschuhkasten sowie Einsenkungen im Ful3boden beim ,mo-

dernen” Vorkommnis)

besteht ein groRer Unterschied zwischen ihnen darin, dass sich das ,historische” Vor-
kommnis im Rahmen einer auRergewdhnlichen Operation (Reinigung, Drucklberpri-
fung und Zusammenbau von Lagerbehéltern) und das ,moderne” Vorkommnis im Ver-
lauf einer Routineoperation (Transfer von HEU-L8sung) ereigneten. Da alle Kompo-
nenten — auch der mittlerweile ausgesonderte Handschuhkasten — daflir sicherheits-
technisch ausgelegt waren, kam es nicht einmal beim Fehltransfer zu keiner kritikali-
tatsrelevanten Ansammlung von HEU-L8sung. Als gliickliche Umstande erwiesen sich
dabei die Fakten, dass die HEU-L6sung durch die Auslasséffnungen des offenbar nicht
mehr gewarteten Handschuhkastens auf den FuBboden ablaufen konnte und sich dort

auch nicht in Einsenkungen sammelte.
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5.24.3 Auswertung fur die dritte Gruppe ,Vacuum Cleaner Event”

Beschreibung der untersuchten Vorkommnisse

Das ,moderne* Vorkommnis der dritten Gruppe ereignete sich am 26.07.2007 in der

Brennelementefabrik Lynchburg.

e Betreiber: Babcock & Wilcox Nuclear Operations Group, Inc. (friher: AREVA
NP, Inc.)

e Zweck: Herstellung von LWR-Brennelementen aus schwach angereichertem

UO,-Pulver (geliefert durch General Electric)
o Kapazitat: 400 tU/a

e Betrieb: seit 1970

Bemerkungen: Auf demselben Geléande sind noch eine Fertigungsanlage fir Schiffsan-

triebsbrennstoff und Forschungseinrichtungen untergebracht.

Beschreibung: Am 26. Juli 2007 berichtete der Betreiber BWX Technologies, Inc. der
Aufsichtsbehtérde NRC Uber ein besonderes Vorkommnis in seiner Anlage Mount A-
thos in Lynchburg. Ein Staubsauger, der uranhaltige Abwasser enthielt, kippte um, als
er zu einem anderen Ort gebracht werden sollte. Zwischen 18 und 22 Liter der darin
enthaltenen Flussigkeit mit einem sehr geringen Gehalt an Uran wurden aus dem Be-
halter freigesetzt. Im betroffenen Anlagenteil wird hochangereichertes Uran (HEU) so-
wohl in fester als auch in flissiger Form verarbeitet und gelagert. Zur Reinigung der
Bdden in kontaminierten Bereichen wird Reinigungsflissigkeit ausgebracht, die Béden
anschlie3end mit einer Rotationsbirste geschrubbt und die Flissigkeit mit einem han-
delsublichen Industriestaubsauger entfernt. Die in der Anlage verwendeten Staubsau-
ger haben ein Volumen von etwa 54 Litern und sind mit neutronenabsorbierenden Ra-
schig-Ringen geflillt. Auf diese Weise koénnen von diesen Staubsaugern HEU-
Losungen mit U235-Konzentrationen bis zu 400 g U/l aufgenommen werden. Der
Transport eines Staubsaugers zwischen verschiedenen Einsatzorten erfolgt mit einem
Gabelstapler. Zur Absicherung gegen eine Leckage der aufgenommenen Flissigkeit
wird der Staubsauger vorher in zwei groRe, den Staubsauger vollkommen einhillende
Kunststoffbeutel (Fassungsvermégen ca. 208 Liter) eingebracht. Der betroffene, teil-
weise mit HEU-LAsung (Urankonzentration kleiner als ein Gramm pro Liter) geflillte

Staubsauger wurde auf einer Zinke eines Gabelstaplers unter Mithilfe eines Mitarbei-
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ters zum neuen Einsatzort gebracht. Beim Passieren einer Schréage vor einer TUroff-
nung fiel der Staubsauger vom Gabelstapler. Eine groRe Anzahl der Raschig-Ringe
ergoss sich aus dem Staubsauger in die innere Kunststofftasche und ein Grof3teil des
Staubsaugerinhalts (zwischen 18 und 22 Liter) in den Zwischenraum zwischen innerer
und aulRerer Kunststofftasche und war somit von den Raschig-Ringen getrennt. Wegen
der kleinen Menge an spaltbarem Material bestand zu keinem Zeitpunkt die Gefahr
einer Kritikalitdt. Es wurde auch niemand verletzt. Der Fertigungsbetrieb in der Anlage

wurde nicht beeintrachtigt.

Bemerkung: Nachfolgende Untersuchungen des Vorkommnisses fiuihrten zu folgenden

Ergebnissen:

o Die Urankonzentrationen in den Staubsaugern wurden nicht durch Kontrollen

Uberwacht.

e Staubsauger mit Raschig-Ringen wurden auch bei vollstandiger Befiillung mit

HEU-LBsung transportiert,

¢ Radiologische Kontrollverfahren wurden nicht regelmafig durch Mitarbeiter der
Abteilung fur Kritikalitatssicherheit Gberprft.

¢ Die Mitarbeiter der Abteilung fir Kritikalitdtssicherheit hatten keine Kenntnis da-

von, dass Staubsauger auch bei voller Befullung transportiert wurden.

e Seitens des Betreibers waren keine Analysen oder Kontrollen des Transport-

vorgangs der Staubsauger unter Aspekten der Kritikalitétssicherheit erfolgt.

Als Konsequenz aus dem Ereignis belegte die NRC den Betreiber mit einer Geldstrafe
in Hoéhe von 32.500 Dollar.

Ursache: Vermutlich Unachtsamkeit (menschliches Fehlverhalten).

Auswirkungen: Das Ereignis hatte keine Auswirkungen auf das Betriebspersonal oder
die Umgebung.

Bewertung: INES-Stufe 1 / Abweichung von den zuldssigen Bereichen fur den sicheren
Betrieb der Anlage (GRS-Bewertung).

In Tab. 5.4 nach /SIP 15/ werden jedem Ereignis der Gruppe 3 die jeweiligen auslo-

senden Faktoren zugeordnet.
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Tab. 5.4 Auslosende Faktoren flr Ereignisse der Gruppe 3

Gemal Tab. 5.4 kénnen jedem der untersuchten Ereignisse mehrere auslésende Fak-
toren (zwischen acht und neun) zugeordnet werden. Von den acht auslésenden Fakto-
ren beim ,modernen“ Vorkommnis (Vacuum Cleaner Event) werden auch einige den
shistorischen” Vorkommnissen der zweiten Gruppe zugeordnet, die meisten (sechs) bei
den drei Vorkommnissen vom 24.07.1964 in United Nuclear Fuels (Wood River), vom
02.01.1958 und 10.12.1968 in Mayak (Chelyabinsk). Aus diesen drei Vorkommnissen
der Gruppe drei wurde das Vorkommnis vom 24.07.1964 in United Nuclear Fuels
(Wood River) als ,historisches” Vorkommnis zum Vergleich mit dem ,modernen* Vor-

kommnis vom in Lynchburg ausgewahlt.

Kritikalitatsunfall mit Uranlésung in der Brennelementefabrik United Nuclear Fuels
(Wood River), 24.07.1964

Beschreibung: Der Unfall entstand, als konzentrierte angereicherte Uranl6sung fahr-
lassig in einen Behalter mit 45,7 cm Durchmesser (Volumen 75 |) gegossen wurde.
Anfangsschwierigkeiten in dieser Wiedergewinnungsanlage flir hochangereichertes

Uran aus Altmaterial fihrten zu einer ungewdhnlichen Ansammlung von Trichlorathan-
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Ldésung mit niedriger Urankonzentration. Nur geringe Mengen Uran wurden durch
langwierige Handumwalzung des Trichlorathans mit Natriumkarbonat-Losung wieder-
gewonnen. So wurde ein einfacher Prozess improvisiert, bei dem das Trichlorathan in
einen Behalter mit 45,7 cm Durchmesser geleitet wurde, der nur fir die Herstellung der
Natriumkarbonat-Losung vorgesehen war, die im normalen Wiedergewinnungsprozess
eingesetzt wird. Weder der Anlagendirektor noch einer der drei Schichtleiter kannten
dieses Vorgehen. Unterdessen wurden Lésungen mit ungewdhnlich hoher Urankon-
zentration, die aus der Sauberung verstopfter Geréatschaften stammten, in 11 |-
Flaschen (12,7 cm Durchmesser) gelagert, die kontaminiertes Trichlorathan enthielten.
Am Unfalltag wurde anscheinend aus einer Flasche konzentrierte Uranldésung statt des
Trichlorathans in die Natriumkarbonat-Lésung gegossen und im Behélter verriihrt. Es
entstand Kritikalitat mit einem Lichtblitz und Impuls, der Teile der L6sung aus dem Be-
halter herausspritzen lie3. Danach schien es, dass genligend Ldsung aus dem Behal-
ter ausgestof3en worden war (der Inhalt des GefaRRes betrug dann 2 kg Uran in 41 bis
42 | Flussigkeit) und die Turbulenz des Rihrens ausreichte, den unterkritischen Zu-
stand zu erhalten. Zwei Stunden nach dem ersten Storfall betraten zwei Manner den
Bereich, stellten das Rihrwerk ab und starteten es erneut einige Minuten spater, um
danach den Tank abzulassen. Ein zweiter, weniger gefahrlicher Storfall, der erst spater
durch die Bestrahlung der zwei Operateure entdeckt wurde, weil der Strahlenalarm
nach dem ersten Storfall noch immer ertdnte, hatte sich ereignet, wahrend das Ruhr-
werk abgestellt war.

Ursache: Missachtung bestehender Vorschriften. Fahrlassigkeit. Verwendung ungeeig-

neter Behalter.

Auswirkungen: Durch den ersten Impuls von ca. 1E+17 Spaltungen wurde ein Opera-
teur auf den Boden geworfen und erhielt eine Strahlendosis von etwa 100 Sv. Das Op-
fer verstarb daran 49 Stunden spéater. Durch den zweiten Storfall erhielten die beiden
Operateure 1000 und 600 mSyv. Insgesamt entstanden etwa 1,3E+17 Spaltungen.

Bewertung: INES-Stufe 4 (GRS-Bewertung).

Der Storfall zeigt besonders deutlich die Organisationsschwéchen in der Anlage - die
leitenden Angestellten kannten das Vorgehen nicht - und die Vernachlassigung der
geometrischen Sicherheit zugunsten eines schnellen Prozesses. Weiterhin wurde die
Situation nach dem ersten Impuls falsch beurteilt. Man nahm an, dass die Anlage nun
unterkritisch bleiben wiirde und schickte zwei Operateure in den Unfallbereich. Durch
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genaue Bilanzierung, entsprechende Kontrollinstrumentierung und Fernbedienung hat-

te der zweite Storfall vermieden werden kdnnen.

Gemeinsame auslosende Faktoren

Im Vortrag wurden die folgenden gemeinsamen auslésende Faktoren identifiziert:
e Upset not analyzed or improperly analyzed,
e Process poorly understood or overly complex,
¢ Involved unfavorable geometry,
e Poor configuration management/change control,

e Inadequate procedure/poor human factors and

No procedures/Verbal instructions.

Im Folgenden soll versucht werden, die im Vortrag identifizierten auslésenden Faktoren
mit den Informationen aus den hier verfiigbaren und aufgefihrten Vorkommnistexten in

Bezug zu setzen.

Upset not analyzed or improperly analyzed: Der von den Mitarbeitern beim ,histori-
schen* Vorkommnis zur Uranriickgewinnung verwendete vereinfachte Prozess war den
Vorgesetzten nicht bekannt und sicherlich nicht analysiert. Beim ,modernen Vor-
kommnis waren seitens des Betreibers keine Analysen oder Kontrollen zum Transport-

vorgang der Staubsauger erfolgt.

Process poorly understood or overly complex: Die kritikalitatsrelevanten Risiken des
vereinfachten Prozesses zur Uranriickgewinnung unter Verwendung eines geometrisch
nicht sicheren Behalters (Durchmesser 45,7 cm) im Fall des “historischen” Vorkomm-
nisses durften den ausfihrenden Mitarbeitern vermutlich nicht bekannt gewesen sein.
Beim ,modernen“ Vorkommnis war das kritikalitdtsrelevante Gefahrdungspotenzial

beim Staubsaugertransport nicht analysiert worden.

Involved unfavorable geometry: Beim “historischen” Vorkommnis war die Verwendung
des Behaélters mit unsicherer Geometrie kritikalitatsauslosend. Im Fall des ,modernen*
Vorkommnisses fihrte die beim Umsturz des Staubsaugers erfolgte raumliche Tren-

nung der uranhaltigen Flissigkeit aus dem Staubsauger von den Raschig-Ringen zu
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einem erhohten Kiritikalitatsrisiko. Eine Kritikalitdtsexkursion unterblieb aber auch auf-

grund der niedrigen Urankonzentration in der Flissigkeit.

Poor configuration management/change control: Damit sind sowohl die Verwendung
des geometrisch nicht sicheren Behalters beim “historischen” Vorkommnis als auch
beim ,modernen” Vorkommnis der Transport des Staubsaugers auf nur einer Zacke

des Gabelstaplers unter stabilisierender Mithilfe eines Mitarbeiters gemeint.

Inadequate procedure/poor human factors: Dies trifft sowohl auf die unkontrollierte
Verwendung einer Losung mit ungewdhnlich hoher Urankonzentration im vereinfachten
Prozess zur Uranriickgewinnung beim “historischen” Vorkommnis als auch auf den
Transport von mit uranhaltiger Flussigkeit gefillten Staubsaugern ohne Kritikalitdtsana-

lyse und ohne vorherige Ermittlung der jeweiligen Urankonzentrationen zu.

No procedures/Verbal instructions: Die Vorgehensweisen beim vereinfachten Prozess
im Fall des ,historischen* Vorkommnisses wurden sicherlich nur mindlich weitergege-
ben und beruhten vermutlich auf Erfahrungswerten. Fur das prinzipielle Vorgehen beim
Transport von Staubsaugern beim ,modernen“ Vorkommnis existieren offenbar schrift-
liche Anweisungen, die aber gerade auf dem Gebiet der Kritikalitdtssicherheit einiger-

malfden unvollstandig zu sein scheinen.

Zusammenstellung kritikalitatsrelevanter Aspekte fir das ,moderne“ und das
,historische” Vorkommnis

Neben den kritikalitatsrelevanten Gemeinsamkeiten dieser beiden Vorkommnisse, wie

e Beteiligung hochangereicherter Spaltstofflosung (HEU) mit normalerweise nied-

riger Urankonzentration,

e Gewabhrleistung der Kritikalitdtssicherheit durch zusatzliche Malinahmen (Un-
terbringung der Spaltstofflésung in gekennzeichneten geometrisch sicheren 11-
[-Behdltern beim historischen* Vorkommnis und Verwendung von Raschig-

Ringen beim ,modernen“ Vorkommnis) und,

e Beteiligung von unsicherer Geometrie (Behdlter mit 45,7 cm Durchmesser beim
»historischen” Vorkommnis und den Staubsauger einhillende Kunststofftaschen

mit ca. 208 Liter Volumen beim ,modernen” VVorkommnis)

gibt es auch einige Unterschiede.
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Als sich die Mitarbeiter beim ,historischen” Vorkommnis fir den vereinfachten Prozess
entschieden, verlieRen sie damit den Pfad der offiziell legitimierten Betriebsvorschriften
und handelten ohne genehmigungsrechtliche Absicherung. Beim ,modernen“ Vor-
kommnis wurden die diesbezlglichen Betriebsvorschriften befolgt, auch wenn diese
sich — gerade im Hinblick auf die Kritikalitdtssicherheit beim Transport der mit uranhal-
tiger Losung beflllten Staubsauger — als unvollstdndig und verbesserungswirdig er-

wiesen.

Ein weiterer Unterschied zeigt sich in der Art und Weise, wie es zu den Vorkommnis-
sen kam. Beim ,historischen” Vorkommnis wurde mit voller Absicht die uranhaltige L6-
sung in den geometrisch unsicheren Behélter gegossen und beim ,modernen“ Vor-

kommnis lief sie nach einem Unfall aus.

Ein entscheidender Grund, warum es beim ,historischen* Vorkommnis zu einer Kritika-
litatsexkursion kam und beim ,modernen” nicht, diirfte in der geringen Urankonzentra-

tion (< 1 g Uran/l) der Uranlésung im Staubsauger liegen.

525 Bewertung

Die Tab. 5.5 nach /SIP 15/ zeigt eine generalisierte Gegenuberstellung der ,modernen*
und der ,historischen* Vorkommnisse auf der Basis der bereits definierten auslésenden
Faktoren. Zu diesem Zweck werden nochmals sowohl fiir jedes der drei ,modernen”
Vorkommpnisse separat (Spalten 2 — 4 in Tab. 5.5) als auch summarisch fur alle 13 ,his-
torischen” Vorkommnisse (Spalte 5) die Zuordnungen zu den auslésenden Faktoren
aufgefuhrt. Diese Darstellung fuldt auf den bereits in Tab. 5.2, Tab. 5.3 und Tab. 5.4
dargestellten Daten und soll aufzeigen ob und wenn auf welche Weise sich die ausl6-
senden Faktoren bei ,modernen* und ,historischen* Vorkommnissen unterscheiden.
Diese Analyse zeigt auf, hinblicklich welchen auslosenden Aspekten bzw. Kombinatio-
nen daraus nachwievor Potential zur Ableitung sicherheitstechnisch verbesserter Vor-

gehensweisen bestehen kann.
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Tab. 5.5 Gegenuberstellung der auslésenden Faktoren fir alle ,modernen“ und

Jhistorischen” Vorkommnisse

Die Tab. 5.5 nach /SIP 15/ zeigt geringe Unstimmigkeiten im Vergleich zu den Tab. 5.2,
Tab. 5.3 und Tab. 5.4, auf deren Daten sie basiert. So sind viele der unter ,The Histori-
cal Accidents” erfassten Zahlen um eine Einheit zu klein, was in der doppelten Ver-
wendung eines der ,historischen* Vorkommnisse bergriindet sein dirfte. AuRerdem
wurden bei zwei ,modernen” Vorkommnissen jeweils ein auslosender Faktor verges-
sen: Bei ,The Solution Spill“ der Faktor ,Poor Communication* und bei ,The Vacuum

Cleaner Event” ,Poor configuration management/change control“. Diese scheinbaren
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und tatsachlichen Unstimmigkeiten wurden in Tab. 5.6 bereinigt, und andern nichts an

den daraus abgeleiteten Analysen.

Tab. 5.6 Gegenuberstellung der auslésenden Faktoren fur alle ,modernen“ und

Lhistorischen” Vorkommnisse (modifiziert)

e 2
= ks o
) O S
> — o
w = g
S n = =
o c S @®©
Causal Factors < S 5 o
() = (&] =
£ S g °
3 o 2
= n - I
Q Q () c Q
= = iy o =
[ [ = > [
i
Upset not analyzed or improperly analyzed
Upset dismissed as incredible

Process poorly understood or overly com-
plex

New or unusual process evolution

Heavy reliance on administrative control

Poor communication

Involved unfavorable geometry

Equipment failure

Poor configuration management/change
control

Improperly secured out-of-service equip-
ment

Inadequate procedure/poor human factors

No procedures/Verbal instructions

Procedure not followed/Workaround

Improper maintenance/post-maintenance
testing

Material in unexpected loca-
tion/accumulation
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Aus Tab. 5.5 ist ersichtlich, dass einige der ausldsenden Faktoren, die bereits bei den
Lhistorischen” Vorkommnissen haufig auftraten, dies auch bei den betrachteten ,mo-
dernen“ Vorkommnissen tun. Dies gilt insbesondere fir ,Involved unfavourable geo-
metry“, der bei den ,historischen“ Vorkommnissen summarisch zwolfmal (13 in der
modifizierten Tab. 5.6) und auch in jedem der ,modernen“ Vorkommnisse registriert
wird (Markierung durch roten Stern in Tab. 5.5). Darauf folgen ,Upset not analyzed or
improperly analyzed®, ,Poor configuration management/change control” und “Material
in unexpected location/accumulation” mit jeweils acht (neun in der modifizierter
Tab. 5.6) Eintréagen bei den ,historischen” Vorkommnissen (Markierung durch gelben
Pfeil).

Eine deutliche Verbesserung beim Ubergang von ,historischen* zu ,modernen® Vor-
kommnissen zeichnet sich hingegen bei dem auslésenden Faktor ,New or unusual
process evolution” ab, der bei den ,historischen* Vorkommnissen neunmal (zehnmal in
der modifizierten Tab. 5.6) und kein einziges Mal bei den ,modernen* Vorkommnissen

aufgelistet wird.

Zusammenfassend kann also festgehalten werden, dass es naturgemaf zwar Verbes-
serungen auf dem Gebiet der Kritikalitatssicherheit gegeben hat, aber dass bis heute
zahlreiche der auslosenden Vorkommnisse der ,historischen* Vorkommnisse auch bei
den ,modernen“ Vorkommnissen eine Rolle spielen. Es besteht diesbeziiglich aber
noch immer Verbesserungsbedarf, und dazu sollten weiterhin die Resultate der Analy-
sen von ,historischen* Vorkommnissen herangezogen werden: ,The causes of past
accidents continue to cause events today, indicating that we have not completely
learned from the past, and that the study of past accidents is still valuable.” /SIP 15/.

Weitere Quellen, nach Vorkommnissen geordnet

Columbia, 04.03.2004

1. NRC Daily Events Report, Event Number 40567

Novosibirsk Chemical (Nowosibirsk), 15.05.1997

1. DOE: Operating Experience Weekly Summary 97-22, No. 4
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2. GRS-A-2718 Besondere Vorkommnisse in auslandischen Kernbrennstoffversor-
gungsanlagen und Forschungszentren im Zeitraum 1997 — 1998, W. Mester, F.E. Mo-
ser, April 1999.

3. IAEA-Informationssystem NEWS (Nuclear Events Web-based System)

4. E-Mail von Valerie L. Putman (Idaho National Laboratory) an GRS vom 24.05.2006

5. Federal Register, Vol. 72, No. 86, May 4, 2007, (Report to Congress on Abnormal

Occurrences Fiscal Year 2006; Dissemination of Information).

Oak Ridge, 16.06.1958

1. Significant incidents in nuclear fuel cycle facilities, IAEA-TECDOC-867 (1996), p 24,
http://www.iaea.org/inis/collection/NCLCollectionStore/_Public/27/060/27060437.pdf

2. W.R. Stratton: A Review of Criticality Accidents - 2000 Revision; U.S. Report LA-
3611, 26.9.1967, https://www.orau.org/ptp/Library/accidents/la-13638.pdf

3. CSNI/SOAR No. 3, OECD 1981.

4. Union Carbide Nuclear Comp.: Accidental Radiation Excursion at the Y-12-Plant,
June 16, 1958. Final Report, Y 1234-12.9.1958.

5. E.H. Schulz: Vorkommnisse und Strahlenunfalle in kerntechnischen Anlagen,
Thiemig 1966.

Lynchburg, 26.07.2007

1. NRC Daily Events Report, Event Number 43934.

2. NRC INFORMATION SERVICE 2007-30, September 13, 2007.

United Nuclear Fuels (Wood River), 24.07.1964

1. CSNI/SOAR No.3, OECD 1981.

2. W.R. Stratton: A Review of Criticality Accidents. U.S. Report LA-3611, 26.9.1967.
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3. Nucleonics Week 5 (1964), No.31.

4. E.H. Schulz: Vorkommnisse und Strahlenunfalle in kerntechnischen Anlagen,
Thiemig 1966.
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6 Uberprufung und Bewertung von Rechenmethoden zu nuk-
learen Sicherheitsanalysen

6.1 OECD-NEA EGUNF Benchmark Phase 1 zur Validierung von Streu-

guerschnitten von Silizium

6.1.1 Beschreibung und Aufgabenstellung

Von der OECD-NEA ,Expert Group on Used Nuclear Fuel* (EGUNF) wurde ein Re-
chenbenchmark initiiert, dessen Zielsetzung die Untersuchung der Wirkungsquer-
schnitte zur elastischen Neutronenstreuung an Siliziumdioxid (SiO,) hinsichtlich der
Reflexionseigenschaften dieses Materials ist. Vorrangig dient die Untersuchung der
Kritikalitatssicherheitsanalyse bei der direkten Endlagerung von bestrahlten Kern-
brennstoffen in Tongestein, dessen Hauptbestandteil SiO, ist. In Abb. 6.1 sind die rele-
vanten energieabhangigen Wirkungsquerschnitte fiir Sauerstoff (**0) und Silizium (*®Si)

im Vergleich zu Wasserstoff (*H) dargestellt.

Abb. 6.1 Energieabhangige Wirkungsquerschnitte fir Streuung und Einfang von

Neutronen fur *H, 0 und %Si

Fur die GRS hat die Validierung dieser Wirkungsquerschnitte zur Qualifizierung der
verwendeten Werkzeuge eine hohe Bedeutung. Das International Criticality Safety
Benchmark Evaluation Project (ICSBEP) gibt ein jahrlich aktualisiertes Handbuch mit

einer umfangreichen Sammlung von Benchmark Experimenten heraus, welche fur die
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Validierung von Berechnungsprogrammen und Wirkungsquerschnitten fir Kritikalitats-
sicherheitsanalysen verwendet werden kdnnen. Trotz der grof3en Anzahl an Experi-
mentserien im ICSBEP Handbuch gibt es jedoch nur acht Serien, die Siliziumdioxid
enthalten. Das Spaltmaterial in diesen Serien ist zudem entweder Plutonium oder
hochangereichertes Uran, das in den meisten Fallen in metallischer Form vorliegt, und
nur zwei der Serien weisen ein thermisches Neutronenspektrum auf. Um zuverlassige
Aussagen auch fir Systeme mit niedrig angereichertem Uran in einem thermischem
Neutronenspektrum treffen zu kénnen, wie z.B. bei Untersuchungen zur Kritikalitatssi-
cherheit in der Nachbetriebsphase eines Endlagers in unterschiedlichen Wirtsformatio-
nen /GMA 04/, kbnnen Berechnungen an einem vorgegebenen System unter Verwen-

dung verschiedener Berechnungsprogramme und nuklearer Daten verglichen werden.

Im Rahmen dieses Benchmarks wurden der Neutronenmultiplikationsfaktor ket sowie
weitere GroRen fir ein vordefiniertes System unter Verwendung verschiedener Pro-
gramme in Verbindung mit verschiedenen Querschnittsbibliotheken berechnet. Als
System fir diese Untersuchungen dient ein vereinfachtes 17 x 17 DWR-Brennelement,
welches mit zwei Brennstoffkonfigurationen (unbestrahlter und bestrahlter Kernbrenn-
stoff) in jeweils unterschiedlichen Moderator- und Reflektorumgebungen (Wasser, SiO,
und Gemische beider sowie verschiedene Schichtstarken des Reflektors) betrachtet
wird. Alle Geometrieparameter sowie die Materialdaten des Modells sind in der Prob-

lembeschreibung /YAM 14/ vorgegeben.

6.1.2 Methodenbeschreibung

Die Kritikalitatsberechnungen erfolgten mit KENO-V.a uUber die Sequenz CSAS5 des
Softwarepakets SCALE Version 6.1.2 /SCA11/. Zum Einsatz kamen vier auf ENDF/B
basierende Wirkungsquerschnittsbibliotheken (v5-44, v5-238, v6-238 und v7-238) und
die Module CENTRM und PMC zur Resonanzbehandlung. Mit bis zu 500000 Neutro-
nengenerationen (150 Skip) bei 10000 Neutronen pro Generation wurde eine einheitli-
che numerische Rechengenauigkeit in Form der Standardabweichung des effektiven
Neutronenmultiplikationsfaktors von o, = 5x10® angestrebt, welche zumeist nach je-
weils ca. 25000 Generationen erreicht wurde.Zur Modellierung des fir die Analyse
verwendeten vereinfachten 17 x 17 DWR Brennelement wurde jeweils eine Einheitszel-
le fur einen Brennstab (fuel cell) und einen Fihrungsstab (GT cell) mit den entspre-
chend Parametern definiert. Uber die Array-Funktion wurde das Brennelement nach

Abb. 6.2 aufgebaut und in radialer Richtung von einem Reflektor variabler Schichtstér-
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ke mit Vakuum-Randbedingungen umgeben. Um eine unendliche Ausdehnung in axia-
ler Richtung zu realisieren, wurde das System mit einer Hohe von 10 cm modelliert und
periodische Randbedingungen angesetzt. Die unterstellte Temperatur fur alle Materia-
lien betrug 293K.

Vacuum
Reflector thickness Reflector
c 5
= (@]
3 [
3 c
8 3
Fuel cell
GT cell
Vacuum

Axial boundary condition: Reflective
Material temperature: 293 K

Abb. 6.2  Querschnitt der in dem EGUNF Phase 1 Benchmark betrachteten DWR

Brennelement-Spezifikation

Fur die Berechnung des thermischen Spektralindex wurden die energiegruppenweisen
Neutronenfliisse bendtigt. Die optionale Ausgabe der Neutronenfliisse wurde tber den
Parameters FLX eingeschaltet. Der Grenzwert fur die thermischen Neutronenfliisse lag
bei 0,625eV. Die Ausgabe des Moduls KMARTS des Softwarepakets SCALE erlaubt
die Berechnung der nach Element bzw. Isotop und Region aufgeschliisselten Reakti-

onsraten fur Streuung und Neutroneneinfang.

Die Erzeugung der fallspezifischen Eingabedateien erfolgte liber eine Eingabedateivor-
lage mit Schliisselwortern fir die fallspezifischen Parameter, wie z. B. die Kernzahldich-
ten der Moderator- und Reflektor Komponenten erzeugt. Uber ein HTML gesteuertes
Skript, das sog. ,IPython Notebooks" /IPY 07/ wurde die Vorlage eingelesen und die
Schlisselwdrter durch entsprechende Parameterwerte ersetzt. Nach Durchfiihrung der

Rechnungen wurde der zweite Teil des Notebooks verwendet um die Ergebnisdateien
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hinsichtlich der Ergebnisse auszulesen und auszuwerten und alle notwendigen Be-

rechnungen durchzufuhren.

6.1.3 Ergebnisse

Die Untersuchungen gliederten sich in zwei Teile. Im ersten Teil wurde ein unbestrahl-
tes Brennelement mit Fallunterscheidungen nach Art des Moderators sowie Art und
Schichtstarke des Reflektors betrachtet. Im zweiten Teil wurden Berechnungen unter
Berticksichtigung eines vorgegebenen Abbrands durchgefiihrt, mit Fallunterscheidun-
gen nach Abbrand (30 und 45 GWd/tSM), Abklingzeit (0, 30000 und 20 Mio. Jahre) und
Art und Schichtstérke des Reflektors.

6.1.3.1 Unbestrahltes Brennelement

Fur das unbestrahlte Brennelement (BE) wurden insgesamt neunzehn Félle betrachtet.
Als Referenzfall diente ein wassermoderiertes und —reflektiertes System. Zur Untersu-
chung der Reflexionseigenschaft von SiO, wurde ein wassermoderiertes System mit
jeweils trockenem SiO,- (dry) bzw. wassergesattigtem SiO,- (wet)-Reflektor betrachtet,
mit einer SiO,-Dichte von 1,6g/cm?® in beiden Fallen. Bei SiO, (wet) wurde angenom-
men, dass alle Materialzwischenrdume vollstéandig mit Wasser geflillt sind, bei einer
Wasserpartialdichte von 0,4067 g/cm®. Zusatzlich, als realitatsnaheren Fall, wurde auch
ein mit SiO, (wet) moderiertes und reflektiertes System betrachtet. Die Spezifikationen

und die entsprechenden Bezeichnungen sind in Tab. 6.1 zusammengefasst /'YAM 14/.

Tab. 6.1 Fallspezifikationen und —bezeichnungen des EGUNF Rechenbenchmarks

fir das unbestrahlte Brennelement

Moderator- [Reflektor- [Reflektor-Schichtstarke
material material Ocm (10cm |20cm [(40cm |60cm [90cm [120cm
SiO, (dry) sd10 |[sd20 |[sd40 ([sd60 |sd90 |sd120
H.O SiO; (wet) |zero |swl0 |sw20 ([sw40 |sw60 |- -
H,O w10 w20 w40 - - -
SiO; (wet) |SIO, (wet) [zero |[swl0s [sw20s |sw40s [sw60s |- -

Fur den Benchmark-Vergleich wurden die effektiven Neutronenmultiplikationsfaktoren

kerr, die Reaktionsraten fiir Neutronenstreuung R fiir °0, ?®Si und 'H und Neutronen-
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einfang R. fir %Si und 'H im Reflektorbereich, die Verhaltnisse der Absorptions- zu
Produktionsraten A/P des Gesamtsystems sowie die thermischen Spektralindizes Sly,
des Brennelementbereichs fir die neunzehn Falle des unbestrahlten Brennelements

mit Spezifikationen aus Tab. 6.1 abgefragt.

6.1.3.1.1 Multiplikationsfaktoren

Zur Validierung der Wirkungsquerschnitte wurden die Berechnungen mit den vier
Querschnittsbibliotheken v5-44, v5-238, v6-238 und v7-238 durchgefihrt. Die Ergeb-
nisse fur den effektiven Neutronenmultiplikationsfaktor ke der neunzehn Falle fir die
vier betrachteten Querschnittsbibliotheken sind in Tab. 6.2 zusammengefasst und in
Abb. 6.3 in Form von relativen Abweichungen vom mittleren effektiven Neutronenmulti-
plikationsfaktor graphisch dargestellt, wobei die Rechengenauigkeit bei o, = 5x10” lag,

vgl. auch Kap. 6.1.2.

Tab. 6.2 Fallspezifische berechnete k. Werte flr das unbestrahlte Brennelement

und vier Bibliotheken

Fall v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin%
zero 0,65209 0,64993 0,64873 0,65464 0,35
w10 0,92220 0,91976 0,91721 0,92487 0,31
w20 0,92522 0,92279 0,92022 0,9279 0,31
w40 0,92532 0,92275 0,92014 0,92797 0,32
sd10 0,79676 0,79485 0,79146 0,79756 0,30
sd20 0,86596 0,86333 0,85922 0,86523 0,30
sd40 0,93884 0,93563 0,93140 0,93709 0,29
sd60 0,97355 0,97064 0,96657 0,97207 0,27
sd90 0,99169 0,98900 0,98520 0,99048 0,25
sd120 0,99529 0,99253 0,98890 0,99421 0,24
swl0 0,93879 0,93678 0,93353 0,93986 0,26
sw20 0,97162 0,96935 0,96604 0,97261 0,26
sw40 0,97336 0,97115 0,96781 0,97447 0,26
sw60 0,97348 0,97116 0,96794 0,97447 0,26
zeros 0,30907 0,30430 0,30281 0,30728 0,80
swl0s 0,68872 0,68386 0,68020 0,68619 0,46
sw20s 0,74236 0,73753 0,73373 0,74034 0,44
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Fall v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin %
sw40s 0,74531 0,74032 0,7365 0,74333 0,45
sw60s 0,74535 0,74035 0,73666 0,74346 0,44

Abb. 6.3 Relative Abweichungen der k¢ Werte vom Mittelwert fir das unbestrahlte

Brennelement und vier Bibliotheken

Die Ergebnisse in Abb. 6.3 zeigen, dass die 10 Abweichung bei 0,8 % fir den Fall ze-
ros und unter 0,5% in allen anderen Féllen liegen. Es lasst sich auch eine signifikante
Abhangigkeit vom Moderatormaterial bei den ke Werten feststellen. Dies deutet auf
signifikante Unterschiede in den Wirkungsquerschnitten fir Silizium (Si) unter den ver-
wendeten Querschnittsbibliotheken hin. Dartber hinaus tendieren die Multiplikations-
faktoren bei Berechnungen mit den Bibliotheken v5-44, und v7-238 zur héheren und
mit v5-238 und v6-238 zu niedrigeren ke Werten, was im Wesentlichen auf Unter-
schiede in den Wirkungsquerschnitten fur die Uranisotope unter den verwendeten

Querschnittshibliotheken zuriickzufiihren ist.

6.1.3.1.2 Reaktionsraten der Streu- und Einfangquerschnitte

Im nachsten Schritt der Validierung der Wirkungsquerschnitte werden die Reaktions-
raten der Streu- und Einfangquerschnitte im Reflektorbereich untersucht. Der Schwer-
punkt hierbei liegt auf Streuung an den Isotopen *°0, *®Si und 'H, sowie dem Neutro-
neneinfang durch die Isotope ?®Si und ‘H. Mit den alteren SCALE Querschnittsbiblio-
theken, wie die v5-44, v5-238, und v6-238, lassen sich keine nach Isotopen aufge-
schlisselten Daten fir Silizium ausgeben. In diesen Féllen werden die Reaktionsraten

nur fir "'Si angegeben. Fiir die Bibliothek v7-238 werden die Reaktionsraten sowohl
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fur "'Si als auch fiir das Isotop *®Si angegeben. Die Ergebnisse fiir die Reaktionsraten
sind in den Tabellen Tab. 6.3 bis Tab. 6.7 zusammengefasst und in Form von relativen
Abweichungen von Mittelwert der Reaktionsraten in den Abbildungen Abb. 6.4 bis
Abb. 6.8 dargestellt.

Tab. 6.3 Berechnete Reaktionsraten fur Streuung an "%Si (R>) im Reflektor-
bereich fur das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken
v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin%

Fall | "™si S S S ?Si "AS;
sd10 8,002E-01 | 8,295E-01 | 8,254E-01 | 8,085E-01 | 7,476E-01 | 1,47
sd20 1,812E+00 | 1,858E+00 | 1,849E+00 | 1,801E+00 | 1,661E+00 | 1,31
sd40 4,190E+00 | 4,234E+00 | 4,229E+00 | 4,083E+00 | 3,739E+00 | 1,45
sd60 6,726E+00 | 6,777E+00 | 6,798E+00 | 6,533E+00 | 5,955E+00 | 1,56
sd90 9,971E+00 | 1,006E+01 | 1,015E+01 | 9,728E+00 | 8,839E+00 | 1,58
sd120 | 1,201E+01 | 1,212E+01 | 1,227E+01 | 1,175E+01 | 1,066E+01 | 1,58
swl0 | 8,732E-01 | 8,739E-01 | 8,752E-01 | 8,459E-01 | 7,737E-01 | 1,41
sw20 | 1,571E+00 | 1,573E+00 | 1,580E+00 | 1,521E+00 | 1,386E+00 | 1,50
sw40 | 1,922E+00 | 1,926E+00 | 1,940E+00 | 1,869E+00 | 1,700E+00 | 1,41
swe60 | 1,951E+00 | 1,956E+00 | 1,971E+00 | 1,900E+00 | 1,728E+00 | 1,37
swl0s | 1,651E+00 | 1,663E+00 | 1,667E+00 | 1,610E+00 | 1,474E+00 | 1,37
sw20s | 2,857E+00 | 2,879E+00 | 2,896E+00 | 2,782E+00 | 2,535E+00 | 1,53
sw40s | 3,480E+00 | 3,511E+00 | 3,541E+00 | 3,403E+00 | 3,096E+00 | 1,47
sw60s | 3,530E+00 | 3,562E+00 | 3,594E+00 | 3,454E+00 | 3,142E+00 | 1,47

Abb. 6.4  Relative Abweichungen der berechneten Rs> vom Mittelwert RS im

Reflektorbereich fur das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken
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Tab. 6.4 Berechnete Reaktionsraten fiir Neutroneneinfang von "?Sj (R.™) im
Reflektorbereich flir das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken
v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin%
Fall "Si "Si nAS; nAS; 2Si "Si
sd10 4,216E-03 | 4,214E-03 | 4,230E-03 | 4,193E-03 | 3,873E-03 | 0,31
sd20 1,073E-02 | 1,068E-02 | 1,067E-02 | 1,060E-02 | 9,780E-03 | 0,43
sd40 | 3,297E-02 | 3,238E-02 | 3,220E-02 | 3,216E-02 | 2,957E-02 | 1,00
sd60 | 7,294E-02 | 7,133E-02 | 7,085E-02 | 7,078E-02 | 6,541E-02 | 1,22
sd90 1,560E-01 | 1,549E-01 |1,547E-01 | 1,540E-01 | 1,436E-01 | 0,46
sd120 | 2,288E-01 | 2,296E-01 | 2,305E-01 | 2,292E-01 | 2,144E-01 | 0,27
swl0 | 2,441E-02 | 2,449E-02 | 2,466E-02 | 2,480E-02 | 2,335E-02 | 0,61
sw20 | 6,048E-02 | 6,075E-02 | 6,124E-02 | 6,160E-02 | 5,808E-02 | 0,71
sw40 | 8,038E-02 | 8,081E-02 | 8,162E-02 | 8,226E-02 | 7,765E-02 | 0,89
sw60 8,205E-02 | 8,250E-02 | 8,337E-02 | 8,410E-02 | 7,938E-02 | 0,95
swl0s | 4,227E-02 | 4,263E-02 | 4,302E-02 | 4,330E-02 | 4,071E-02 | 0,91
sw20s | 1,067E-01 | 1,078E-01 | 1,088E-01 | 1,093E-01 | 1,031E-01 | 0,92
sw40s | 1,424E-01 | 1,442E-01 | 1,459E-01 | 1,467E-01 | 1,385E-01 | 1,14
sw60s | 1,453E-01 | 1,471E-01 | 1,489E-01 | 1,498E-01 | 1,414E-01 |1,17
Abb. 6.5 Relative Abweichungen der berechneten RcSi vom Mittelwert RcSi-nat,av

im Reflektorbereich fur das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliothe-

ken

Die Ergebnisse in Abb. 6.4 zeigen, dass die Standardabweichung der Reaktionsraten
fur Neutronenstreuung an "™Si fir die vier Querschnittsbibliotheken (rot, blau, orange

und hellgriin) bei etwa 1,5% liegt. Bei den Rechnungen mit der ENDF/B-VII-basierten
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v7-238 Bibliothek, welche sowohl Werte fiir "™Si als auch fiir das Isotop #Si enthalt,

lasst sich fiir 2Si (dunkelgriin) eine Abweichung von etwa 11 % vom Mittelwert R

Si-nat,av

und um etwa 8,5% vom "*Si Wert mit der v7-238 Bibliothek (hellgriin) feststellen.

Tab. 6.5 Berechnete Reaktionsraten fiir Streuung an *H (Rs") im Reflektorbereich fiir
das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken
Fall v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin%
w10 5,138E+01 5,164E+01 5,237E+01 4,993E+01 1,73
w20 7,236E+01 7,272E+01 7,379E+01 7,054E+01 1,62
lw40 7,622E+01 7,664E+01 7,782E+01 7,446E+01 1,58
swl10 1,751E+01 1,755E+01 1,776E+01 1,702E+01 1,55
sw20 3,930E+01 3,943E+01 4,003E+01 3,817E+01 1,71
sw40 5,100E+01 5,123E+01 5,212E+01 4,977E+01 1,64
sw60 5,198E+01 5,222E+01 5,316E+01 5,080E+01 1,62
swl0s | 3,154E+01 3,179E+01 3,222E+01 3,093E+01 1,48
sw20s | 7,021E+01 7,091E+01 7,207E+01 6,868E+01 1,74
sw40s | 9,121E+01 9,224E+01 9,401E+01 8,961E+01 1,74
sw60s | 9,290E+01 9,396E+01 9,580E+01 9,134E+01 1,74
Abb. 6.6 Relative Abweichungen der berechneten R.H vom Mittelwert R im Re-

flektorbereich fur das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Die Reaktionsraten fur Neutroneneinfang von Silizium RS in Tab. 6.4 sind 1-2 Gro-
Renordnungen kleiner verglichen mit den Reaktionsraten fir Neutronenstreuung in

Tab. 6.3. Die 10 Abweichungen der Ergebnisse fir "'Si in Abb. 6.5 liegen hier bei etwa
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1,2%. Ein Vergleich der Ergebnisse fiirr "'Si und das Isotop #Si zeigt, dass die Reakti-

onsraten fiir Neutroneneinfang von #Si (dunkelgriin) bis zu 8,5% unterhalt des Mittel-

Si-nat,av

wertes R und bis zu 7,5% unter den "'Si Werten mit v7-238 (hellgriin) liegen.
Tab. 6.6 Berechnete Reaktionsraten fir Neutroneneinfang von 'H (R.) im
Reflektorbereich fir das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken
Fall v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin%
w10 2,782E-01 2,798E-01 2,817E-01 2,759E-01 0,76
w20 4,023E-01 4,046E-01 4,074E-01 4,005E-01 0,64
w40 4,251E-01 4,277E-01 4,310E-01 4,241E-01 0,63
swl0 | 8,274E-02 8,300E-02 8,355E-02 8,183E-02 0,75
sw20 | 2,084E-01 2,094E-01 2,110E-01 2,065E-01 0,78
sw40 2,779E-01 2,794E-01 2,822E-01 2,768E-01 0,73
sw60 2,837E-01 2,853E-01 2,883E-01 2,830E-01 0,72
swl0s | 1,434E-01 1,446E-01 1,458E-01 1,429E-01 0,78
sw20s | 3,681E-01 3,721E-01 3,756E-01 3,671E-01 0,91
sw40s | 4,931E-01 4,991E-01 5,050E-01 4,943E-01 0,94
sw60s | 5,032E-01 5,094E-01 5,156E-01 5,049E-01 0,94
Abb. 6.7 Relative Abweichungen von berechneten R, vom Mittelwert R im Re-

flektorbereich fur das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken
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Tab. 6.7 Reaktionsraten fiir Streuung an *°O (R°) im Reflektorbereich fir das
unbestrahlte Brennelement
Fall v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin %
w10 2,870E+00 2,879E+00 2,865E+00 2,801E+00 1,08
w20 3,866E+00 3,878E+00 3,861E+00 3,784E+00 0,96
w40 4,051E+00 4,066E+00 4,050E+00 3,974E+00 0,89
sd10 2,160E+00 2,159E+00 2,133E+00 2,111E+00 0,95
sd20 5,140E+00 5,123E+00 5,070E+00 5,013E+00 0,98
sd40 1,298E+01 1,294E+01 1,284E+01 1,267E+01 0,93
sd60 2,208E+01 2,210E+01 2,200E+01 2,168E+01 0,77
sd90 3,416E+01 3,437E+01 3,438E+01 3,383E+01 0,65
sd120 | 4,188E+01 4,217E+01 4,233E+01 4,161E+01 0,66
swi10 3,922E+00 3,928E+00 3,903E+00 3,826E+00 1,05
sw20 7,516E+00 7,532E+00 7,503E+00 7,336E+00 1,06
sw40 9,357E+00 9,384E+00 9,369E+00 9,175E+00 0,91
sw60 9,509E+00 9,539E+00 9,528E+00 9,336E+00 0,87
swl0s | 7,336E+00 7,397E+00 7,363E+00 7,218E+00 0,92
sw20s | 1,361E+01 1,373E+01 1,370E+01 1,338E+01 1,01
sw40s | 1,690E+01 1,706E+01 1,707E+01 1,668E+01 0,93
sw60s | 1,716E+01 1,733E+01 1,734E+01 1,695E+01 0,92
Abb. 6.8 Relative Abweichungen von R,° vom Mittelwert R;°® im Reflektorbereich

fur das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken
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Fur Wasserstoff sind die Reaktionsraten fir Neutronenstreuung um zwei GrolRenord-
nungen groRer als fir Neutroneneinfang, was das Verhaltnis der jeweiligen Wirkungs-
querschnitte (s. Abb. 6.1) wiederspiegelt. Der Vergleich der Reaktionsraten fur *H fiir
die vier betrachteten Querschnittsbibliotheken zeigt, dass die Standardabweichung der
Ergebnisse fir Neutronenstreuung (s. Abb. 6.6) bei etwa 1,7 % und fur Neutronenein-
fang (Abb. 6.7) unter 1% liegen. Fur das °O Isotop wurden nur die Reaktionsraten fiir

Streuung ausgelesen deren 1o Abweichungen bei maximal 1,1 % liegen.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass fir die hier betrachteten Wechselwirkungen
fur *H, 0 und "*%Sj die 10 Abweichungen der Reaktionsraten fiir die vier betrachte-
ten Querschnittsbibliotheken unter 2% liegen. Die starkste Variation tritt fir Neutronen-
streuung an 'H auf. Des Weiteren liefern die Berechnung mit den Bibliotheken v5-238
(blau) und v6-238 (orange) sowohl fir Neutronenstreuung als auch fur Neutronenein-
fang Uberwiegend héhere Werte und mit der Bibliothek v7-238 (hellgriin) Gberwiegend
niedrigere Werte relative zum Mittelwert der vier Bibliotheken. Fir Berechnungen mit
der Querschnittsbibliothek v5-44 (rot) lasst sich kein deutlicher Trend feststellen. Fir
keine der betrachteten Wechselwirkungen lasst sich eine signifikante Abhangigkeit

bezlglich der Querschnitte vom Reflektormaterial oder dessen Schichtdicke feststellen.

6.1.3.1.3 Verhéltnisse der Absorptions- zur Produktionsraten

Aus dem Verhaltnis der Absorptionsrate (A) zur Produktionsrate (P) und unter Einbe-
ziehung des effektiven Neutronenmultiplikationsfaktors lasst sich das Verhaltnis der
Neutronenleckage (L) zur Produktionsrate, L/P, bestimmen, welches eine signifikante
Grol3e fur die Untersuchung der Reflexionseigenschaften von Materialien ist. Die be-
rechneten Verhéltnisse A/P fur die neunzehn Falle des unbestrahlten Brennelements
und die vier Querschnittsbibliotheken sind in Tab. 6.8 aufgelistet. Abb. 6.9 Zeigt die
Ergebnisse in Form von relativen Abweichungen von A/P vom Mittelwert tber die vier
Querschnittshibliotheken (A/P)® fur die neunzehn Falle. Hier betragt die 10 Abwei-
chung fur die vier Querschnittsbibliotheken unter 0,5%. Die Berechnungen mit den
Bibliotheken v5-238 (blau) und v6-238 (orange) liefern tendenziell héhere Werte, wah-

rend die Ergebnisse mit v7-238 (hellgriin) systematisch bei niedrigeren Werten liegen.
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Tab. 6.8 Berechnete Verhdltnisse A/P im Gesamtsystem fir das unbestrahite

Brennelement und vier Bibliotheken

Fall v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin%
zero 0,68738 0,68790 0,68752 0,68516 0,16
sd10 0,69403 0,69450 0,69417 0,69129 0,19
sd20 0,70090 0,70131 0,70100 0,69787 0,20
sd40 0,72209 0,72209 0,72168 0,71844 0,21
sd60 0,76020 0,75916 0,75853 0,75527 0,24
sd90 0,84170 0,84116 0,84075 0,83701 0,22
sd120 | 0,91424 0,91554 0,91630 0,91182 0,19
swl0 0,77195 0,77263 0,77313 0,76910 0,20
sw20 0,93046 0,93205 0,93395 0,92716 0,27
sw40 1,01995 1,02218 1,02555 1,01821 0,27
sw60 1,02742 1,02982 1,03343 1,02628 0,27
lw10 0,93379 0,93573 0,93739 0,92932 0,32
w20 1,05779 1,06038 1,06297 1,05379 0,32
lw40 1,08065 1,08360 1,08664 1,07745 0,32
zeros | 0,79890 0,80134 0,79998 0,79596 0,25
swl0s | 0,88982 0,89248 0,89341 0,88774 0,25
sw20s | 1,16808 1,17421 1,17806 1,16682 0,39
sw40s | 1,32864 1,33739 1,34427 1,33116 0,45
sw60s | 1,34163 1,35061 1,35789 1,34490 0,46

Abb. 6.9 Relative Abweichungen der berechneten Verhaltnisse A/P vom Mittelwert

(A/P)® fur das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken
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6.1.3.1.4 Thermische Spektralindizes

Der thermische Spektralindex Sly, entspricht dem Verhaltnis des thermischen Flusses
zum Gesamtfluss innerhalb des Brennelements. GrofRere Spektralindizes bedeuten ein
weicheres Spektrum mit einem hoheren Anteil an thermischen Neutronen, wahrend
kleinere Werte ein harteres Spektrum mit héherem Anteil an schnellen Neutronen be-
deuten. Die Ergebnisse fur die neunzehn Félle des unbestrahlten Brennelements und
die vier betrachteten Querschnittsbibliotheken sind in Tab. 6.9 zusammengefasst. Die
Streuung des thermischen Spektralindex zeigt ein &hnliches Bild wie die des effektiven
Neutronenmultiplikationsfaktors. Fur den Fall zeros liegt der 10 Wert mit 0,89% am
hdchsten, fur alle andern Falle ist er kleiner gleich 0,3%. Auch hier lasst sich eine sig-

nifikante Abhéngigkeit vom Moderatormaterial feststellen.

Tab. 6.9 Berechnete Werte von Sl im Brennelementbereich fiir das unbestrahlte

Brennelement und vier Bibliotheken

Fall v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin%
zero 0,1170 0,1170 0,1165 0,1171 0,20
w10 0,1613 0,1615 0,1608 0,1614 0,17
w20 0,1618 0,1620 0,1613 0,1619 0,17
w40 0,1618 0,1620 0,1613 0,1620 0,18
sd10 0,1274 0,1275 0,1269 0,1274 0,18
sd20 0,1333 0,1333 0,1326 0,1331 0,22
sd40 0,1407 0,1406 0,1399 0,1402 0,23
sd60 0,1450 0,1449 0,1442 0,1445 0,22
sd90 0,1474 0,1474 0,1467 0,1470 0,20
sd120 | 0,1479 0,1479 0,1472 0,1475 0,20
swl10 0,1549 0,1551 0,1545 0,1549 0,14
sw20 0,1598 0,1600 0,1593 0,1597 0,16
sw40 0,1601 0,1602 0,1596 0,1600 0,14
sw60 0,1601 0,1603 0,1596 0,1600 0,16
zeros | 0,0359 0,0353 0,0351 0,0357 0,89
swl0s | 0,0845 0,0841 0,0838 0,0841 0,30
sw20s | 0,0913 0,0910 0,0906 0,0910 0,27
sw40s | 0,0916 0,0913 0,0909 0,0914 0,28
sw60s | 0,0917 0,0913 0,0910 0,0914 0,27
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Abb. 6.10 Relative Abweichungen der berechneten Werte von Sl, vom Mittelwert

SI2 fur das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

6.1.3.2 Bestrahltes Brennelement

Fur das bestrahlte Brennelement wurden insgesamt 48 Falle betrachtet. Als Model fir
die Berechnungen diente ein wassermoderiertes Brennelement, unreflektiert oder mit
einem SiO, (dry)-, SiO, (wet)- oder H,O-Reflektor verschiedener Schichtstarken. Zur
Berucksichtigung eines Abbrandes wurden zusatzliche Fallunterscheidungen nach
Abbrand (30 GWd/tSM und 45 GWd/tSM) und Abklingzeit (0, 30000 und 20 Mio. Jahre)
getroffen. Die Nuklidauswahl sowie die exakten Kernzahldichten wurden durch die
Spezifikation vorgegeben. Die Fallspezifikationen und die entsprechenden Bezeich-
nungen sind in Tab. 6.10 aufgelistet /'YAM 14/. Im Fall des bestrahlten Brennelements
wurden nur die effektiven Neutronenmultiplikationsfaktoren abgefragt. Die Ergebnisse

sind in den Tabellen Tab. 6.11 und Tab. 6.12 zusammengefasst.

Tab. 6.10 Fallspezifikationen und -bezeichnungen des EGUNF Rechenbenchmarks

fur das bestrahlte Brennelement

. Reflektormaterial und —Schichtstarke

Brenn D Abkling-
stoff zeit SiO2 (dry) SiO2 (wet) H20
D (GWd/tSM) (Jahre)

Ocm [10cm |40cm (120cm [10cm [40cm |10 cm (40 cm
a 0 a-zero |sd10a |sd40a |sd120a |swlOa |sw40a |lwl0a |[Iw40a
b 30 30.000 |b-zero |sd10b |sd40b |sd120b |sw10b |sw40b |lw10b |Ilw40b
c 20 Mio. |c-zero |sd10c |sd40c |sd120c |swi1Oc |sw40c |lwl0c |Ilw40c
d 0 d-zero |sd10d |sd40d |sd120d |sw10d |sw40d |Ilw10d |Iw40d
e 45 30.000 |e-zero |sd10e |sd40e |sd120e |swi1Oe |sw40e |lwl0e |lw40e
f 20 Mio. |f-zero |sd10f |sd40f |sd120f |swi1Of |sw40f |Ilw10f |lw40f
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Tab. 6.11 Berechnete k. Werte fiur das bestrahlte Brennelement und vier
Bibliotheken mit 30 GWd/tSM Abbrand
Fall v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin%
30 GWd/tSM, 0 Jahre
a-zero | 0,669065 0,668351 0,666522 0,674207 0,43
sd1l0a | 0,776802 0,776355 0,772701 0,779952 0,33
sd40a | 0,882909 0,881114 0,876534 0,882950 0,30
sd120a | 0,928694 0,926930 0,922914 0,928654 0,25
swl0a | 0,888683 0,887550 0,883969 0,890999 0,29
sw40a | 0,918122 0,916830 0,913138 0,920203 0,28
lwl0a | 0,877985 0,876826 0,873544 0,881913 0,34
lw40a | 0,880687 0,879310 0,876002 0,884519 0,35
30 GWd/tSM, 30.000 Jahre
b-zero | 0,672649 0,672369 0,671016 0,678940 0,45
sd10b | 0,782047 0,781901 0,778860 0,786405 0,34
sd40b | 0,889545 0,888036 0,884213 0,891111 0,29
sd120b | 0,935421 0,934136 0,930677 0,936993 0,25
swilOb | 0,894254 0,893842 0,890649 0,898043 0,29
sw40b | 0,923223 0,922447 0,919231 0,926912 0,30
lw10b 0,882893 0,882129 0,879547 0,888299 0,36
lw40b | 0,885402 0,884627 0,881910 0,890814 0,36
30 GWd/tSM, 20 Mio. Jahre
c-zero | 0,679939 0,679770 0,678494 0,686421 0,45
sd10c 0,791687 0,791726 0,788599 0,796276 0,35
sd40c | 0,901514 0,900159 0,896153 0,903096 0,29
sd120c | 0,947628 0,946706 0,943207 0,949484 0,24
swlOc | 0,905583 0,905132 0,901958 0,909530 0,30
sw40c | 0,934642 0,934027 0,930898 0,938485 0,29
lw10c 0,893634 0,892925 0,890315 0,899141 0,36
lw40c | 0,896174 0,895455 0,892740 0,901628 0,36
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Tab. 6.12 Berechnete ke

Werte flr

Bibliotheken mit 45 GWd/tSM Abbrand

das bestrahltes Brennelement und vier

Fall v5-44 v5-238 v6-238 v7-238 oin%
45 GWd/tSM, 0 Jahre
d-zero | 0,643064 0,642496 0,640523 0,647836 0,42
sd10d | 0,746410 0,746065 0,742304 0,749249 0,33
sd40d | 0,848269 0,846318 0,841838 0,847823 0,30
sd120d | 0,892251 0,890595 0,886582 0,891973 0,25
swl0d | 0,855387 0,854374 0,850695 0,857310 0,28
sw40d | 0,884055 0,882920 0,878996 0,885809 0,28
lwi0d | 0,845810 0,844652 0,841375 0,849295 0,33
lw40d | 0,848460 0,847103 0,843938 0,851903 0,34
45 GWd/tSM, 30.000 Jahre
e-zero | 0,642353 0,642159 0,640775 0,648349 0,45
sd10e | 0,746728 0,746661 0,743570 0,750935 0,35
sd40e | 0,849299 0,848046 0,844002 0,850749 0,30
sd120e | 0,893185 0,892055 0,888573 0,894742 0,25
swl0Oe | 0,855438 0,854783 0,851791 0,859108 0,30
sw40e | 0,883442 0,882613 0,879374 0,886876 0,30
lwl0e | 0,845199 0,844495 0,841763 0,850344 0,37
lw40e | 0,847572 0,846768 0,844015 0,852791 0,37
45 GWd/tSM, 20 Mio. Jahre
f-zero | 0,654463 0,654331 0,652966 0,660629 0,45
sd10f 0,762307 0,762525 0,759299 0,766613 0,34
sd40f 0,868264 0,867108 0,863132 0,869792 0,28
sd120f | 0,912901 0,912016 0,908353 0,914426 0,25
swl0f | 0,873424 0,872948 0,869844 0,877062 0,29
sw40f | 0,901552 0,900933 0,897653 0,905107 0,29
lw10f 0,862207 0,861623 0,858890 0,867401 0,36
lw40f 0,864647 0,864022 0,861264 0,869695 0,35

In Abb. 6.11 und Abb. 6.12 sind fur die Abbrande von 30 GWd/tSM und 45GWd/tSM
jeweils die relativen Abweichungen der berechneten ks Werte von den Mittelwerten
uber die vier Bibliotheken dargestellt. In beiden Fallen liegen 10 Abweichungen der
berechneten ks Werte bei unter 0,5% wobei die Ergebnisse mit der Bibliothek v6-238

zu kleineren und mit v7-238 zu gréReren Werten tendieren. Fir das bestrahlte Brenn-
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element lasst sich eine leichte Abhangigkeit vom Reflektormaterial und dessen

Schichtstarke, insbesondere flir die Querschnittshibliothek v7-238 feststellen.

Abb. 6.11 Relative Abweichungen der berechneten k¢t Werte vom Mittelwert fir das
bestrahlte Brennelement mit 30 GWd/tSM und vier Bibliotheken

Abb. 6.12 Relative Abweichungen der berechneten ke Werte vom Mittelwert flr das
bestrahlte Brennelement mit 45 GWd/tSM und vier Bibliotheken

6.1.4 Zusammenfassung

Von der OECD-NEA ,Expert Group on Used Nuclear Fuel* (EGUNF) wurde ein Re-
chenbenchmark zur Untersuchung der Wirkungsquerschnitte zur elastischen Neutro-

nenstreuung an Siliziumdioxid (SiO,) hinsichtlich der Reflexionseigenschaften dieses
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Materials initiiert. Die Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen. An diesem
Benchmark haben zehn Institutionen aus acht Landern teilgenommen, darunter auch
die Gesellschaft fur Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH. Von der GRS wur-
den vier Ergebnissets eingereicht, wobei die Rechnungen mit dem SCALE Software-
paket in der Version 6.1.2 durchgeflihrt wurden, unter Verwendung vier ENDF/B-
basierten Querschnittsbibliotheken. Insgesamt wurden von den teilnehmenden Institu-
tionen zwanzig Ergebnisse mit sechs verschiedenen Rechencodes in verschiedenen
Versionen eingereicht. In dreizehn der zwanzig Rechnungen wurden ENDF/B-
basierende Querschnittsbibliotheken eingesetzt, was sich auf die weite Verbreitung des
SCALE Softwarepaketes zuriickfiihren lasst. Neben den neueren Querschnittshiblio-
theken kamen in der GRS auch éltere Bibliotheken wie v5-44 und v5-238 zum Einsatz.
Die vorlaufigen Ergebnisse des Benchmarks liegen den teilnehmenden Institutionen

bereits vor /SUY 15/ und werden im laufenden Jahr publiziert.

Unter Bertcksichtigung der Ergebnisse aller Institutionen lasst sich sagen, dass es nur
vereinzelt deutliche Streuungen bei den Ergebnissen gibt. Bei den k. Werten sowie
bei den Absorptions-zu-Produktionsraten A/P lassen sich bessere Ubereinstimmungen
feststellen als bei den Reaktionsraten oder den thermischen Spektralindizes. Im Allge-
meinen liegen die 10 Abweichungen bei den ke Werten und den Verhaltnissen A/P
unter 1%, wahrend bei den Reaktionsraten und den thermischen Spektralindizes die
1o Abweichungen bis zu 100% betragen. Werden die stark abweichenden Datensets
nicht berucksichtigt, sind auch hier die Ubereinstimmungen deutlich besser, die 1o
Abweichungen liegen dann nur noch bei einigen Prozent. Weiterhin lasst sich bei den
Reaktionsraten ein etwas anderer Trend fur altere Bibliotheken als fir die neueren

feststellen.

Mit Hilfe eines Rechenbenchmarks kénnte die Zuverlassigkeit von Rechenergebnissen
verbessert werden, was flr generische Untersuchungen, wie z. B. zur Endlagerkritikali-
tat in unterschiedlichen Wirtsgesteinen /GMA 04/ ausreicht, wobei nur bester Schatz-
wert-Rechnungen durchgefuhrt werden. Fir Kritikalitatssicherheitsberechnungen im
Hinblick auf Genehmigungsverfahren ware jedoch eine Validierung anhand von Expe-

rimenten erforderlich.
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6.2 Vorhabensrelevante Beitrdge aus Fachkonferenzen

In den folgenden Unterabschnitten sind Beitrdge zu internationalen Fachkonferenzen
zusammengefasst, die sich mit der Entwicklung neuer oder aktualisierter Rechenver-
fahren oder Datenbasen beschaftigen. Diese werden zur Verfolgung des aktuellen
Standes von Wissenschaft und Technik im Bereich numerischer Sicherheitsanalysen
v.a. in Hinblick auf Kritikalitat, Reaktivitdt und Inventarbestimmung als wichtig angese-

hen. Es wird jedoch kein Anspruch auf Vollstandigkeit erhoben.

6.2.1 Neue Datenbank SFCOMPO (2014)

Im Jahr 2014 wird die neue OECD-NEA Datenbank SFCOMPO (2014) voraussichtlich
vertffentlicht /SEN 14/ [Anm.: Zu Redaktionsschluss der vorliegenden Arbeit im Méarz
2016 besitzt diese Datenbank nach wie vor Beta-Status und tragt mittlerweile die Be-
zeichnung SFCOMPO 2.0]. Sie enthdlt die Nuklidzusammensetzungen von abgebrann-
ten Brennstoffen und relevante Betriebsdaten der entsprechenden Reaktoren. Sie er-
weitert die bisherige Datenbank SFCOMPO erheblich und umfasst jetzt doppelt so vie-
le Proben (500) aus 40 verschiedenen Quellen von 30 unterschiedlichen Reaktoren
unterschiedlichster Bauarten. Diese acht verschiedenen Typen beinhalten Druckwas-
serreaktor, Siedewasserreaktor, VVER 440, VVER 1000, RBMK, Magnox, AGR und
CANDU.

Fur die GRS von besonderem Interesse ist, dass zurzeit weitere 217 Proben aus insg.
elf Siedewasserreaktoren aufgenommen und in die Datenbank integriert werden. Diese
sollten in Kirze zur Verfigung stehen, und bei aktuellen Vorhaben eine verbesserte

Validierung der Genauigkeit von Abbrand-Rechnungen erlauben.

Die auf einer eigenstandigen JAVA-Anwendung basierende Datenbank enthalt eine
umfassende Suchfunktion, ausfiihrliche Quellenangaben und diverse Anzeige und
Ausgabeformate. Diese ermdglichen die direkte Ausgabe von Nuklidkonzentrationen
bzw. die Ausgabe jeder erdenklichen Abhangigkeit innerhalb der Datenbank. Die Er-
weiterungen ermdglichen einen direkten und standarisierten Zugang zu Messungen
von Nuklidzusammensetzungen, was die Validierung von Abbrandprogrammen stark

vereinfachen soll.
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6.2.2 Neue Methode der PSI zur Quantifikation von Herstellungs- und tech-

nologischen Unsicherheiten

Das Paul Scherrer Institute (PSI) aus der Schweiz hat das neues Verfahren MTUQ
entwickelt, das es erlaubt den Einfluss von technologischen und Herstellungsunsicher-
heiten auf Kritikalitditsrechnungen mit Hilfe des Monte Carlo Verfahrens zu untersu-
chen. Dabei wird die — auch in der GRS eingesetzte — Software ROOT verwendet um
die Zufallszahlen entsprechend vorgegebener Verteilungen zu erzeugen und die Pro-
grammiersprache R zur statistischen Auswertung der Ergebnisse. Die vorgestellte Me-
thodologie erlaubt die Variation individueller Elemente von ,repeated structures® in
MCNPX. Zusatzlich kénnen fir die Variablen Einschréankungen angegeben werden,
z.B. dass der Hullrohrinnendurchmesser grofRer sein muss als der BrennstoffauRenra-

dius.

Fur die GRS ist diese Neuerung von besonderem Interesse, da sie der Erweiterung der
SUNCISTT Methodik auf individuell variierten Brennstabparametern ahnelt und so eine

unabhangige Bestatigung der erzielten Ergebnisse erlaubt.

6.2.3 Neue Fahigkeiten und Daten in der DICE 2013 Datenbank

Um die Anwendbarkeit und Genauigkeit von Kritikalitdtsrechnungen auf einen Anwen-
dungsfall zu belegen, wird der verwendete Code mit Hilfe von Nachrechnungen von
kritischen Experimenten validiert. Eine Zusammenfassung dieser evaluierten Experi-
mente findet sich im International Handbook of Evaluated Criticality Safety Benchmark
Experiments des International Criticality Safety Benchmark Evaluation Project
(ICSBEP) /NEA 13/. Mit diesem Handbuch wird die Datenbank DICE geliefert, die eine
Kategorisierung und zielgerichtete Auswahl dieser Experimente erlaubt. DICE wurde in
den letzten Jahren mit Sensitivitdtsdaten der meisten Falle signifikant erweitert und
entsprechende Suchfunktionen wurden implementiert. Hierbei bezeichnet Sensitivitat

die relative Anderung von ke mit einer relativen Anderung der nuklearen Querschnitte.

Zusétzlich beinhaltet DICE nun die Moglichkeit von aufwendigen Trendanalysegraphi-
ken, indem die Daten nach zahlreichen Parametern gruppiert und gefiltert werden kon-
nen. Das Importieren von eigenen Daten, z.B. ke Berechnungen, kann fur die Suche
und Trendanalysegraphiken verwendet werden. DICE steht nun auch als Webapplika-

tion zur Verfagung.
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Diese Neuerungen erlauben eine deutlich schnellere und bessere Eingrenzung von
kritischen Experimenten, die flr den jeweiligen Anwendungsfall relevant sind. Gerade
in Bezug auf die Integration von Korrelationen zwischen Experimente fir die Validie-
rung wird die Datenrecherche erheblich vereinfacht, indem man gewiinschte Bezie-

hungen gezielt vorauswahlen und im folgenden Verlauf untersuchen kann.

6.2.4 Quantifizierung von Undersampling durch zu wenig Neutronen pro

Generation bei Monte Carlo Simulationen

Vorgestellt wurden der Beitrag des Oak Ridge National Laboratory (ORNL) zum
Benchmark der Organisation for Economic Cooperation and Develepment Nuclear
Energy Agency (OECD-NEA) Working Party on Nuclear Criticality Safety’s (WPNCS)
Expert Group on Advanced Monte Carlo Techniques (AMCT) der das Ziel verfolgt die
Starke, Haufigkeit, und den Einfluss von Verzerrungen (Bias) bei Eigenwertberechnun-
gen, Reaktionsratenmessungen, und Tally-Variationsschatzungen zu bestimmen. Au-
Rerdem sollen bewdahrte Verfahren gegeben werden um die Verlasslichkeit von Monte
Carlo Simulationen zu maximieren, indem der Einfluss von Undersampling minimiert

wird.

Mit extensiven Rechnungen wurde das Undersampling flr verschiedene Systeme un-
tersucht: 2D Viertelkern, 3D Kern mit reflektierenden Randbedingungen, 3D Viertel-
kern, 2D Lagerbehalter, 3D Lagerbehélter mit reflektierenden Randbedingungen und
3D Lagerbehalter. Die Rechnungen haben gezeigt, dass bei zu wenigen Neutronen pro
Generation (NPG < 4000) ein signifikanter Bias auftreten kann, der bis zu 100 pcm fir
ket Und bis zu 20% bei dem normalisierten lokalen Neutronenfluss fir NPG = 100 er-
reichen kann. Je gro3er und komplexer das simulierte Modell ist, desto gravierender ist
der Einfluss des Undersamplings, da unter Umstanden nicht das gesamte Modell aus-

geleuchtete wird.

Die Arbeit zeigt, dass es bei Kritikalitatsrechnungen nicht nur wichtig ist, den Monte
Carlo Fehler entsprechend klein zu wahlen, sondern auch auf eine ausreichende Neut-
ronenstatistik zu achten. Vor allem fir grof3e, sehr heterogene Modelle mit starken Ak-
tivitatsunterschieden sollte man vor den eigentlichen Rechnungen Uberprifen, dass

kein Undersampling auftritt.
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6.2.5 ICSBEP Kritikalitdtsrechnungen mit der ENDF/B-VII.1 Querschnitts-
bibliothek

Das kirzlich veréffentlichte Monte Carlo N-Teilchen-Transportprogram MCNP 6.1
/GO0 13/ enthalt nun auch neue ACE Querschnittsdatendateien (.80c), die auf der
ENDF/B-VII.1 Querschnittsbibliothek aufbauen /CON 13/. Dies ermdglicht neue, erwei-
terte und verbesserte Kritikalitdtsrechnungen basierend auf dieser neuen, 2011 verof-
fentlichten Querschnittshibliothek ENDF/B-VII.1 /CHA11/, z.B. aus dem ICSBEP
Handbook /NEA 13/. Dieses Handbuch beinhaltet Evaluationen von tausenden Kritikali-
tatsexperimenten mit unterschiedlichsten Konfigurationen. Darunter sind Brennstoffe
aus hoch-, mittel- und niedrigangereichertem #°U, 23U, #°Pu oder Mischungen davon.
Der Brennstoff kann in flussiger, metallischer oder Molekilform vorliegen. Das
Spaltspektrum kann thermisch, mittel, schnell oder gemischt sein. Aus dieser grof3en
Anzahl von Experimenten wurden in der Vergangenheit im Laufe der Zeit 1000 ausge-
wahlt und in MCNP nachgebildet. Mit der neuen Querschnittsbibliothek konnten vor

allem bei folgenden Experimentgruppen Verbesserungen beobachtet werden:

e Bei hochangereicherter flissiger Uranldsung mit thermischem Spektrum konnte
der friher beobachtete Trend in Abhangigkeit der Neutronenleckage und der
daraus resultierende Bias vollstandig entfernt werden.

e Bei der Berechnung von Plutonium Eigenwerten (kes) konnte der seit langem
vorhandene Bias von 500 pcm etwa halbiert werden.

e Bei der Berechnung von wassermoderierten, niedrig angereicherten UO,
Brennstaben konnte der systematische Bias von etwa -500 pcm eliminiert wer-
den. Diese Experimente sind aus offensichtlichen Grinden von hohem Interes-

se fur die Reaktorgemeinde.

All diese Verbesserungen stellen einen grofRen Fortschritt auf dem Gebiet der Quer-
schnittsbibliotheken dar. Dariiber hinaus zeigen z.B. Nachrechnungen von ***U Expe-
rimenten, deren Reaktivitét eine Streuung von 5% aufweist, dass weitere Arbeit fir die

Optimierung von Querschnittsbibliotheken notwendig ist /KAH 14/.

6.2.6 Reaktivierung der Kritikalitatssicherheitsforschung der japanischen

Atomenergiebehdrde

Nach der Havarie des Kernkraftwerks Fukushima Daiichi (1IFNPS) 2011 mit anschlie-

Renden Kernschmelzen in drei Reaktorblocken ist die Verteilung und der Zustand von
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etwa 270 Tonnen Kernbruchstiicken (,debris*) ungeklart. Daraufhin hat die japanische
Atomenergiebehorde ihr Forschungsprogramm zur Kritikalitdtssicherheit mit dem Na-
men STACY (Static Critical Experiment Facility) reaktiviert /TON 14/. Dieses war in den
1980er Jahren zur Untersuchung von Sicherheitsaspekten von Wiederaufbereitungsan-
lagen gestartet worden. Die neue Ausrichtung widmet sich der Untersuchung von
Brennstoff Bruchstiicken durch Kritikalitdtsrechnungen der grof3en Vielzahl an mdagli-
chen Bruchstiickkonfigurationen in den Reaktorblocken, Validierung der Rechnungen
durch Experimente und der Entwicklung von Kritikalitatsrisiko Analysemethoden.
STACY wird zurzeit fur die experimentellen Untersuchungen umgebaut und erhélt ei-
nen heterogenen Kern aus wassermoderierten, 5% angereicherten UO, Brennstében,
deren Vpyoderator! Verennstof VErhaltnis zwischen 0,9 und 11 variiert werden kann. Zusatz-
lich kdnnen verschiedenen Strukturmaterialien und pseudo-Brennstoff-Bruchstiicke in
die Konfiguration eingebracht werden um den reaktiven Wert letzterer messen zu kon-
nen. Erste Experimente wurden fur 2015 erwartet. Bei der Entwicklung der Kiritikalitats-
risikoanalyse wird die Einbeziehung der enormen Unsicherheiten der Konfiguration der

Brennstoff-Bruchstuicke im Kern die grof3te Herausforderung sein.

6.2.7 Bemerkungen zur Validierung von Kritikalitatssicherheits- und Reak-

torphysik-Rechnungen

Die heutzutage verwendeten Algorithmen fiur Kritikalitdtsrechnungen weisen vernach-
lassigbare Unsicherheiten auf, sodass die Validierung von entsprechenden Rechnun-
gen auf die Validierung von nuklearen Daten reduziert werden kann. Diese erzeugen
teilweise bis zu 2% Unsicherheit von ke;. Da die Unsicherheiten der Benchmark-
Experimente meist kleiner sind, muss hochste Sorgfalt angewandt werden, dass diese
richtig bestimmt werden, da es sonst sehr schnell zu falschen Bias-Werten kommen
kann. Vor allem bei hohen experimentellen Genauigkeiten ist es essenziell, dass deren
Werte korrekt sind. Korrelationen zwischen Unsicherheiten von ahnlichen Experimen-
ten missen ebenso bertcksichtigt werden. Wird bei Reaktorsicherheitsbewertungen
von Mockups auf reelle Reaktoren extrapoliert, miissen Unsicherheiten konsistent pro-

pagiert werden.

Ein bevorzugter Validierungsprozess selektiert die Benchmark Experimente aufgrund
einer rigorosen Reprasentativitatsanalyse, bewertet Unsicherheiten aufgrund von nuk-
learen Daten und kombiniert nukleare und integrale Daten um eine beste Abschéatzung

des Bias und der Unsicherheit des Zielsystems zu geben /IVA 14/.
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6.2.8 Untersuchungen von ke vs. Bruchteil der kritischen Masse

Bei kritischen Experimenten wird typischerweise Brennstoff schrittweise der kritischen
Anordnung hinzugefiigt um sich so langsam ket = 1 anzun&hern. Dabei wird vor dem
Hinzufiigen die zu erwartende Anderung von ke berechnet, damit die Werte im siche-
ren und erstrebten Bereich bleiben. Dabei wurde folgende Gesetzmaligkeit fur metalli-

sche und L6sungssysteme mit hochangereichertem Uran und waffenfahigem Plutoni-

E

Kegr = (mig) -

kritische Masse. Der Exponent E hat einen Wert von 0,3 fir metallische Systeme und

um gefunden: m steht fur die Masse nach dem Hinzufligen, m, fir die
0,25 fur Losungen. Fir ein System aus hochangereicherten Uranfolien, die mit Lucite
umgeben und dadurch moderiert werden, wurde untersucht, welcher Exponent das
experimentelle Verhalten besser beschreibt. Dieses metallische System verhdlt sich
neutronisch eher wie eine Losung, da durch die hohe Moderation 93 % der Spaltungen
durch thermische Neutronen ausgeldst werden. Simulationen mit MCNP und Verglei-
che mit dem Experimente haben gezeigt, dass der Wert 0,3 (metallische Systeme)
zwar konservativ ist, dass aber die Verwendung von 0,25 (Losungen) das System mit
héherer Genauigkeit beschreibt. Nahe von ke = 1 ist dieser Ansatz einem Fit mit nattr-

m

kegg=Aln
lichem Logarithmus gleichwertig: = (m.,) A =0,24 /HUT 14/.

6.2.9 WPEC SG38: Design eines neuen Formats zur Speicherung nuklearer

Daten

Das Datenformat ENDF (Evaluated Nuclear Data Format) wird seit fast 50 Jahren zur
Speicherung von nuklearen Daten verwendet. Wahrend es in der Vergangenheit von
groBem Nutzen war, zeigt es mittlerweile auch bedeutende Nachteile, da es auch
durch die sich rasant entwickelnde Computertechnologie teilweise Uberholt ist. Die
Nachteile sind vor allem die Begrenzung der speicherbaren Datentypen, die limitierte
erreichbare numerische Prazision, die begrenzende Moglichkeit Text nur an den An-
fang jeder Datei zu stellen und die schwierige direkte Lesbarkeit fir den Benutzer. Aus
diesen Grinden hat die Arbeitsgruppe fiir Auswertungszusammenarbeit der OECD-
NEA die Unterabteilung (subgroup) SG38 gebildet, um einen modernen Ersatz flr
ENDF zu implementieren. Dieser muss flexibel, ausbaufahig, sowohl menschen- als
auch computerlesbar sein und dem aktuellen Stand der Computertechnologie wieder-

spiegeln. Das neue Format muss folgende Voraussetzungen erfillen: Die nuklearen

183



Daten miussen in einer hierarchischen Struktur gespeichert werden, die unserem Ver-
standnis der nuklearen Reaktionen und Zerfélle entspricht. Alle Projektil/Ziel-
Kombinationen muissen unterstiitzt werden. Die Rickwartskompatibilitdt muss mog-
lichst lange sichergestellt werden. Es sollten wiederverwendbare low-level Datencon-
tainer verwendet werden, um sie auch fur andere, ahnliche Datenstrukturen verwenden
zu konnen, z.B. EXFOR, ENSDF, RIPL. Die Erstellung einer standarisierten Eingabe-
und Ausgabeschnittstelle ist vorgesehen. Erweiterte Dokumentationsmdglichkeiten
Uber die Art der Evaluation oder welche experimentellen Daten verwendet wurden.
Beseitigung von Inkonsistenzen vor allem der nuklearen Massen. Dabei soll eine lang-
fristige Regulierung durch eine OECD-NEA Unterabteilung durchgefiihrt werden. Zu-
satzlich sollte die neue Datenstruktur die explizite Speicherung von Einheiten, das In-
terpolieren der Daten, die mehrfache Speicherung derselben Daten (z. B. evaluiert und

nicht evaluiert) erlauben und tolerante Zugriffsroutinen besitzen /MAT 14/.

6.2.10 Methoden zur Kapazitatserweiterung von Brennelement-Lagerbecken

und Trockenbehéltern

Der Unfall im Kernkraftwerk Fukushima Daiichi hat gezeigt, dass die Brennelement-
Lagerbecken im Fall eines Ausfalls der aktiven Kiihlung eine grol3ere Sicherheitsspan-
ne bendtigen. Eine Moglichkeit ist der Austausch des Kihlmittels Wasser mit z. B. Hi-
tec, einer Salzschmelze, die tiber 142 °C flissig ist und erst bei 538 °C siedet. Aufgrund
dieser grol3en Differenz ergibt sich eine Vergrol3erung der Zeitspanne, bis die Kihlwir-

kung des Lagerbeckens nicht mehr gewéhrleistet wird, um etwa eine GrdéfRenordnung.

Aufgrund fehlender Endlagerstatten werden sich Engpasse bei der Zwischenlagerung
in Trockenbehdltern ergeben. Um die Brennstoffdichte in den Behdltern zu erh6hen
ohne eine Rekritikalitdt auszulésen, konnten die Brennstdbe mit einem Neutronengift
beschichtet werden. Eine Madéglichkeit ist das Aufbringen einer 0,002mm dicken
80%7Zn%*Cd Schicht in einem 640°C heiRen Legierungsbad, nachdem die Brennstab-
oberflache mit einer Séure angeéatzt wurde. Rechnungen haben ergeben, dass der
Wert von ke damit in Wasser um gut 30% von 0,8469 auf 0,6037 sinkt. In Salzschmel-
ze, in Luft (keine Kiihlung) und in Helium (Trockenlagerung) liegt kes damit unter 0,2.
Um die Methode im groRRtechnischen Maf3stab anzuwenden und zu belegen, dass die
Temperaturbedingungen bei der Trockenlagerung nicht zu einem Versagen der Be-

schichtung fiihren, sind weitere Untersuchungen notwendig /GIT 14/.
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6.2.11 Untersuchung der Folgen von Neukonfigurationen von Kernbrenn-

stoff bei Trockenlagerung und Transportgebinden

Da es noch kein nukleares Endlager fur hochradioaktive Abfalle in den USA gibt, wer-
den abgebrannte Kernbrennstoffe langer in den Zwischenlagern verbleiben, als die
urspringliche Zertifizierung der Trockenlagerbehélter dies zuldasst. Zusatzlich sind heu-
te Abbrande mit hohen Werten von >45 GWd/tSM (blich. Die spéarliche Datenlage fir
Langzeitlagerung von hochabgebrannten Brennstoffen beziiglich mechanischer Eigen-
schaften und Alterungserscheinungen des Brennstoffs und der Hullrohre wurde erwei-
tert. Dabei wurden ein Behalter mit 32 17 x 17 Druckwasserreaktorbrennelementen und
ein Behélter mit 68 10x10 Siedewasserbrennelementen betrachtet und hinsichtlich der
Kritikalitat, der Abschirmung, des Einschlusses und der thermischen Eigenschaften
unten normalen, unnormalen und Unfall-Situationen bei der Lagerung, und normalen
und Unfall Situationen beim Transport untersucht. Es wurden Hullrohrbriiche, Brenn-
stab- und Anordnungs-Deformationen und Anderungen der Axialen Ausrichtung, je-
weils ohne Hullrohrbruch, untersucht. Im Vergleich zum intakten Nominalfall zeigen die
meisten der untersuchten Konfigurationen keinen gravierenden Einfluss auf die unter-
suchten Gebiete. Nichtsdestotrotz zeigen Falle mit axialer Umordnung von Brennstoff
signifikante negative Effekte auf Kritikalitat und Dosisleistungen auf der Oberflache der
Behalter /ISCA14/.

6.2.12 Sensitivitatsstudien Uber die Integritat von abgebranntem Kern-

brennstoff wahrend normalen Transportbedingungen

Erste Simulationen Uber die mechanische Integritat der Hullrohre von abgebranntem
nuklearen Brennstoff wahrend normalem Schienentransport tiber 3000 Meilen zeigen
fur die verwendeten Spezifikationen der Brennelemente und Transportbehélter keinen
Verlust der strukturellen Integritdt. Wegen den hohen Unsicherheiten der zahlreichen
Parameter wurde auch eine Sensitivitditsananlyse durchgefiihrt, die zwischen hoher,
mittlerer, geringer und keiner Sensitivitdt unterscheidet. Hohe Sensitivitat zeigen die
Elastizitatsmodule der Hillrohre, die Steifigkeit der Haltegitter, die axiale Positionen der
Haltegitter, und die Abstande zwischen den Brennelementen und der inneren Tra-
gestruktur. Mittlere Sensitivitat wurde fr die Position des Brennelements im Haltegitter,
fir die Art der Kontrollkomponenten, den reaktorinternen Reibverschlei? und die
Brennstoffpellet- zu Hullrohrbindung gefunden. Geringe Sensitivitat zeigten die Position

des Brennstabes innerhalb eines Brennelements, die Temperaturverteilung, die Brenn-
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stabdampfung, und der Brennstabinnendruck. Diese Befunde kénnen den Weg fir zu-

kunftige Forschung in diesem Bereich aufzeigen /SAN 14/.

6.2.13 Bestimmung experimenteller Korrelationen unter Benutzung der

Sampler Sequenz von SCALE Version 6.2

Die neue Rechensequenz Sampler, die in der ndchsten Programmversion von SCALE
(6.2) zur Verfugung stehen wird, wurde vom Oak Ridge National Laboratory benutzt,
um experimentelle Korrelationen der sieben Falle der Experimentserie LEU-COMP-
THERM-042 aus dem ICSBEP Handbook /NEA 13/ zu ermitteln. Sampler ermdglicht
das Sampling mit Variationen quasi aller Werte fir alle Sequenzen im SCALE Paket.
Dem Benutzer stehen Gleichverteilung, Normalverteilung und Betafunktion zur Verfi-
gung. Dabei kénnen einzelne Parameter fir mehrere Falle gemeinsam variiert werden
um Korrelationen der experimentellen Parameter zu bertcksichtigen. Der dreistufige
Sampler Prozess beinhaltet die Erstellung der Eingabedateien mit variierten Parame-
tern, die Ausfihrung der eigentlichen SCALE Rechnungen und eine Nachbearbeitung.
In dieser kdnnen z. B. die experimentellen Korrelationen zwischen Experimenten ermit-
telt werden. Die Serie LEU-COMP-THERM-042 zeigt Korrelationen von 0,784 bis 0,854
ohne erkennbaren Trend fir einzelne Falle. Die Bestimmung der Unsicherheiten und
vor allem der Grad der Korrelation zwischen den Experimenten ist aufgrund von feh-
lenden Angaben in den Experimentbeschreibungen haufig &ul3erst schwierig. Dies wird
dadurch erschwert, dass die kritischen Experimente vor mehreren Jahrzehnten durch-
gefuhrt wurden. Dadurch sind teilweise Unterlagen verloren gegangen und die Experi-
mentatoren kénnen nicht mehr ohne weiteres zu Details der Experimente befragt wer-
den. Parameterstudien haben gezeigt, dass die Korrelation zwischen den Experimen-
ten hauptsachlich durch die gemeinsame Variation des Brennstababstandes bedingt ist
IMAR 14a/.

6.2.14 Auswertung von Spitzen-Reaktivitats-Analysen von Reaktorbrenn-

stoffen aus Siedewasserreaktoren in Transport- und Lagerbehélter

Das Oak Ridge National Laboratory hat die Méglichkeiten zu Abbrandkredit fur Siede-
wasserreaktorbrennstoff in Transport- und Lagerbehéltern und Abklingbecken unter-
sucht. Die Rechenkette besteht aus Abbrand-Rechnungen mit TRITON (2D) und Reak-
tivitatsberechnungen mit KENO, beide aus dem SCALE Paket. Diese wurde auf das

Brennelementdesign GE14 in dem generischen Siedewasserbrennelementbehalter
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GBC-68 mit 68 Brennelementen angewendet. Von Rechnungen mit detaillierten und
komplizierten Modellen wurde ein konservatives Baseline Szenario eines vereinfachten
Models gefunden, um mit diesen Sensitivitdtsanallysen durchfihren zu kénnen. Es
wurde untersucht, welchen Einfluss der Gadolinium-Gehalt pro Brennstab, die Anzahl
der Gadolinium-Stébe, die Anordnung der Gadolinium-Stabe, der Dampfblasengehalt,
die Einfahrtiefe der Regelplatten, und die Fahrweisen des Kerns auf die Reaktivitat der
Brennstoffanordnung haben unter einer Bericksichtigung von funf Jahren Abklingzeit
nach der Bestrahlung. Die Analyse hat gezeigt, dass die Anzahl der Gadoliumstébe die
Reaktivitdit am Beginn der Lebensdauer beeinflusst, wahrend ein héherer Gadolinium-
Gehalt die Reaktivitatsspitze abschwacht und zeitlich nach hinten verschiebt. Der Ga-
doliniumgehalt hat auRerdem den gréf3ten Einfluss auf die Spitzenreaktivitat aller un-
tersuchten Parameter. Bei der Betrachtung von Aktinoiden und Spaltprodukten zeigen
die Anordnung der Gadolinium-Stabe und der Dampfblasengehalt einen moderaten
Einfluss. Die Variation der Brennstofftemperatur, der lokalen Leistungsdichte und Ope-
ration zwischen Vollleistung und halber Leistung zeigten sehr geringen bis gar keinen
Einfluss /IMAR 14b/.

6.2.15 Validierung von ke Rechnungen fur Brennstoff aus Siedewasserreak-

toren bei Spitzen-Reaktivitat in Transport- und Lagerbehaltern

Das Oak Ridge National Laboratory hat die Validierung von ke; Rechnungen fur Brenn-
stoff aus Siedewasserreaktoren bei Spitzen-Reaktivitat untersucht. Die Ermittlung von
geeigneten kritischen Experimenten stellt sich als schwierig heraus, da der Brennstoff
bei den geringen Abbranden bei Spitzen-Reaktivitdt schon eine merkbare Menge an
Plutonium enthalt, wéhrend die Anreicherung von Uran noch deutlich Giber dem Wert
von natdrlichem Uran liegt. Diese Bedingungen liegen bei kritischen Experimenten ty-
pischerweise nicht vor. Mithilfe von TSUNAMI /REA11l/ aus dem SCALE Paket
/ISCA11/ wurde die Korrelationen zwischen Experimenten und dem Anwendungsfall
des generischen GBC-68 Behélters aufgrund von Unsicherheiten der nuklearen Daten,
Cy, ermittelt. Es wurden insgesamt 1643 kritische Experimente verglichen, gesammelt
aus der VALID Datenbank des ORNL /SCA12/, Daten produziert von der NEA
IMAR 13/ und Sensitivitatsdaten, die im NUREG/CR-7109 benutzt wurden /HIL13/.
Davon blieben nur gut 50 Experimente mit Korrelationen tber 0,8 Ubrig, je nach Simu-
lationsbedingungen, wobei die 44 Experimente mit den hdchsten ¢, Werten aus drei
Serien mit demselben Brennstoff stammen. Eine vorlaufige Biasanalyse ergibt Werte

von Ak ~ -0,003. Allerdings beinhaltet keins der Experimente Plutonium, Gadolinium
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oder andere Aktinoiden und Spaltprodukte. Diese Licke zwischen Anwendungsfall und
Experimenten kann durch eine Reaktivitatsstrafe beachtete werden die zwei Stan-
dardabweichungen der Sensitivitat betragt. Fir Pu und Am ergeben sich 0,3 %, fir das
Restgadolinium 0,05% und fir die Hauptspaltungsprodukte 0,06% Abweichung. Zu-
sammen sind die Effekte klein genug, dass der von NUREG/CR-7109 empfohlene
Wert von 1,5% konservativ abdeckend ist. Neue kritische Experimente mit einer Uran-
Plutonium Mischung, die fur niedrig abgebrannten Brennstoff reprasentativ ist, kbnnten
die Validierung von SWR Spitzen-Reaktivitdten deutlich verbessern. Die Validierung
mit vorhandenen kritischen Experimenten stellt aber keine Beschréankung dar, die eine
Bertcksichtigung von Abbrandkredit fur SWR Brennelemente verhindern wirde
IMAR 14c/.
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Der vorliegende Bericht beschreibt kurz die im Rahmen des Vorhabens 3613R03350 durchgeführten Arbeiten an dem GRS „Handbuch zu Störfallanalysen für Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung“, sowie im Detail die fortgeführten Arbeiten zur Revision und Aktualisierung des GRS „Handbuch zur Kritikalität“, die sich hier auf Spaltstoffsysteme mit Plutonium und 233U fokussierten. Die die in früheren Vorhaben begonnene Literaturrecherche zu innovativen Brennstoffkonzepten wurde fortgeführt. Beschrieben wird auch die Überprüfung und Qualifikation eingesetzter Rechenverfahren durch Recherche und eine aktive Benchmark-Teilnahme, sowie der Ergebnisse der Verfolgung des Standes von Wissenschaft und Technik auf dem Gebiet der Rechenverfahren zur Kritikalitätssicherheitsanalyse. Spezielle vertiefte Auswertungen ausgewählter kritikalitätsrelevanter Vorkommnisse in der Vergangenheit sind ebenfalls dokumentiert.
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Abstract

This report briefly describes the activities carried out under the project 3613R03350 on the GRS "Handbook on Accident Analysis for Nuclear Front and Back End Facilities", and in detail the continuing work on the revision and updating of the GRS "Handbook on Criticality", which here focused on fissile systems with plutonium and 233U. The in previous projects started and ongoing literature study on innovative fuel concepts is continued. Also described are the review and qualification of computational methods by research and active benchmark participation, and the results of tracking the state of science and technology in the field of computational methods for criticality safety analysis. Special in-depth analyzes of selected criticality-relevant occurrences in the past are also documented.
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[bookmark: _Toc455498251]Einleitung

Für belastbare Störfallanalysen und Sicherheitsbewertungen kerntechnischer Anlagen ist die Verfügbarkeit aktueller Methoden, Verfahren und Datengrundlagen auf dem Stand von Wissenschaft und Technik unerlässlich. Für Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung bedeutet dies insbesondere physikalisch-technische Prozessabläufe sowie die nukleare Sicherheit hinsichtlich der Einhaltung der Unterkritikalität.

In diesem Zusammenhang erstellt und pflegt die GRS seit geraumer Zeit das „Handbuch zur Kritikalität“, das im Rahmen dieses und früherer Vorhaben einer kompletten Revision unterzogen wurde. Weiterhin wird erstmalig das seit längerem im Entwurf vorliegende „Handbuch zu Störfallanalysen für Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung“ erstmalig als überarbeitete Fassung in drei GRSBerichten bereitgestellt.

Der in früheren Vorhaben begonnene Literaturbericht zu innovativen Kernbrennstoffkonzepten wird fortgeschrieben. Neben der Verfolgung der jüngeren Entwicklung auf dem Gebiet der Leichtwasserreaktor-Brennelemente wird ein Fokus in der vorliegenden Arbeit auf Urananreicherungstechniken nach dem Laserverfahren, und hier insbesondere auf das moderne SILEX-Verfahren gerichtet. Aktueller Anlass ist die Erteilung einer Baugenehmigung für eine großtechnische Anlage nach diesem Verfahren in den USA im Jahre 2012.

Ein weiterer Punkt der vorliegenden Arbeit beschäftigt sich mit der vertieften Analyse und Auswertung einiger ausgewählter kritikalitätsrelevanter Ereignisse. Ein wesentlicher Aspekt ist dabei die Frage nach den Umständen die dazu geführt hatten dass die Ereignisse nicht in Kritikalitätsunfälle mit Exkursion mündeten. Die Auswahl der Ereignisse orientierte sich dabei an der verfügbaren, öffentlich zugänglichen Literatur.

Die Implementierung, Validierung und Bewertung aktueller numerischer Rechenverfahren erfolgte zum einen durch die aktive Teilnahme an dem Rechenbenchmark „Problem Specification for Benchmark Study on the Reflector Effect of Silicon Dioxide (SiO2) for the Criticality Safety of Direct Disposal of Used Nuclear Fuel” der OECD-NEA, zum anderen durch Recherche und Zusammenfassung einer Reihe von jüngeren Fachtagungs- und Konferenzbeiträgen, die sich mit Code- und Datenneuerungen zum Thema Kritikalitätssicherheit beschäftigen.
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[bookmark: _Toc455498252]Störfallanalysen

Zum Abschluss des Vorhabens 3610R03350 lag das „Handbuch zu Störfallanalysen für Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung“ („Störfallhandbuch“) erstmalig vollständig im Entwurf vor. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die einzelnen Kapitel des Störfallhandbuchs einer fachlichen Qualitätssicherung durch unabhängige, d. h. an der ursprünglichen Erstellung der Kapitel nicht beteiligte Experten unterzogen. Dies führte, je nach Kapitel, zur Überarbeitung, Ergänzung oder Kürzung der Entwurfstexte. 

In Ergänzung der ursprünglichen Planung wurde Kapitel 1 „Nukleare Ver- und Entsorgung“ in Hauptteil A um ein weiteres Unterkapitel ergänzt, das sich mit der routinemäßigen und längerfristigen Zwischenlagerung bestrahlter Kernbrennelemente beschäftigt. Dies basiert auf dem Umstand dass dieses Thema vor dem Hintergrund des Ausstiegs aus der Kernenergienutzung in Deutschland sowie der verspäteten Verfügbarkeit eines Endlagers für wärmeentwickelnde radioaktive Abfälle zunehmende Relevanz einnimmt. Der aktuelle Zeitraum der Aufbewahrungsgenehmigungen von vierzig Jahren ab dem Datum der ersten Einlagerung eines beladenen Behälters wird absehbar nicht ausreichen, und wird auf einen heute noch nicht klar absehbaren Zeitraum, vermutlich aber um mehrere Jahrzehnte verlängert werden müssen. Das bedeutet, dass diese Art kerntechnischer Einrichtungen lange nach der Stilllegung der Leistungsreaktoren und vor der Inbetriebnahme eines Endlagers – neben der Anreicherung und der Brennelementfertigung mit je einer Anlage – absehbar die wichtigsten Nuklearanlagen in Deutschland sein werden. 

Aufgrund des Umfangs der einzelnen Überarbeitungsschritte wird hier auf diese nicht im Detail eingegangen sondern auf die finalen Dokumente verwiesen.

Nach einer abschließenden redaktionellen Überarbeitung werden die drei Bände A, B und C voraussichtlich im Laufe des Jahres 2016 bzw. 2017 als GRS-Berichte zur Verfügung gestellt werden.

[bookmark: _Toc455498253]Nukleare Sicherheit

[bookmark: _Toc455498254]Handbuch zur Kritikalität, Ausgabe 2016

[bookmark: _Ref441150532][bookmark: _Toc455498255]Revision und Aktualisierung kritischer Parameter

Das GRS „Handbuch zur Kritikalität“ /GRS 13/ stellt eine national wie international anerkannte Sammlung von Daten und Parametern zur Kritikalität dar. Begonnen im Jahr 1970, erfordert das Voranschreiten der technischen Entwicklung die Aufnahme immer neuer kritischer Systeme, um das Spektrum der in der nuklearen Ver- und Entsorgung auftretenden Stoffströme mit spaltbaren Nukliden umfassend abzudecken. Gleichzeitig erfordern die stetige Weiterentwicklung von Rechenmethoden und nuklearen Daten sowie der anwachsende Bestand an evaluierten kritischen Benchmark-Experimenten eine regelmäßige Überprüfung und Verifizierung bereits bestehender Daten und Parameter.

Im Zuge der Durchsicht, Überprüfung und Aktualisierung des GRS „Handbuch zur Kritikalität“, zuletzt der Arbeitsversion 2013 /GRS 13/, wurden für die Revision 2016 in der vorliegenden Arbeit u. a. kritische Parameter für wässrige Systeme mit Plutonium, Uran-Plutonium-Mischungen, 233U sowie 233U-232Th-Mischungen mit Hilfe der in Kap. 3.1 des Berichts GRSA3701 /KIL 13/ beschriebenen Methodik neu berechnet.

Für Plutonium wurden zumeist die Isotopenvektoren Pu(100), Pu(95/5), Pu(85/10/5) sowie Pu(59/25/12/4) in die Betrachtungen einbezogen. Dabei bedeuten die Werte in Klammern den Anteil des jeweiligen Plutoniumisotops in Atomprozent, aufsteigend ab dem Isotop mit der Massenzahl 239. So symbolisiert beispielsweise Pu(59/25/12/4) eine Plutoniumzusammensetzung von 59 % 239Pu, 25 % 240Pu, 12 % 241Pu und 4 % 242Pu, was in etwa einer typischen Plutoniumzusammensetzung aus der Wiederaufarbeitung von bestrahltem Urandioxidbrennstoff aus Leichtwasserreaktoren entspricht (238Pu wird vernachlässigt). Im Mischoxid wurde als Uran typischerweise Natururan, z. T. aber auch hoch angereichertes Uran (Brüterbrennstoff) angenommen. In Systemen mit Thorium als Brennstoffbestandteil wurde dieses Element stets als 100 % 232Th modelliert.

Es wurden stets konzentrationsabhängig die kritischen Kugelmassen, Kugelvolumina, Zylinderdicken und Schichtdicken berechnet, wobei in allen Fällen ein 30 cm dicker Wasserreflektor modelliert wurde. Für einige Stoffgemische wurden zusätzlich die infiniten Multiplikationsfaktoren kinf bestimmt. Die nachfolgende Auflistung stellt die betrachteten Systeme übersichtsartig vor:

· Plutoniumdioxid mit unterschiedlichen Plutoniumvektoren (s. o.),

· Plutoniumnitrat mit unterschiedlichen Plutoniumvektoren und H+-Molaritäten,

· Plutonylnitrat mit unterschiedlichen Plutoniumvektoren,

· Uran-Plutonium-Mischoxid mit unterschiedlichen Plutoniumanteilen (5 bis 45 % Pu) und Plutonium-Isotopenzusammensetzungen (100 % 239Pu bis LWR-Pu),

· Urandioxid mit 100 % 233U als Spaltstoff,

· Uranylnitrat mit 100 % 233U als Spaltstoff,

· Uran(10 %)-Thorium(90 %)-Mischoxid mit 100 % 233U oder 235U als Spaltstoff.

Für die Nitrat-Systeme wurde die in SCALE implementierte Methode zur Dichtebestimmung nach Pitzer-Koeffizienten eingesetzt, näher beschrieben in Abschnitt M7.A des SCALE-Manuals /SCA 11/. Die Systeme mit wasserunlöslichen Oxiden wurden nach dem dafür angemessenen Verfahren der Restwasserauffüllung modelliert, vgl. auch /KIL 09/ und /KIL 13/.

Die in der vorliegenden Arbeit neu berechneten Kurven wurden in Teil 2 von Band 2 (ehemals als Band III bezeichnet) des „Handbuch zur Kritikalität“ Ausgabe 2016 implementiert. Aufgrund des Umfangs des Datenmaterials von ca. 60 neuen bzw. neu berechneten Datenblättern mit bis zu fünf Parameterkurven pro Blatt wird an dieser Stelle auf eine Wiedergabe dieser Daten verzichtet und auf den entsprechenden Band des „Handbuchs“ verwiesen.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden schließlich alle drei Bände des GRS „Handbuch zur Kritikalität“ inhaltlich und redaktionell überarbeitet und aktualisiert, und als GRS

· „Handbuch zur Kritikalität Band 1: Kritikalität und nukleare Sicherheit“ /GRS 15/, 

· „Handbuch zur Kritikalität Band 2 Teil 1: 235U“ (künftig GRS–380) und 

· „Handbuch zur Kritikalität Band 2 Teil 2: Plutonium, 233U und höhere Aktinoide“ (künftig GRS–381)

abgeschlossen, bzw. werden bis 2017 im Internetauftritt der GRS (www.grs.de) unter „Publikationen“ frei zur Verfügung gestellt werden.

Implementiert sind die seit der letzten offiziellen Version 1998 v. a. in den Vorhaben 3606R02535 /KIL 09/ und 3610R03350 /KIL 13/ aktualisierten Daten zu 235U-Systemen sowie die in diesem Vorhaben revidierten und neu berechneten Parameterkurven und –werte (s. o.). Je nach Stoffsystem sind aus den genannten Arbeiten qualitative oder quantitative Abschätzungen zur Konservativität der angegebenen Parameterwerte in den jeweiligen Textvorspann der Stoffsysteme ins Handbuch übernommen worden soweit sinnvoll und notwendig.

Der Textsatz erfolgte in LaTeX 2 /GOO 94/, /KOP 00/ zur Erzeugung von Dateien im PDF-Format. Zahlreiche Datenblätter die aus älteren Ausgaben des Handbuchs übernommen und nicht ersetzt wurden und die bislang nur analog auf Papier bzw. gescanntes PDF vorlagen, wurden mit Hilfe der freien Software „Engauge Digitizer“ /ENG 16/ weitgehend aus den alten Abbildungen digitalisiert, neu gezeichnet und ebenfalls in die Datensammlung implementiert. 	
Hinweis: Da die Digitalisierung der relevanten analogen Datenblätter zum Redaktionsschluss der vorliegenden Arbeit noch nicht vollständig abgeschlossen war, verschiebt sich die Veröffentlichung der beiden, dann vollständig überarbeiteten Datenteile in das Jahr 2017.

Exemplarisch sind in den folgenden Abbildungen neu berechnete kritische Parameter (Masse, Volumen) für wässrige Plutoniumnitrat- und 233Uranylnitrat-Systeme, jeweils mit 30 cm Wasserreflektor, dargestellt.
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[bookmark: _Ref414366842][bookmark: _Toc440453258][bookmark: _Toc455498322]Abb. 3.1	Kritische Kugelmassen für homogene wässrige Plutoniumnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 10.F.1 implementiert
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[bookmark: _Toc440453259][bookmark: _Toc455498323]Abb. 3.2	Kritische Kugelvolumina für homogene wässrige Plutoniumnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 10.F.2 implementiert

[image: ]

[bookmark: _Toc440453260][bookmark: _Toc455498324]Abb. 3.3	Kritische Kugelmassen für homogene wässrige 233Uranylnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 15.F.1 implementiert
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[bookmark: _Toc440453261][bookmark: _Toc455498325]Abb. 3.4	Kritische Kugelvolumina für homogene wässrige 233Uranylnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 15.F.2 implementiert

[bookmark: _Toc440453196]


Für die meisten der betroffenen Kurvendaten existieren außer der oben genannten Systeme für Plutoniumnitrat- und 233Uranylnitratlösungen kaum oder gar keine geeigneten, öffentlich verfügbaren kritischen Benchmark-Experimente /NEA 13/, die zur Validierung der Rechnungen herangezogen werden könnten. Deshalb liegt der Fokus der Experimentnachrechnungen auf diesen Substanzen.

Auf diese Nachrechnungen und deren Auswertungen wird in den folgenden Kapiteln 3.2 (Plutoniumnitrat) und 3.3 (233Uranylnitrat) vertieft eingegangen. Neben den klassischen Analysemethoden wie der Bestimmung von Mittelwerten oder Trendanalysen werden in dieser Untersuchung verstärkt Methoden zur Unsicherheits- und Sensitivitätsanalyse sowie zur Berücksichtigung von Systemkorrelationen eingesetzt. Diese Untersuchungen dienen zum einen dem Eignungsnachweis der ausgewählten Benchmark-Konfigurationen zu Validierungszwecken für die betrachteten Systeme, und zum anderen zur vertieften Evaluation von Unsicherheiten in den Benchmark-Konfigurationen und den zugehörigen Anwendungsfällen. Dies bezieht sich auf Unsicherheiten sowohl in geometrischen und technischen Parametern (Experimente) als auch auf die nuklearen Wirkungsquerschnitte (Experimente und Parameterkurven).

[bookmark: _Ref446331823][bookmark: _Toc455498256]Bewertung bislang bestehender, älterer Handbuch-Daten

Die Revision der kritischen Parameter führte nicht nur zum Ersatz älterer Daten durch neu berechnete Werte. In einigen Fällen wurden die älteren Daten beibehalten, einige vorbehaltlich späterer Revision vorläufig entfernt, und manche ersatzlos gestrichen. Dies wird in den folgenden Absätzen im Einzelnen diskutiert.

Für bestimmte Systeme wurden die Werte und Kurven trotz ihres Alters (1970er Jahre) unverändert beibehalten. Dies betrifft z. B. Systeme welche per se eine äußerst hohe Konservativität aufweisen und heute keine oder nur mehr minimale direkte praktische Relevanz in Deutschland besitzen. Darunter fallen etwa wässrige metallische Systeme mit 100 % reinem 235U oder 239Pu. In anderen Fällen lieferten die Neuberechnungen gegenüber den älteren Daten nahezu identische oder leicht nichtkonservative Werte, so dass die bestehenden Datenblätter beibehalten wurden. Manchmal zeichnete sich auch kein einheitliches Bild ab: Während kritische Massen und Volumina mancher Systeme bei identischer Konzentration der älteren Datenblätter konservative Werte gegenüber den Neuberechnungen zeigten, offenbarte sich bei Zylinder- und Schichtdicken für identische Systeme ein umgekehrtes Bild, oder anders herum (vgl. auch Kap. 3.5). Bei bestimmten, wichtigen Systemen wie niedrig angereicherten Urandioxid-Wasser-Systemen, blieben differierende Alt- und Neudaten zumindest in Tabellenwerk entsprechend kommentiert parallel nebeneinander bestehen, z. B. Tab. 1.B.A in Band 2 Teil 1.

Andere Datenarten als kritische Parameter, wie etwa Werte zum materiellem Buckling Bm2, zu Wanderflächen, den Diffusionslängenquadraten L2, den Extrapolationslängen  und den Fermialtern , wurden großteils – zumindest vorübergehend – aus dem Datensatz entfernt bzw. für spätere Revisionen zurückgestellt. Dies liegt zum einen an deren schwieriger Überprüfbarkeit und Validierbarkeit, zum anderen an ihrer heutigen geringen Relevanz angesichts moderner Rechenverfahren und Wirkungsquerschnittsdaten. In einer künftigen Ausgabe des Handbuchs werden diese Werte möglicherweise nach Überprüfung und ggf. Aktualisierung wieder implementiert werden.

Ersatzlos entfernt wurden kritische Kugelmassen und –volumina, sowie Zylinder- und Schichtdicken von heterogenen moderierten Stabsystemen. Die Bestimmung dieser Größen über homogenisierte, zellgewichtete Wirkungsquerschnitte und anschließendem eindimensionalen „critical dimension search“ ist nicht mehr zeitgemäß, zumal die physikalische Interpretation z. B. der Kugelmasse eines Stabsystems heutzutage fragwürdig erscheint. In der derzeitigen Praxis werden die Kritikalitätsanalysen zu derartigen Systemen mit modernen Rechenverfahren in expliziter Geometrie in hoher Genauigkeit durchgeführt. Aus dem gleichen Grund wurden vergleichbare Datentypen (Teil 7) auch aus der DIN 25403 „Kritikalitätssicherheit bei der Verarbeitung und Handhabung von Kernbrennstoffen“ /DIN 12/ zurückgezogen /DIN 14/.

Weiterhin wurde eine Reihe von Daten und Parametern zu wässrigen Spaltstofflösungen in endlichen, betonreflektierten Anordnungen entfernt. Diese Werte waren sehr speziell abgestimmt auf einen bestimmten Anlagentyp, explizite (Baryt-)Beton-Zusammensetzungen, Borkonzentrationen, Cadmiumbeschichtungen, Stahltypen, Geometrien usw., und lieferten nur begrenzt allgemeine Anhaltspunkte. Dies betrifft v. a. mehr oder weniger explizite Anordnungen mit Plutoniumnitrat- bzw. Uranyl-/Plutoniumnitrat-Lösungen welche bei der ehemals geplanten und erforschten Wiederaufarbeitung in Deutschland von Interesse waren und auf andere Anlagen und auch auf die heutige Zeit nur begrenzt übertragbar sind. In einer späteren Revision des Handbuchs werden eventuell neu gerechnete, allgemeinere Daten dieses Typs wieder implementiert werden; dies ist nach derzeitigem Stand noch nicht festgelegt.

[bookmark: _Ref441052384][bookmark: _Toc455498257]Kritische Experimente mit Plutoniumnitrat

[bookmark: _Toc440453197][bookmark: _Toc455498258]Zielsetzung

[bookmark: _Toc268004497]Ziel der Untersuchungen ist die Validierung der neu berechneten kritischen Parameterkurven (krit. Kugelmassen, Kugelvolumina, Zylinderdicken, Schichtdicken, z. T. auch infinite Multiplikationsfaktoren) für die Revision der letzten Arbeitsfassung von 2013 des GRS „Handbuch zur Kritikalität“ /GRS 13/. Dazu wurden wasserreflektierte, niedrig konzentrierte kugelförmige Plutoniumnitrat-Lösungen in Wasser aus /NEA 13/ nachgerechnet und einer Sensitivitäts- und Korrelationsanalyse unterzogen.

Die Experimente wurden mit der Rechensequenz CSAS5 des amerikanischen Codepakets SCALE /SCA 11/ Version 6.1.2 nachgerechnet und mit den Parameterkurven aus dem Handbuch verglichen. In allen Rechnungen wurde die Querschnittsbibliothek v7-238 in 238-Gruppenstruktur verwendet, und die Resonanzselbstabschirmung durch die Resonanzbehandlungsmethode CENTRM berücksichtigt. Die Rechnungen wurden mit der eindimensionalen Rechensequenz CSAS1 wiederholt, um sie mit den kritischen Parameterkurven vergleichen zu können, die mit dieser Sequenz gerechnet wurden. Ein weiterer Vorteil liegt in der deutlich geringeren Rechenzeit, was für die Sensitivitäts- und Korrelationsanalyse von Vorteil ist. Die errechneten Multiplikationsfaktoren von Experimenten mit Plutoniumdichten nahe des Wertes bei der minimalen kritischen Masse wurden einer statistischen Analyse unterzogen, um Aussagen über die Unsicherheiten der gerechneten Parameterkurven treffen zu können. Diese münden in die Quantifizierung eines Bias des verwendeten Codes, mit dem auch die Parameterkurven gerechnet wurden, um die entsprechende Konservativität auch bei Beachtung der experimentellen Unsicherheiten nachzuweisen bzw. zu gewährleisten.

In einem zweiten Schritt wird die Sensitivität von keff auf die Unsicherheiten der experimentellen Messungen berechnet, um zu analysieren welche fehlerbehafteten Größen ausschlaggebend für die Unsicherheit von keff sind.

In einem weiteren Schritt wird untersucht, in wie weit Korrelationen zwischen den Experimenten relevant sind und berücksichtigt werden müssen, und ob sich das Ergebnis der Validierung der kritischen Parameterkurven dadurch signifikant verändert.

[bookmark: _Toc440453198][bookmark: _Toc455498259]Beschreibung der Experimente

Bei allen untersuchten Experimenten handelt es sich um Lösungen von niedrig konzentriertem Plutoniumnitrat in wässriger Lösung, beschrieben in dem „ICSBEP-Handbook“ /NEA 13/ als PU-SOL-THERM-0##, im Folgenden mit PST-0## abgekürzt. Fast sämtliche Versuche bestehen aus kugelförmigen Stahlgefäßen. In zwei Ausnahmen sind die Gefäße aus Aluminium gefertigt. Der Einfluss von Zu- und Abläufen, Haltestrukturen und Messinstrumenten wird meist berücksichtigt, indem das Kugelvolumen in der Experimentbeschreibung so modifiziert ist, dass die Vernachlässigung dieser Strukturen entsprechend kompensiert wird. Die Kugeln befinden sich in einem Wassertank und sind von mindestens 30 cm Wasser als Reflektor auf allen Seiten umgeben. Aufgrund des hohen Verhältnisses von Moderator zu Spaltstoff innerhalb der Lösung handelt es sich um thermische Systeme. Alle untersuchten Fälle sind leicht untermoderiert, was jew. durch eine ± 10 %ige Variation der 1H-Kernzahldichten bestätigt wurde.

[bookmark: _Ref388887158][bookmark: _Ref388887147][bookmark: _Toc390168566]In Tab. 3.1 sind die wesentlichen Parameter der untersuchten Serien aufgelistet. Eine ausführliche Beschreibung inklusive aller Vereinfachungen und Annahmen findet sich in /NEA 13/.

[bookmark: _Ref392174401][bookmark: _Toc440453307][bookmark: _Toc455498397]Tab. 3.1	Liste der untersuchten Plutonium-Lösungsexperimente

		Experimentserien

		Kugeldurchmesser

		Fälle pro Serie

		Fälle in Abb.

		Benchmark Fehler



		PST-003

		13“

		  8 (01 - 08)

		01 - 08

		0,0047

angenommen



		PST-004

		14“

		13 (01 - 13)

		09 - 21

		0,0047

angenommen



		PST-005

		14“

		  9 (01 - 09)

		22 - 30

		0,0047

angenommen



		PST-006

		15“

		  3 (01 - 03)

		31 - 33

		0,0035

gerechnet



		PST-020

		14“

		15 (01 - 03,
     05 - 16)
5 (10 - 13,   

     16)

		34 - 48


		0,0047

gerechnet



		PST-021

		15,2“

		4 (04 - 06,

    10)

		41 - 44

		0,0025  0,0044

gerechnet





[bookmark: _Toc390168122][bookmark: _Toc268004505]Insgesamt stehen 52 experimentelle Konfigurationen in sechs Serien zur Verfügung, deren Plutoniumkonzentration und experimenteller Aufbau einen sinnvollen Vergleich mit den theoretischen Kurven erlauben. Die Kugeln waren, bis auf wenige Ausnahmen, vollständig mit Lösung gefüllt. Für Serie 020 sind in den Experimentbeschreibungen äquivalente Fälle beschrieben (Fälle 10 – 16), in denen dieser kleine Hohlraum durch eine Reduzierung des Kugeldurchmessers kompensiert ist. Somit werden im Folgenden nur sieben der insg. 15 beschriebenen Fälle aus Serie 020 verwendet, da sie von den ersten acht abgeleitet sind. Damit reduziert sich die Gesamtzahl der weitgehend unabhängigen Experimente auf 44.

In Serie 021 ist in den Fällen 4 und 5 die Kugel nicht vollständig mit Lösung gefüllt. In den drei Fällen 4, 5 und 6 dieser Serie wird im Modell im Reflektor die Verdrängung des Wassers durch das Einlass- und Halterohr explizit berücksichtigt. Fall 10 nimmt eine fehlende Stahlkugel an.

[bookmark: _Toc440453199][bookmark: _Toc455498260]Eingabeparameter für die Kritikalitätsrechnungen

Die Monte Carlo Kritikalitätsrechnungen in KENOVa wurden mit 20 000 Startneutronen durchgeführt. Als Abbruchkriterium der Rechnung wurde ein statistischer Fehler von keff von 5 × 105 angesetzt. Da die ersten Generationen noch eine relativ große Varianz aufweisen, wurden die ersten 50 Generationen verworfen. Das Abbruchkriterium wurde typischerweise nach etwa 15 000 Neutronengenerationen erreicht.

Die Angabe der Kernzahldichten in den Experimentbeschreibungen ermöglicht die direkte Eingabe dieser in den KENOVa Eingabedateien für die Lösungsbestandteile Plutonium (238Pu, 239Pu, 240Pu, 241Pu, 242Pu), Stickstoff (N), Wasserstoff (H) und Sauerstoff (O), und die Kugelhüllenbestandteile Eisen (Fe), Chrom (Cr), Nickel (Ni), Mangan (Mn), Aluminium (Al) und Cadmium (Cd). Bis auf Plutonium werden die natürlichen Isotopenverhältnisse angenommen. Die Temperatur aller Komponenten der Experimente liegt bei den Serien 003, 004, 005 und 006 bei 300 K, bei den Serien 020 und 021 bei 298 K. Entsprechend wird die Dichte des reflektierenden Wassers mit 0,99651 g/cm3 bzw. 0,997 g/cm3 angenommen. Die jeweiligen Kugelradien der Spaltlösung, des Behälters und des Wasserreflektors wurden aus den Experimentbeschreibungen übernommen.

In Abb. 3.5 sind die Plutoniumdichten Pu in g/cm3 und in Abb. 3.6 die Gewichtsprozent Gew.% an 240Pu für alle untersuchten Fälle gezeigt. Die gerechneten Serien sind in unterschiedlichen Farben dargestellt. In den Serien 003, 004, 005 und 006 waren laut Experimentbeschreibungen nur 239Pu und 240Pu vorhanden. In der Serie 020 war neben den in Abb. 3.6 gezeigten Gew.% 240Pu auch 0,006 Gew.% 238Pu, 0,311 Gew.% 241Pu und 0,009 Gew.% 242Pu vorhanden. In der Serie 021 war neben den in Abb. 3.6 gezeigten Gew.% 240Pu auch 0,006 Gew.% 238Pu, 0,283 Gew.% 241Pu und 0,009 Gew.% 242Pu vorhanden. Der Rest zu 100 % Pu bestand jeweils aus 239Pu.
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[bookmark: _Ref394653515][bookmark: _Toc440453262][bookmark: _Toc455498326]Abb. 3.5	Plutoniumdichte für alle untersuchten experimentellen Fälle
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[bookmark: _Ref392085652][bookmark: _Toc440453263][bookmark: _Toc455498327]Abb. 3.6	240Pu Gewichtsprozent für alle untersuchten experimentellen Fälle

In Abb. 3.5 sind zusätzlich einige Fälle speziell gekennzeichnet, die Besonderheiten aufweisen, oder im Folgenden näher betrachtet werden. Dabei gibt es zwei Fälle mit Aluminium anstelle Stahl als Kugelbehältnis (Fälle 7, 8; blau), und zwei Fälle für die in Kap. 3.2.5 Sensitivitätsanalysen der experimentell gemessenen Eingangsgrößen durchgeführt wurden (Fälle 43, 44; rot). Die 2 × 2 Fälle (40, 41, 46, 47; schwarz) mit zusätzlicher Cadmium-Beschichtung auf der Stahlkugel stellen Sonderfälle dar die in der allgemeinen Analyse nicht einbezogen und gesondert betrachtet werden. Für Serie 020 sind auch die äquivalenten Fälle gezeigt (Fälle 34 – 41), in denen die Kugeln nicht komplett gefüllt sind und die im weiteren Verlauf nicht betrachtet werden.

[bookmark: _Toc455498261]Ergebnisse der Experimentnachrechnungen

Multiplikationsfaktoren

In Abb. 3.7 sind errechneten effektiven Multiplikationsfaktoren keff für alle betrachteten Benchmark-Experimente aufgetragen. Die vertikalen Fehlerbalken beinhalten zum einen die statistische Unsicherheit von keff aufgrund von dem Abbruchkriterium der Monte Carlo-Rechnung (5 × 105), zum anderen den messtechnischen Fehler aufgrund von experimentellen Unsicherheiten (siehe Tab. 3.1). Die beiden Experimente mit Cadmiumbeschichtung (schwarze Ellipsen in Abb. 3.5) weichen dabei deutlich von den anderen Experimenten ab, weshalb sie für ein besseres Verständnis vertieft betrachtet werden. Ohne diese beiden Experimente und ohne die doppelten Fälle aus Serie 020 ergeben sich insgesamt 42 Konfigurationen, deren errechnete Werte für keff in Abb. 3.8 dargestellt sind. 
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[bookmark: _Ref392086684][bookmark: _Toc440453264][bookmark: _Toc455498328]Abb. 3.7	Bandbreite der berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren der Plutoniumnitrat-Lösungsexperimente
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[bookmark: _Ref392149233][bookmark: _Toc440453265][bookmark: _Toc455498329]Abb. 3.8	Variation der berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren der Plutoniumnitrat-Lösungsexperimente ohne die mit Cadmium beschichteten Fälle

Es ergibt sich ein mittlerer Wert von keff  1,00386 ± 0,00035 mit einer Standardabweichung von σ  0,00227 ± 0,00025. Dabei wurden die einzelnen Werte mit den inversen experimentellen Fehlern gewichtet. Da bei Kritikalitätssicherheitsbetrachtungen vor allem die Konservativität von entscheidender Bedeutung ist, werden entsprechende Limits betrachtet, die die Streuung der berechneten Werte berücksichtigen. Ein solches Limit ist das einseitige 95 %-Konfidenzlimit, das besagt, dass bei einer Normalverteilung 95 % der Werte oberhalb dieses Limits liegen müssen. Es ist gegeben durch 

[image: ]		(3.1)

Die berechneten Multiplikationsfaktoren der 42 untersuchten Fälle erfüllen mit W = 0,97 und einem P-Wert von 0,28 die Normalverteilung bei 0,05 Ebene.

Da eine Stichprobe von nur 42 Werten aus der Verteilung der keff-Werte vorliegt, sollte das 95,95-Toleranzlimit angewandt werden. Dieses Limit besagt, dass die Werte mit einer 95 % Wahrscheinlichkeit über dem 95 %-Limit liegen sollen. Es ist abhängig von der Größe der Stichproben und nähert sich für n   dem 95 %-Limit von 1,645  σ (keff) an. Nach /OWE 63/ liegt es bei einer Stichprobe aus 42 Werten bei 
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Es ist dabei leicht nicht-konservativ, was zu folgendem Bias der Kurve für die kritische Masse in der Nähe des Minimums von Pu führt:

[image: ]				(3.3)

In der bisherigen Auswertung wurde nur der gewichtete Mittelwert der berechneten keff Werte betrachtet. Aus diesem Grund wird in den folgenden Streudiagrammen überprüft, ob sich signifikante Abhängigkeiten der Werte von keff von den Unsicherheiten in den experimentellen Parametern ermitteln lassen. Zu diesem Zweck wurden entsprechende Trendanalysen durchgeführt, um ggf. funktionale Zusammenhänge zwischen den berechneten Werten von keff und verschiedenen physikalischen Parametern der Systeme zu identifizieren.

In Abb. 3.9 bis Abb. 3.13 sind die berechneten keff Werte der 42 relevanten Fälle gegen die Plutoniumdichte Pu, den prozentualen Gewichtsanteil von 240Pu, die Nitratdichte NO3, das Moderationsverhältnis H/Puges und die Energie der mittleren Lethargie der spaltenden Neutronen (Energy of Average Lethargy causing Fission, EALF) aufgetragen. Die Daten werden jeweils mit einer Gerade unter Beachtung der Fehlerbalken durch Minimierung von ² gefittet. Dabei wird der x-Aufpunkt der Geraden auf den Mittelwert der Abzissengröße a3 verschoben, da sonst die Steigung a2 und der Ordinatenabschnitt a1 stark korreliert sind:
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[bookmark: _Ref394924827][bookmark: _Toc440453266][bookmark: _Toc455498330]Abb. 3.9	Abhängigkeit von keff von der Plutoniumdichte
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[bookmark: _Toc440453267][bookmark: _Toc455498331]Abb. 3.10	Abhängigkeit von keff von dem prozentualen Gewichtsanteil von 240Pu
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[bookmark: _Toc440453268][bookmark: _Toc455498332]Abb. 3.11	Abhängigkeit von keff von der Nitratdichte
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[bookmark: _Toc440453269][bookmark: _Toc455498333]Abb. 3.12	Abhängigkeit von keff von dem Parameter EALF
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[bookmark: _Ref394924841][bookmark: _Ref395017548][bookmark: _Toc440453270][bookmark: _Toc455498334]Abb. 3.13	Abhängigkeit von keff von dem Moderationsverhältnis



[bookmark: _Ref394661774][bookmark: _Ref395000790][bookmark: _Toc440453308][bookmark: _Toc455498398]Tab. 3.2	Tabelle der Abhängigkeiten von keff von experimentellen Größen

		Größe

		a1

		a2

		a3



		Pu

		1,00406  0,00069

		0,11  0,11

		0,03294  0,00097



		Gew.%240Pu

		1,00373  0,00067

		0,00092  0,00057

		3,32 ± 0,19 



		NO3

		1,00391  0,00068

		2,4 e-6 5,9 e-6

		186  18



		EALF

		1,00400  0,00069

		0,08  0,11

		0,05801  0,00097



		H/gesPu

		1,00401  0,00070

		-2,7 e-6  3,6 e-6

		783  26





In Tab. 3.2 sind die Fitparameter eingetragen. Dabei fällt auf, dass bis auf bei EALF der Fehler der Steigung größer ist als die Steigung selber, man also keine signifikanten Trends angeben kann. Bei Gew.% 240Pu liegt ein Fehler von 62 % vor, sodass auch hier keine signifikante Aussage zu treffen ist, vor allem bei dem sehr kleinen Wert der Steigung.

Energie der durchschnittlichen Lethargie der spaltenden Neutronen (EALF)

Zusätzlich wurde der Einfluss von Pu auf die Energie der durchschnittlichen Lethargie der Spaltung auslösenden Neutronen (EALF) und die durchschnittliche erzeugte Neutronenzahl  untersucht. Die mittlere EALF liegt bei 0,0580  0,0095 eV und steigt mit Pu nahezu linear an, vgl. Abb. 3.13. Bei einer Steigung von 0,91116 hat der Fehler nur einen Wert von 0,000057. Dieser Anstieg liegt an dem mit zunehmender Plutoniumdichte abnehmenden Moderationsverhältnis H/Puges.

Die mittlere erzeugte Neutronenzahl  liegt bei 2,8749  0,000036 und reduziert sich mit Pu mit einer Steigung von 0,0329  0,0010 nahezu linear, vgl. Abb. 3.15.
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[bookmark: _Ref394924904][bookmark: _Toc440453271][bookmark: _Toc455498335]Abb. 3.14	Abhängigkeit von EALF von der Plutoniumdichte
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[bookmark: _Ref392684415][bookmark: _Toc440453272][bookmark: _Toc455498336]Abb. 3.15	Abhängigkeit der Anzahl der im Mittel freigesetzten Neutronen von der Plutoniumdichte

[bookmark: _Ref392149374][bookmark: _Toc440453204]Diskussion der Experimente mit Cadmium-Beschichtung

Wie in Abb. 3.7 ersichtlich zeigen die berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren der beiden Experimente mit cadmiumbeschichteten Stahlzylindern deutliche Abweichungen von keff = 1,0 hin zu nicht konservativen, d. h. niedrigeren Werten. Cadmium ist im thermischen Energiebereich ein starker Neutronenabsorber und reduziert bei der hier verwendeten Dicke von 0,03 inch ≙ 0,762 mm den Fluss der thermischen Neutronen in etwa um einen Faktor 6 x 103, abgeschätzt anhand einer typischen Neutronenabsorption von 1 x 105 pro 1 mm Cadmium. Dieser Wert wird wir aus einem totalen makroskopischen Reaktionsquerschnitt von 115 cm-1 abgeleitet /RIN 91/. Effektiv wird also die ansonsten reaktivitätserhöhende Wirkung des Wasserreflektors deutlich reduziert. Die Analyse der Daten lässt vermuten, dass der absorbierende Effekt von KENOVa überschätzt wird, oder dass die Angabe der Dicke der Cadmium-Schicht ungenau ist. Für die Cadmiumschichtdicke sind in der Experimentbeschreibung keine Fehler angegeben, dafür allerdings eine Erhöhung in keff von keff = 0,0002 für eine um ein Drittel reduzierte Schichtdicke von 0,02 inch ≙ 0,508 mm. Laut der Experimentbeschreibung war dieser Wert für ähnliche Experimente typisch. Eigene Nachrechnungen mit KENOVa ergaben ähnliche Erhöhungen von keff = 0,00022 bzw. 0,00045 für die beiden Fälle. Selbst eine Schichtdicke von lediglich 0,01 inch ≙ 0,254 mm ergab nur eine Erhöhung von keff = 0,0013 bzw. 0,0016.

Die Unterschätzung der Schichtdicke um 0,01 inch ≙ 0,254 mm kann die Abweichung vom Durchschnitt der Nachrechnungen aller Fälle nicht erklären. Es wird angenommen, dass die Abweichung von keff = 1,0000 aus einem durch KENOVa möglicherweise zu gering berechneten Einfluss von Cadmium herrührt, eventuell aufgrund fehlerhafter Wirkungsquerschnitte; dies ist allerdings spekulativ. Um einen systematischen Effekt von Cadmium auf die Anwendung der gerechneten kritischen Kurven zu ermitteln, müsste eine ausgiebige Studie mit mehreren Experimenten mit Cadmiumbeschichtung durchgeführt werden. Aus der Analyse der zwei hier betrachteten Fälle lässt sich lediglich sagen, dass man bei Berechnung von, bzw. bei der Anwendung der kritischen Kurven auf Systeme, die Cadmium enthalten, besondere Vorsicht walten lassen muss, um konservative Aussagen zu treffen.

[bookmark: _Toc440453205]Annahme von Vakuum statt Stahl- bzw. Aluminiumkugeln

Um den Einfluss des Kugelmaterials auf den Multiplikationsfaktor zu untersuchen, wurden die Rechnungen aller Fälle wiederholt mit der Annahme von Vakuum statt dem jeweils verwendeten Kugelmaterial. In Abb. 3.16 sind die keff–Werte für alle Fälle gezeigt, bei den Cadmium-beschichteten Fällen einmal mit (Fälle 46, 47) und noch einmal ohne Cadmium-Beschichtung (Fälle 53, 54). Man erkennt, dass das mittlere keff bei den meisten Fällen deutlich größer ist, sodass der Mittelwert hier bei keff = 1,0127  0,0032 liegt, also um keff = 0,012 höher als bei der Berechnung mit Kugelschale. Dieser Wert gilt wiederrum ohne die Cadmium-beschichteten Fälle 46, 47, 53, 54. Dies zeigt die Neutronen absorbierende Wirkung von Stahl, hervorgerufen vor allem von dem enthaltenen Eisen mit einem mittleren thermischen Absorptionsquerschnitt von ca. 2,7 barn.
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[bookmark: _Ref392686650][bookmark: _Toc440453273][bookmark: _Toc455498337]Abb. 3.16	Variation der effektiven Kritikalität inklusive Cadmium beschichteter Fälle ohne Kugelmaterial

Bei den zwei Fällen mit Aluminium-Kugel ist der Unterschied mit keff = 0,0017 deutlich geringer aufgrund des im Vergleich deutlich niedrigeren Absorptionswirkungsquerschnitts (n, )  0,23 barn des einzigen natürlich vorkommenden, stabilen Isotops 27Al.

Bei den beiden mit Cadmium beschichteten Fällen liegt keff mit keff = 0,0054 leicht höher, da auch hier die absorbierende Wirkung der Stahlkugel wegfällt. Da diese bei jenen zwei Fällen aber gegenüber der Absorption durch Cadmium sehr gering ist, fällt der Effekt deutlich schwächer aus.

Wird auch die Cadmium-Beschichtung für die Rechnung entfernt, erhält man die beiden Fälle 53, 54. Da hierbei die starke Absorption des Cadmiums entfällt, führt die Moderation und Reflektion der umgebenden Wasserschicht zu einer starken Erhöhung des berechneten keff um keff = 0,088, bzw. 0,094. Dies kann nun mit der Erniedrigung von keff um keff = 0,047, bzw. 0,052 bei Entfernung der Wasserschicht aber unter Beibehaltung der Cadmiumschicht und Stahlkugel verglichen werden. Man erkennt, dass hier, in diesem gut thermalisierten System, die 0,762 mm Cadmium-Schicht auf keff relativ einen höheren Einfluss ausübt als die moderierende und reflektierende 30 cm Wasserschicht.

[bookmark: _Ref395624003][bookmark: _Toc440453206]Vergleich der Ergebnisse mit CSAS1 Rechnungen

Um die Ergebnisse mit den auf der CSAS1-Sequenz basierenden kritischen Parameterkurven vergleichen zu können, wurden die Rechnungen mit CSAS1 wiederholt. Diese Sequenz ist auf eindimensionale Systeme limitiert, was bei den meisten hier untersuchten, einfachen kugelsymmetrischen Anordnungen ausreichend ist.

Aus den bestehenden Eingabedateien für CSAS5 wurden hierzu in den jeweiligen Eingabedateien – wo sinnvoll – nur die Geometriebeschreibung und die Stichworte für CSAS5 entfernt, und die Sequenz auf CSAS1 geändert. Auch hier wird die Querschnittsbibliothek v7-238 zusammen mit CENTRM eingesetzt.

Die gerechneten effektiven Multiplikationsfaktoren sind in Abb. 3.17 gezeigt. Vergleicht man diese Abbildung mit Abb. 3.8, so ist eine große Ähnlichkeit zu erkennen. Das mittlere gewichtete keff liegt mit keff = 0,00006 bzw. keff = 1,00405 etwas höher, was deutlich innerhalb des experimentellen Benchmark-Fehlers und im Bereich der Genauigkeit der Monte Carlo Rechnungen für keff liegt. 
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[bookmark: _Ref392689932][bookmark: _Toc440453274][bookmark: _Toc455498338]Abb. 3.17	Variation der mit CSAS1 berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren ohne die mit Cadmium beschichteten Fälle

Somit können durch die Experimentnachrechnungen die mit CSAS5 gewonnenen Erkenntnisse auf die mit CSAS1 berechneten kritischen Parameterkurven übertragen werden.

[bookmark: _Ref392086046][bookmark: _Toc440453209][bookmark: _Ref445988307][bookmark: _Toc455498262]Sensitivitätsanalysen

Im nächsten Schritt dieser Untersuchungen wurde eine Sensitivitätsanalyse durchgeführt, um zu ermitteln, in wie weit sich experimentelle Messfehler auf den berechneten Wert von keff auswirken. Die ersten beiden Fälle wurden aus dem Satz der nachgerechneten Experimente ausgewählt, da die dort vorliegenden Plutoniumdichten nahe an der Dichte Pu,min.krit.Masse ~ 0,035 g/cm3 liegen, bei der nach dem GRS „Handbuch zur Kritikalität“, Stand 2013, /GRS 13/ das Minimum der kritischen Kugelmasse bei optimaler Moderation und Reflexion auftritt, vgl. auch Abb. 3.1. Da in diesem Handbuch Kurven mit 0 bzw. 5 Gew.% 240Pu angegeben sind, wurden zwei experimentelle Fälle gewählt, die möglichst diesen Werten entsprechen.

Für die Sensitivitätsanalyse wurden die Kernzahldichten in den Eingabedateien nicht direkt aus den Experimentbeschreibungen übernommen. Stattdessen wurden sie aus experimentell gemessenen Größen errechnet (s. u.). Die gemessenen Größen, daraus abgeleitete Größen und deren experimentellen Unsicherheiten sind in Tab. 3.3 für die zwei Serien aufgelistet. Dabei sind in unterschiedlichen Serien unterschiedliche Parameter direkt gemessen und mit unterschiedlichen Unsicherheiten behaftet. Die angegebenen Unsicherheiten werden mangels expliziter Angabe in der Beschreibung als Standardabweichung der Messgrößen interpretiert.

[bookmark: _Ref392226753][bookmark: _Ref392226749][bookmark: _Toc440453309][bookmark: _Toc455498399]Tab. 3.3	Liste der mit Unsicherheiten behafteten experimentellen Parameter

		Gemessene, fehlerbehaftete Größen

		Variable

		% Unsicherheit PST-004

		% Unsicherheit PST-020

		Verteilung



		Gesamtdichte

		

		0,03 %

		0,4 %

		beta(4,4)



		Plutoniumdichte

		

		1,0 %

		1,0 %

		beta(4,4)



		Eisendichte

		

		1,4 %

		-

		beta(4,4)



		Nitratdichte

		

		0,6 %

		-

		beta(4,4)



		Säure Molarität

		

		-

		1,0 %

		beta(4,4)



		Gewichtsprozent 238Pu

		

		-

		16,67 %

		beta(4,4)



		Gewichtsprozent 239Pu

		

		-

		0,04 %

		beta(4,4)



		Gewichtsprozent 240Pu

		

		7 %

		-

		beta(4,4)



		Gemessene, fehlerbehaftete Größen

		Variable

		% Unsicherheit PST-004

		% Unsicherheit PST-020

		Verteilung



		Gewichtsprozent 241Pu

		

		-

		1,93 %

		beta(4,4)



		Gewichtsprozent 242Pu

		

		-

		11,11 %

		beta(4,4)



		Volumen

		

		0,3 %

		0,25 %

		beta(4,4)



		Wanddicke

		

		10 %

		-

		beta(4,4)



		Temperatur

		

		0,09 %

		-

		beta(4,4)





[bookmark: _Ref392752358][bookmark: _Toc440453310][bookmark: _Toc455498400]Tab. 3.4	Liste der aus den Experiment-Parametern abgeleiteten Größen

		Abgeleitete Größen und deren Unsicherheiten

		Variable

		% Unsicherheit PST-004

		% Unsicherheit PST-020



		Nitratdichte

		

		-

		1,0 %



		Wasserdichte

		

		0,9 %

		0.862 %



		Gewichtsprozent 239Pu

		

		0,04 %

		-



		Gewichtsprozent 240Pu

		

		-

		0,75 %



		Radius Spaltstoff

		

		0,08 %

		0,08 %



		Radius Kugelhülle

		

		0,08 %

		0,08 %



		Radius Wasserreflektor

		

		0,02 %

		0,02 %





Zur Berechnung der abgeleiteten Größen (Tab. 3.4) wurden folgende Formeln verwendet, soweit sie nicht direkt gemessen wurden /NEA 13/:
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Für die Erzeugung der Stichproben von zufällig verteilten Werten der gemessenen Größen wurde das Programm SUSA für Excel /KLO 08/ verwendet. In einer Konfigurationsdatei können neben der Samplegröße, dem Namen der Ausgabedatei und dem Trennzeichen für jede variierte Größe der Variablenname, die Art der Verteilung (normal-, gleich-, oder beta-verteilt), der Mittelwert und die Standardabweichung, bzw. die Grenzen der Verteilung, ein Startwert (seed) für den deterministischen Zufallszahlengenerator und ein beliebiger Kommentar angegeben werden. Daraufhin werden die entsprechenden Zufallsverteilungen für alle Variablen erstellt und im bewährten „.lst“-Format gespeichert. 

Für die hier vorliegende Analyse wurden 500 Stichproben mit zufallsverteilten Eingangsgrößen gerechnet. Dabei wurde jeweils eine Beta(4,4) Verteilung angenommen, deren Grenzen entsprechend der angegebenen experimentellen Unsicherheiten gewählt wurden. Diese Verteilung ähnelt einer Gaußverteilung, die aber nach beiden Seiten definierte Grenzen besitzt (3 ). Die Mittelwerte der zufallsverteilten Größen stimmen mit den gegebenen Nominalwerten überein (< 0,07 %). Der zu erwartende relative Fehler der Standardabweichungen ist gegeben durch: [image: ]. Die Abweichungen der Standardabweichungen von den gegebenen experimentellen Fehlern liegen zwischen 0,6 % und 5,1 %. Da es sich auch hierbei um eine Wahrscheinlichkeitsverteilung handelt, ist dieser Sachverhalt konsistent. 

Aus diesen zufallsverteilten Messgrößen bzw. den daraus abgeleiteten Größen aus Tab. 3.4 werden die Kernzahldichten mit folgenden Formeln berechnet /NEA 13/:

[image: ]	(3.7)

[image: ]											           (3.8)

[image: ]	(3.9)

Die Verteilung der zufallsverteilten Eingangsgrößen der KENOVa Rechnungen (Kernzahldichten, Radien und Temperaturen) wurden folgendermaßen auf Plausibilität überprüft: Ihre Mittelwerte weichen weniger als 0,1 % von den Nominalwerten der Referenzfälle ab. Die Standardabweichungen dieser Werte wurden mit experimentell gegebenen Fehlern verglichen. Obwohl eine genaue Übereinstimmung aufgrund der Formeln zur Berechnung nicht gegeben ist, kann so abgeschätzt werden, dass die Unsicherheiten der Verteilungen plausibel sind. Die Berechnung und das anschließende Erzeugen der zahlreichen KENOVa Eingabedateien erfolgt automatisiert mit dem Programmpaket SUnCISTT /ROW 14/. Die Parameter der drei gerechneten Fälle, die sich am meisten unterscheiden, sind in Tab. 3.5 eingetragen. 

[bookmark: _Ref392694362][bookmark: _Toc440453311][bookmark: _Toc455498401]Tab. 3.5	Tabelle der Parameter-Unterschiede zwischen den betrachteten experimentellen Serien mit Plutoniumnitratlösungen

		Parameter

		PST-004_04

		PST-020_11



		W%240Pu

		0,54 %

		4,66 %



		

		0,02809

		0,0332



		Pu Komponenten

		239,240Pu

		238,239,240,241,242Pu



		Ermittlung 

		gemessen

		Säure Molarität 





Für die Kritikalitätsberechnungen wurde wieder die Sequenz CSAS5 mit der Wirkungsquerschnitts-Bibliothek v7-238 verwendet. Um bei den 500 Stichproben der Sensitivitätsanalyse den Rechenaufwand nicht unnötig hoch werden zu lassen, wurde das Abbruchkriterium für die Monte Carlo-Rechnungen auf 5.0 × 10-4 erhöht. Dieser Wert liegt immer noch etwa eine Größenordnung unter den zu erwartenden experimentellen Unsicherheiten von 5,9 × 10-3.

Nach Berechnung aller 500 Stichproben können diese statistisch ausgewertet und die Abhängigkeiten von den experimentell unsicheren Parametern angegeben werden. Die Ergebnisse der Rechnungen werden automatisiert mit SUnCISTT ausgelesen und in eine Tabelle übertragen, die zur weiteren Analyse verwendet wird.

[bookmark: _Toc440453213]Multiplikationsfaktoren

In Tab. 3.6 ist ein Vergleich der ermittelten keff-Werte und deren Fehler angegeben. 

[bookmark: _Ref392752907][bookmark: _Toc440453312][bookmark: _Toc455498402]Tab. 3.6	Liste der keff-Werte aus der Sensitivitätsanalyse

		Parameter

		PST-004_04

		PST-020_11

		PST-020_12



		keff,Bench

		1,0000

		1,0000

		1,0000



		(keff,Bench)

		0,0059

		0,0059

		0,0059



		keff,Ref.NsAusExp

		0,99932  5e-5

		1,00209  5e-5

		1,00359  5e-5



		keff,Ref.NsAus

		0,99933  5e-5

		1,00206  5e-5

		1,00353  5e-5



		keff,mean

		0,99973 1,19e-4

		1,00219 1,16e-4

		1,00368 1,57e-4



		(keff,mean)

		0,002665

		0,002601

		0,003512





keff,Bench steht für den experimentellen Benchmark keff-Wert, der als keff = 1,0 für den erreichten kritischen Zustand festgelegt ist. Die angegebenen Unsicherheiten (keff,Bench) sind die durch Fehlerfortpflanzung der experimentellen Größen ermittelten Unsicherheiten in keff nach /NEA 13/. Allerdings wurden diese nur für die Serie PST-020 berechnet; für PST-004 wurden sie als obere Fehlergrenze von anderen Serien übernommen. keff,Ref.NsAusExp steht für den Referenzfall, bei dem die Kernzahldichten Ns direkt aus den Experimentbeschreibungen übernommen sind (s. o.). keff,Ref.NsAus steht für den Referenzfall, bei dem die Kernzahldichten Ns aus den Referenzdichten  errechnet wurden. Die Unsicherheiten in keff,Ref.NsAusExp und keff, Ref.NsAus sind durch das Abbruchkriterium der Monte Carlo-Rechnungen gegeben. Innerhalb dieser Fehler stimmen die jeweiligen Werte gut überein.

keff,mean steht für das mittlere keff nach der Sensitivitätsanalyse, der angegebene Fehler ist das Abbruchkriterium für die Monte Carlo-Rechnung jedes Falles. (keff,mean) steht für die Standardabweichung von keff,mean. Für die beiden betrachteten Fälle stimmen die keff,mean mit den keff der Nominalfälle innerhalb einer Standardabweichung überein.

(keff,mean), der Fehler von keff aus dem Monte Carlo-Ansatz der Fehlerfortpflanzung ist für alle drei betrachteten Fälle in etwa halb so groß wie der entsprechende Fehler von keff aus der Fehlerfortpflanzung, der in den Experimentbeschreibungen angegeben ist. Laut den Experimentbeschreibungen in /NEA 13/ wurden für die Serie PST-020 nur diejenigen Lösungen ausgewertet, bei denen erwartet wurde, dass die Parameter den größtmöglichen Effekt auf keff haben. Daraus wurde eine einzige „Worst-Case“ Unsicherheit ermittelt, die größer als die Unsicherheiten der einzelnen Experimente sein sollte. Wie schon erwähnt, wurde für die Serie PST-004 die Unsicherheit nicht individuell berechnet, sondern als „Worst-Case“ Unsicherheit der Wert von den 12 Inch-Kugeln übernommen. Aus diesen Gründen ist nicht zu erwarten, dass die für jeden Fall individuell berechneten Unsicherheiten genau mit den angegebenen experimentellen Werten übereinstimmen, sondern geringere Werte aufweisen.

[bookmark: _Ref395612087][bookmark: _Toc440453214]Ergebnisse der Sensitivitätsanalyse

Im Folgenden wird die Sensitivitätsanalyse von keff auf die unsicherheitsbehafteten experimentellen Größen exemplarisch anhand der Fälle PST-020-11 und PST-004-04 dargestellt. Mit SUSA kann durch Einlesen sowohl der Eingabeliste als auch der Ergebnisliste die Sensitivitäten der Ergebnisgrößen auf die Variation der Eingabeparameter berechnet werden. Hierzu werden sowohl der Pearson Korrelationskoeffizient als auch der p-Wert berechnet. Der erstgenannte Wert gibt an, wie stark zwei Verteilungen miteinander korreliert sind (großer Wert bedeutet hohe Korrelation), der zweite Wert ist ein Maß dafür, wie wahrscheinlich es ist, dass nicht-korrelierte Verteilungen die entsprechende Abhängigkeit erzeugen (kleiner Wert bedeutet hohe Wahrscheinlichkeit für eine Korrelation).

In Abb. 3.18 sind diese Ergebnisse für den Fall PST-020-11 dargestellt. Deutlich zu erkennen ist die positive Korrelation von keff mit  und , während die Korrelation mit der Säuremolarität  negativ ist. Diese Effekte können wie folgt erklärt werden: Mit zunehmendem  steht mehr Spaltstoff zur Verfügung, was zu einer Erhöhung der Reaktivität führt. Bei Erhöhung von  sinkt das Moderationsverhältnis in dieser untermoderierten Lösung leicht, und N14N nimmt stark zu, so dass dessen absorbierende Wirkung zusätzlich steigt. Mit zunehmendem  bei gleichbleibendem Moderationsverhältnis nimmt die gesamte zur Verfügung stehende Spaltmasse zu, was eine positive Wirkung auf keff hat. Eine leichte Abhängigkeit ist auch vom Volumen erkennbar, mit dem die zur Verfügung stehende Spaltmasse steigt. Mit zunehmenden Gew.% 239Pu steigt keff leicht an, da der sein Wirkungsquerschnitt der Spaltung den der anderen Isotope übertrifft.

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\Sensitivity_PU-SO-TH-020_11_1\correlations.png]

[bookmark: _Ref392768920][bookmark: _Ref392768917][bookmark: _Toc440453275][bookmark: _Toc455498339]Abb. 3.18	Korrelationen von keff mit den experimentellen Eingangsgrößen für den Fall PST-020-11

In dieser Sensitivitätsanalyse werden die Pearson Korrelationskoeffizienten zwischen den variierten Parametern und keff berechnet. Dies ergibt ein Maß für den Einfluss der tatsächlichen Unsicherheiten der einzelnen Parameter auf die Unsicherheit von keff.

Dabei ist zu erkennen, dass vor allem die chemische Zusammensetzung (Dichterelation) der Lösung für die Bestimmung relevant ist und nicht der Plutoniumvektor oder geometrische Größen. Die hier betrachtete Pearson Korrelation ist nicht zu verwechseln mit der Sensitivität von keff auf die einzelnen Größen. Da z. B. die experimentellen Unsicherheiten des Volumens und der Gew.–% von 239Pu sehr gering sind, sind auch deren Korrelationen mit keff relativ gering. 

[bookmark: _Ref392775129]Eine weitere Möglichkeit der Analyse ist die Angabe der Sensitivität: [image: ]. Diese gibt die auf die Mittelwerte der x und y-Größen normierte Steigung an, wenn man keff gegen die entsprechenden Parameter aufträgt. In Abb. 3.19 ist keff in Abhängigkeit von ρges aufgetragen. Die starke positive Sensitivität ist evident. Die Korrelation ist dadurch ebenfalls positiv. Da die Streuung der Werte in y-Richtung gering ist, hat auch der Korrelationskoeffizient einen hohen Wert. 

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\Sensitivity_PU-SO-TH-020_11_1\ErrorPlot_keffvsrhoPu_iv.gif]

[bookmark: _Ref392775749][bookmark: _Toc440453276][bookmark: _Toc455498340]Abb. 3.19	keff in Abhängigkeit von der Plutoniumdichte für PST-020-11

Der Fehler der Sensitivität [image: ]ist die Summe der Fehler der Steigung und der Mittelwerte der x und y-Größen. In Tab. 3.7 sind die Korrelation R, SP und SP für alle fehlerbehafteten Größen eingetragen, wobei die höchsten Einträge rot, die mittleren orange und die vernachlässigbaren schwarz gehalten sind.

[bookmark: _Ref392850081]Teilt man nun SP durch SP, was dem inversen relativen Fehler von SP entspricht, so erhält man ein Maß für die Signifikanz der Sensitivität. Die Verhältnisse dieser Werte entsprechen in etwa den Verhältnissen der Korrelationen R, die in Abb. 3.18 dargestellt sind. Dabei fällt auf, dass die relevanten Korrelationen nicht zwangsläufig mit den relevanten Sensitivitäten zusammenfallen, man also zwischen diesen klar unterscheiden muss. 

[bookmark: _Ref394925204][bookmark: _Toc440453313][bookmark: _Toc455498403]Tab. 3.7	Liste der ermittelten Sensitivitäten und deren Fehler

		𝑐

		

		

		

		

		

		

		

		



		R

		0.64

		-0.21

		0.67

		0.15

		-0.0075

		0.097

		0.012

		0.007



		

		0.17

		-0.06

		0.44

		0.16

		-0.00015

		0.65

		0.0017

		0.00032



		

		0.0023

		0.0022

		0.0055

		0.009

		0.00013

		0.06

		0.0011

		0.0002



		

		73.9

		-27.3

		80.0

		17.8

		-1.2

		10.8

		1.5

		1.6





Die gleiche Sensitivitätsanalyse für den Fall PST-040-04 ist in Abb. 3.20 gezeigt und die entsprechenden Korrelationskoeffizienten und Sensitivitäten in Tab. 3.8 zusammengefasst.

Für diesen Fall sind die Korrelationen etwas anders verteilt. Zum einen sind hier in der Experimentbeschreibung andere Messgrößen angegeben, wie z. B. die Eisendichte  in der Lösung, nur 239Pu und 240Pu und die direkte Messung der Dichte  der Nitrationen NO3-. Zum anderen ist die Unsicherheit der Gesamtdichte um mehr als einen Faktor 10 kleiner angegeben, weshalb die Korrelation von keff mit Ges nahezu verschwindet.

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\Sensitivity_PU-SO-TH-004_04_1\correlation.png]

[bookmark: _Ref392777377][bookmark: _Toc440453277][bookmark: _Toc455498341][bookmark: _Ref392850901]Abb. 3.20	Korrelationen von keff mit den experimentellen Eingangsgrößen für den Fall PST-020-04

Die Sensitivitäten für Fall PST-020-04 zeigen ein ähnliches Bild wie für Fall PST-020-12. Die wichtigsten Beiträge sind die Plutonium- und die Gesamtdichte, das Volumen und der Anteil des spaltbaren Plutoniums. SP/SP stimmt auch für den Fall PST-004-04 gut mit dem Ergebnis der Sensitivitätsanalyse überein.

[bookmark: _Ref394925103][bookmark: _Toc440453314][bookmark: _Toc455498404]Tab. 3.8	Tabelle der Korrelationen und Sensitivitäten und deren Fehler des Falls PST-004-04

		

		

		

		

		

		

		

		

		



		PST-004-04



		R

		0.87

		0.039

		0.028

		0.25

		-0.31

		-0.14

		-0.044

		-0.13



		

		0.24

		0.0064

		0.23

		0.23

		-0.008

		-0.00052

		-0.13

		-0.056



		

		0.0024

		0.0016

		0.072

		0.0075

		0.00026

		0.00032

		0.023

		0.0035



		

		100.0

		4.0

		3.2

		30.7

		-30.8

		-1.6

		-5.7

		-16.0





Die hier vorgestellte Sensitivitätsanalyse wurde auch für alle Fälle der Serien 003, 004, 005 und 020 durchgeführt. Dabei ergeben ergibt die Analyse innerhalb einer Serie weitgehend ähnliche Sensitivitäten. Da die gemessenen Größen und deren experimentelle Fehler der Serien 003 und 005 die gleichen sind, wie bei Serie 004, fallen auch die entsprechenden Sensitivitäten sehr ähnlich aus und lassen keine weiteren Erkenntnisse zu. Aus diesem Grund sind sie hier nicht weiter beschrieben.

[bookmark: _Toc440453215][bookmark: _Toc455498263]Benchmark-Korrelationen

Im vorangegangenen Kapitel wurde die Sensitivität von keff der einzelnen Fälle auf die mit experimentellen Unsicherheiten behafteten Eingangsgrößen betrachtet. In diesem Kapitel wird der Einfluss von Korrelationen dieser Unsicherheiten zwischen verschiedenen Experimenten bzw. Experimentkonfigurationen untersucht. Ziel ist es zu ermitteln, ob diese Korrelationen relevant sind und betrachtet werden müssen und sich so ein zusätzlicher Bias des Codes ergibt, ober ob sie bei der Biasbestimmung vernachlässigt werden können.

Zur Berechnung der Korrelationen zwischen den Fällen wurde die oben beschriebene Sensitivitätsanalyse der Experimentserien 003, 004, 005 und 020 wiederholt, wobei die zwischen unterschiedlichen Fällen innerhalb einer Serie korrelierten Eingangsgrößen nicht unabhängig innerhalb ihrer Fehlergrenzen variiert wurden, sondern jeweils gemeinsam. Für die Serien 003, 004 und 005 sind dies jeweils das Kugelvolumen, die Wanddicke und die Anreicherung von 240Pu. Letztere wurde für unterschiedliche Anreicherungen jeweils neu variiert (siehe Abb. 3.6). Bei Serie 020 wurden das Kugelvolumen, und die Anreicherung von 238Pu, 240Pu, 241Pu und 242Pu gemeinsam für alle Fälle variiert. Aufgrund der Menge der zu rechnenden Fälle (36 Fälle, 100 Proben pro Fall) und der geringen Abweichung zu CSAS5 Rechnungen (vgl. auch Kap. 3.4) wurde die Sequenz CSAS1 verwendet. In Abb. 3.21 ist die Korrelationsmatrix aller gerechneten Fälle gezeigt. Wie zu erwarten sind die Korrelationen zwischen den Serien verschwindend gering, da sämtliche Eingangsparameter nur innerhalb einer Serie zusammen variiert wurden. Die Diagonalität der Matrix und eine Selbstkorrelation aller Fälle von 1,0 dienen als erste Überprüfung der Konsistenz und Richtigkeit der Korrelationsrechnung. 

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\CSAS1\cor_result_all_BenchmarkCorrelations_COLZ.png]

[bookmark: _Ref395604705][bookmark: _Toc440453278][bookmark: _Toc455498342]Abb. 3.21	Korrelationsmatrix der Multiplikationsfaktoren aller betrachteten Benchmark-Experimente

Wird die Abbildung von unten rechts nach oben links betrachtet, können folgende Sachverhalte festgestellt werden. Die Fälle der Serie 020 sind untereinander gar nicht korreliert. Dies kann damit erklärt werden, dass der experimentelle Fehler von ges, das für jeden Fall einzeln variiert ist, mit 0,4 % um mehr als einen Faktor 10 größer ist als bei den anderen Serien. Schon in der Sensitivitätsanalyse wurde für diese Serie gezeigt, dass keff neben ges hauptsächlich auf Pu und Na sensitiv reagiert, die alle individuell für jeden Fall variiert werden. Es ist also keine Korrelation zwischen den Fällen zu erwarten.

Die anderen drei Serien weisen jeweils einen Block von korrelierten Experimenten auf, wobei die Korrelationen zwischen Fällen mit gleicher Anreicherung von 240Pu auftreten. Die Korrelationen sind mit Werten zwischen 0,4 und 0,7 als mittelstark zu bewerten. Auf der einen Seite hat die Sensitivitätsanalyse in Kap. 3.2.5 gezeigt, dass keff für diese Fälle auch auf das Volumen, die Wanddicke der Kugel und die Anreicherung von 240Pu sensitiv reagiert. Da die Variationen dieser Eingangsgrößen bei gleicher Anreicherung für alle Fälle einer Serie gleich sind, ist eine gewisse Korrelation zu erwarten. Da die Sensitivität von keff auf Pu aber dominierend ist, sind die Korrelationen nicht sehr stark ausgeprägt. Damit eine Korrelation auftritt, muss die Anreicherung von 240Pu einen gewissen Grad überschreiten. Die ersten vier Fälle der Serie 004 sind unkorreliert, während die Korrelation mit steigender Anreicherung von den ersten beiden Fällen der Serie 003 über die Serien 003 und 004 zu 005 zunimmt. Je größer die Gew.% 240Pu werden, desto sensitiver reagiert keff auf dessen Variation.

Wird die entsprechende Korrelationsmatrix der gleichen Fälle mit unkorrelierten Eingangsgrößen berechnet, so findet sich bis auf der Diagonalen von 1,0 nur ein leichtes insignifikanten Schwanken der Korrelationen um 0.

In einem weiteren Schritt könnte analysiert werden, in welchem Grad die Serien untereinander aufgrund von Verwendung von denselben Experimentaufbauten oder Plutoniumlösungen korreliert sind. Dafür wären eine weitere ausführliche Literaturrecherche und weiterführende Rechnungen notwendig, was den Rahmen der vorliegenden Arbeit sprengt.

[bookmark: _Toc440453217]Berechnung des Bias unter Berücksichtigung von Korrelationen

In einem weiteren Schritt wurde der Einfluss der Korrelationen auf die Berechnung des Bias untersucht. Dafür wurde das RooFiLab Werkzeug verwendet /MUE 10/, das am Karlsruher Institute for Technology (KIT) auf der Basis von ROOT entwickelt wurde. Mit diesem kann der Mittelwert von keff unter verschiedenen Bedingungen berechnet werden: Der einfache Mittelwert, ein linearer Fit unter Berücksichtigung der Unsicherheiten von keff und ein Fit unter Berücksichtigung der Unsicherheiten der keff der BenchmarkExperimente und deren Korrelationen. Die Ergebnisse sind in Tab. 3.9 zusammengefasst.

[bookmark: _Ref395617725][bookmark: _Toc440453315][bookmark: _Toc455498405]Tab. 3.9	Fit von keff, ausgewertet bei einer Plutoniumkonzentration von Pu=35 g/l

		

		Fit Variante



		

		Mittelwert

		keff Varianzen

		keff Kovarianzen



		a [1/eV]

		-

		0.000210 0,000089

		0,000127 0,000076



		b

		1,00403 0,00050

		1,00421 0,00051

		1,00373 0,00066





Die berechneten Werte für keff stimmen bei allen drei Methoden innerhalb ihrer Fehlertoleranzen überein. Auch stimmen die Werte mit den zuvor berechneten Benchmark-keff-Werten innerhalb der Fehlertoleranzen überein. Für diese einfachen Experimentkonfigurationen und den geringen Einflüssen der korrelierten Eingangsgrößen auf keff ergibt sich somit kein signifikanter Einfluss auf die Berechnung des Bias in keff bei Beachtung der Korrelationen. Man kann daraus folgern, dass diese Experimente mit Plutoniumnitrat-Lösungen im Hinblick auf Validierung von Kritikalitätsrechenverfahren hinreichend unabhängig sind und in vollem Umfang für diesen Zweck herangezogen werden können. Insbesondere sind die Aussagen über den Bias von CSAS1 für die Berechnung der kritischen Parameterkurven ohne weitere Betrachtung von Korrelationen gültig.

Diese Aussage ist nicht allgemein gültig. Es sei auf vergleichbare Analysen von wasserreflektierten und -moderierten UO2-Brennstab-Anordnungen hingewiesen, beschrieben in /BEH 14/, bei denen die starke Korrelation der gerechneten Fälle zu deutlichen Abweichungen von keff bei Betrachtung der Kovarianzen geführt hat. Es kann also keine generelle Aussage über die Wichtigkeit der Beachtung von Kovarianzen abgeleitet werden. Dies muss von Fall zu Fall individuell entschieden werden.

[bookmark: _Toc440453218][bookmark: _Ref441052399][bookmark: _Toc455498264]Kritische Experimente mit 233Uranylnitrat

[bookmark: _Toc440453219][bookmark: _Toc455498265]Auswahl der Experimente

Zur Validierung der neu berechneten kritischen Parameterkurven für 233Uranylnitrat wurden folgende Experimente aus dem ICSBEP Handbuch für kritische Benchmark-Experimente /NEA 13/ ausgewählt, nachgerechnet und ausgewertet: U233SI-001(001), U233ST-001(001-005), U233ST-002(004), U233ST-005(002), U233ST-006(038a), U233ST-008(001), U233ST-009(001-004), U233ST-012(001), U233ST-013(001), U233ST-014(001-016), U233ST-016(001,007,012,013,019,022,025,029,033) und U233ST-017(221h,225b,232b,249c).

Bei allen diesen Experimenten handelt es sich um Anordnungen von verschiedenen Behältern gefüllt mit Uranylnitratlösungen mit hohem 233U-Anteil > 95 % im Uran. Es kamen Kugeln, Zylinder und Flaschen zur Anwendung, einzeln oder in verschiedenen Aufstellungen, reflektiert (H2O oder Plexiglas) und unreflektiert. Der jeweilige genaue Aufbau ist in den Beschreibungen der Experimente im Handbuch wiedergegeben. Zusätzlich werden die Fälle von kleinster kritischen Masse und kleinstem kritischen Volumen in Kugelgeometrie mit 100 % 233U Lösung als Anwendungsfälle betrachtet.

[bookmark: _Toc440453220]Berechnete keff Werte der kritischen Benchmark-Experimente und Auswertung

In Abb. 3.22 sind die errechneten Multiplikationsfaktoren keff für alle untersuchten kritischen Benchmark-Experimente und -Konfigurationen aufgetragen. Mit eingezeichnet sind der kritische Grenzwert k = 1,0, der Mittelwert der errechneten Multiplikationsfaktoren kM = 1,00253, sowie das 95 %/95 %-Toleranzinvervall klimit = 0,98833 auf Basis der Standardabweichung von 1  = 0,0071 und des Stichprobenumfangs von 45 Experimenten.





[bookmark: _Ref414361217][bookmark: _Toc440453279][bookmark: _Toc455498343]Abb. 3.22	Berechnete Multiplikationsfaktoren keff der analysierten kritischen Benchmark-Experimente mit Mittelwert und 95%/95%-Toleranzintervall

In Abb. 3.23 sind die berechneten keff-Werte der Experiment-Nachrechnungen nochmals dargestellt. Schwarz gekennzeichnet sind die im ICSBEP-Handbuch für kritische Experimente aufgeführten Werte für das Benchmark Modell, die Fehlerbalken zeigen die experimentellen Fehler (1  an. Rot sind die Nominalfälle wie in Abb. 3.22 dargestellt, die Fehlerbalken zeigen hier die Monte Carlo Genauigkeit an. Blau sind die Ergebnisse der TSUNAMI-3D-K5 /SCA 11/, /REA 11/ Rechnungen eingezeichnet, die Fehlerbalken zeigen Unsicherheiten in keff aufgrund von Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnitte an. Grün sind die Nominalfälle des Sampling-Verfahrens, die Fehlerbalken zeigen hier die Monte Carlo Genauigkeit an. Gelb und Lila sind die Ergebnisse mit individuell und gemeinsam variierten Parametern, die Fehlerbalken zeigen dabei jeweils Unsicherheiten aufgrund von Herstellungstoleranzen an.

[image: P:\Pr_Methodenvertrag\U233\keff_N1_all.png]

[bookmark: _Ref414347222][bookmark: _Toc440453280][bookmark: _Toc455498344]Abb. 3.23	Berechnete Multiplikationsfaktoren der Experimente mit 233U

In Abb. 3.24 sind die Serien U233ST-001 und U233ST-016 nochmal vergrößert dargestellt, für die die anschließend beschriebenen Unsicherheits- und Korrelationsanalysen durchgeführt wurde.

[bookmark: _Ref414347278][bookmark: _Toc440453281][image: Z:\keff_auto.png]

[bookmark: _Ref451958695][bookmark: _Toc455498345]Abb. 3.24	Berechnete Multiplikationsfaktoren der Experimente mit 233U (Ausschnitt)

Für die Serie U233ST-001 werden die im Handbuch ermittelten Benchmark keff-Werte leicht überschätzt, liegen aber deutlich innerhalb der experimentellen Fehler. Die keff-Werte der Fälle des Samplingverfahrens sind identisch, liegen aber leicht über denen der Nominalfälle. Dies dürfte daran liegen, dass für das Sampling dieser Serie die eindimensionale Sequenz CSAS1 verwendet wurde um Rechenzeit zu sparen, bzw. die Kernzahldichten und Kugelinnen- und Außenradien aus den Dichten, bzw. Volumen der Kugel berechnet wurden, anstatt die im Handbuch gegebenen Werte zu benutzen. Die Unsicherheiten von keff aufgrund des individuellen und gemeinsamen Samplings auf den angegebenen Toleranzen stimmen sehr gut mit dem im ICSBEP-Handbuch durch Fehlerfortpflanzung ermittelten Unsicherheiten überein. Die Unsicherheiten in keff aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte liegen etwa 40 % höher als die Unsicherheiten aufgrund der variierten Parameter.

Bei der Serie U233ST-016 weichen die berechneten Werte für keff deutlicher von den im Benchmark erreichten Werten von keff  = 1 ab, sowohl für die vorhandenen Eingabedateien als auch für die im Zuge des Samplings teilweise neu und automatisiert erstellten Eingabedateien. Da die berechneten keff-Werte dieser zwei teilweise unabhängig erstellten Eingabedateien nahe zusammen liegen und sie auch den relativ großen Abweichungen vom Zielwert der im Handbuch angegebenen Beispielrechnungen folgen (sowohl in Richtung als auch Auslenkung) kann man von korrekt erstellten Eingabedateien ausgehen. Die Abweichungen sind vermutlich durch Abweichungen der experimentell ermittelten Parameter von den wahren Werten bedingt. Die Unsicherheiten aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte liegen deutlich über den Unsicherheiten aufgrund von Herstellungstoleranzen, um Faktoren 2 bis 3.

[bookmark: _Toc440453221]Urandichte und EALF

In Abb. 3.25 ist die Dichte von Uran in g U/cm3 für alle betrachteten experimentellen Fälle dargestellt. Die rote Linie markiert die Konzentration bei der die kleinste kritische Masse auftritt, die blaue Linie die des kleinsten kritischen Volumens.



[bookmark: _Ref414347330][bookmark: _Toc440453282][bookmark: _Toc455498346]Abb. 3.25	Urandichten der Lösungen in den ausgewählten Experimenten mit 233U

In Abb. 3.26 sind die Energiewerte der mittleren Lethargie der zur Spaltung führenden Neutronen (Energy of Average Lethargy causing Fission, EALF) dargestellt.



[bookmark: _Ref440457772][bookmark: _Toc440453283][bookmark: _Toc455498347]Abb. 3.26	Werte von EALF der ausgewählten Experimente mit 233U

Vergleicht man diese mit der Urandichte der vorhergehenden Abbildung, erkennt man eine deutliche Korrelation der Werte. Dieser Zusammenhang ergibt sich, da eine Änderung der Urandichte bei etwa gleichbleibender Gesamtdichte der Lösung direkt das Moderationsverhältnis H/U beeinflusst. Dieses wiederum ist ausschlaggebend für die Thermalisierung der Neutronen und damit für den Spektralparameter EALF.

Noch deutlicher tritt diese Korrelation zu Tage, wenn EALF gegen die Urandichte aufgetragen wird, wie in Abb. 3.27 dargestellt ist.



[bookmark: _Ref440464589][bookmark: _Toc440453284][bookmark: _Toc455498348]Abb. 3.27	Werte von EALF gegenüber den Urandichten der betrachteten kritischen Benchmark-Experimente mit 233U

Der Wert für das Experiment U233SI-001-001 bei 233U = 1,25 und EALF = 6,6 ist nicht dargestellt, beim Fit jedoch berücksichtigt.

Der Fall U233SI-001-001 wurde hier nicht mit dargestellt, da er bei 233U = 1,25 und EALF = 6,6 sowohl x- als auch y-Skala deutlich erweitern und die Abbildung damit unübersichtlich machen würde. In den Daten ist ein monotoner Zusammenhang erkennbar. Bei niedrigen Dichten steigt EALF nahezu linear an. Der deutlich steilere Anstieg bei Dichten um 233U = 0,3 kann entweder durch ein anderes Verhalten von EALF bedingt sein, oder durch eine größere Streuung der Werte aufgrund der vielen Experimente aus verschiedenen Experimentserien mit unterschiedlichen Versuchsaufbauten bei dieser Dichte. Für die zweite Erklärung spricht auch die gefittete Trendlinie, die dieser Gruppe nicht direkt folgt, sondern einen flachen Anstieg zeigt. Der Fit schließt den nicht gezeigten Punkt von U233SI-001-001 mit ein.

[bookmark: _Toc440453222]Trendanalyse

Um einen etwaigen Trend des Multiplikationsfaktors keff mit ansteigenden Werten von EALF zu identifizieren, wurden die entsprechenden Wertepaare aufgetragen, und eine lineare Regression durchgeführt. Dies ist in Abb. 3.28 dargestellt.





[bookmark: _Ref441834692][bookmark: _Toc440453285][bookmark: _Toc455498349]Abb. 3.28	Trendanalyse des Neutronenmultiplikationsfaktors keff über dem EALF-Wert aller betrachteten kritischen Benchmark-Experimente

Statistisch ist innerhalb der Standardabweichung der Regressionsgeraden kein signifikanter Trend erkennbar. Visuell erkennt man in Abb. 3.28 aber durchaus, dass die Mehrzahl der Datenpunkte unterhalb einem EALF von etwa 0,45 eV – bei relativ breiter Streuung – ca. 0,5 % oberhalb von keff = 1,0 liegen. Dagegen liegen die errechneten Werte von keff für die vier Datenpunkte oberhalb des EALF von 0,45 eV sämtlich signifikant unterhalb von keff = 1,0, wobei diese vier Datenpunkte nicht zu Konfigurationen aus einer einzigen Experimentserie gehören. Es kann deshalb ein Trend von sinkendem keff bei steigendem EALF und damit steigender Urankonzentration vermutet werden. Bei der bestehenden Datenlage kann dies aber nicht eindeutig nachgewiesen und insbesondere nicht quantifiziert werden.

Der zur Konzentration der kleinsten kritischen Kugelmasse gehörige Wert von EALF liegt bei etwa 0,045 eV (vgl. auch Abb. 3.38 in Kap. 3.3.3.3) und liegt damit in dem experimentell gut abgedeckten Bereich der niedrigeren Konzentrationen, weshalb der Wert durch den tendenziell positiven Bias eher als konservativ angenommen werden kann, soweit dies auf Basis dieser eingeschränkten Auswahl an Experimenten überhaupt abgeleitet werden kann.

[bookmark: _Toc440453223]TSUNAMIIP ck Analyse

Die Vergleichbarkeit und neutronische Ähnlichkeit der untersuchten experimentellen Konfigurationen mit den Anwendungsfällen „kleinste kritische Masse“ (kkM) und „kleinstes kritisches Volumen“ (kkV) auf Basis der zu Grunde liegenden problemspezifischen Wirkungsquerschnitte wurde mit dem Verfahren TSUNAMIIP /REA 11/ aus dem Codepaket SCALE /SCA 11/ Version 6.1.2 untersucht. Die mit diesem Werkzeug ermittelten Werte ck, welche ein Maß für die paarweise Ähnlichkeit zweier Spaltstoffsysteme liefern, sind in Abb. 3.29 für jedes Experiment gegenüber den beiden Anwendungsfällen dargestellt. Tab. 3.10 listet die Nummerierung der betrachteten Experimentfälle auf.

[bookmark: _Ref445904212][bookmark: _Toc455498406]Tab. 3.10	Liste und Nomenklatur der in die cK-Analyse eingegangenen kritischen Benchmark-Experimente mit 233Uranylnitrat

		Experiment #

		Kennung nach ICSBEP



		1

		U233SI001-01



		2

		U233ST001-01



		3

		U233ST001-02



		4

		U233ST001-03



		5

		U233ST001-04



		6

		U233ST001-05



		7

		U233ST002-04



		8

		U233ST005-02



		9

		U233ST006-exp38a



		10

		U233ST008



		11

		U233ST009-01



		12

		U233ST009-02



		13

		U233ST009-03



		14

		U233ST009-04



		15

		U233ST012-01



		16

		U233ST013-01



		17

		U233ST013-18



		18

		U233ST014-01



		19

		U233ST014-02



		20

		U233ST014-03



		21

		U233ST014-04



		22

		U233ST014-05



		23

		U233ST014-06



		24

		U233ST014-07



		25

		U233ST014-08



		26

		U233ST014-09



		27

		U233ST014-10



		28

		U233ST014-11



		29

		U233ST014-12



		30

		U233ST014-13



		31

		U233ST014-14



		32

		U233ST014-15



		33

		U233ST014-16



		34

		U233ST016-001



		35

		U233ST016-007



		36

		U233ST016-012



		37

		U233ST016-013



		38

		U233ST016-019



		39

		U233ST016-022



		40

		U233ST016-025



		41

		U233ST016-029



		42

		U233ST016-033



		43

		U233ST017-exp221h



		44

		U233ST017-exp225b



		45

		U233ST017-exp232b



		46

		U233ST017-exp249c
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[bookmark: _Ref445968510][bookmark: _Ref441839215][bookmark: _Toc440453286][bookmark: _Toc455498350]Abb. 3.29	TSUNAMIIP Parameter ck für den Vergleich der kritischen Benchmark-Experimente mit den Anwendungssystemen kleinste kritische Kugelmasse und kleinstes kritisches Kugelvolumen

Man erkennt in Abb. 3.29, dass die Experimentfälle #1 bis #9 mit Werten von 0,8 < ck <0,9 eine bedingt gute Vergleichbarkeit und die Experimentfälle #15 bis #46 mit ck > 0,9 eine gute Vergleichbarkeit aufweisen. Dies sind diejenigen Fälle welche hinsichtlich Urankonzentration und EALF in einem ähnlichen Bereich wie die Anwendungsfälle liegen. Vor allem die Fälle #15 bis #46 sind also gut für eine Validierung von kkM und kkV geeignet. 

Die Experimentfälle #10 bis #14 mit Werten von z. T. ck << 0,75 sind die experimentellen Konfigurationen U233ST008 (#10) und U233ST009-01 (#11) bis -04 (#14). Diese Konfigurationen besitzen Werte für EALF zwischen ca. 0,0355 und 0,0367. Dies gilt in etwa auch für die Konfigurationen U233ST001-01 (#02) bis -05 (#06), welche Werte für EALF von etwa 0,04 aufweise, die aber im Vergleich deutlich höhere Werte für ck gegenüber den Systemem kkM und kkV aufweisen. Diese Systeme liegen im stark untermoderierten Bereich und sind deshalb sehr stark sensitiv auf bereits geringe Änderungen der Urankonzentration, während die untermoderierten Systeme eine deutlich geringere Sensitivität auf die Urankonzentration aufweisen. Dies ist in höherer Detailtiefe in Kap. 3.3.3.3 diskutiert und dort in Abb. 3.38 auch grafisch dargestellt.

[bookmark: _Toc414364241][bookmark: _Toc414364706][bookmark: _Toc414364801][bookmark: _Toc414365521][bookmark: _Toc414365628][bookmark: _Toc414366771][bookmark: _Toc414366940][bookmark: _Toc414367506][bookmark: _Toc440453224][bookmark: _Toc414364242][bookmark: _Toc414364707][bookmark: _Toc414364802][bookmark: _Toc414365522][bookmark: _Toc414365629][bookmark: _Toc414366772][bookmark: _Toc414366941][bookmark: _Toc414367507][bookmark: _Toc440453225][bookmark: _Toc414364243][bookmark: _Toc414364708][bookmark: _Toc414364803][bookmark: _Toc414365523][bookmark: _Toc414365630][bookmark: _Toc414366773][bookmark: _Toc414366942][bookmark: _Toc414367508][bookmark: _Toc440453226][bookmark: _Toc414364245][bookmark: _Toc414364710][bookmark: _Toc414364805][bookmark: _Toc414365525][bookmark: _Toc414365632][bookmark: _Toc414366775][bookmark: _Toc414366944][bookmark: _Toc414367510][bookmark: _Toc440453228][bookmark: _Toc414364246][bookmark: _Toc414364711][bookmark: _Toc414364806][bookmark: _Toc414365526][bookmark: _Toc414365633][bookmark: _Toc414366776][bookmark: _Toc414366945][bookmark: _Toc414367511][bookmark: _Toc440453229][bookmark: _Toc414364247][bookmark: _Toc414364712][bookmark: _Toc414364807][bookmark: _Toc414365527][bookmark: _Toc414365634][bookmark: _Toc414366777][bookmark: _Toc414366946][bookmark: _Toc414367512][bookmark: _Toc440453230][bookmark: _Toc414364248][bookmark: _Toc414364713][bookmark: _Toc414364808][bookmark: _Toc414365528][bookmark: _Toc414365635][bookmark: _Toc414366778][bookmark: _Toc414366947][bookmark: _Toc414367513][bookmark: _Toc440453231][bookmark: _Toc440453232][bookmark: _Toc455498266]Sensitivitätsanalysen

[bookmark: _Toc440453233]Sensitivitäten auf Variationen innerhalb Herstellungstoleranzen

In Abb. 3.30 und Abb. 3.31 sind die Sensitivitäten von keff der Serien U233ST-001 und U233ST-016 auf die Variation der technischen Parameter innerhalb deren Herstellungstoleranzen gezeigt. Dabei ist zu beachten, dass diese Sensitivitäten absolut und nicht relativ zu den Variationen sind. Dies bedeutet, ein größerer Wert einer Herstellungstoleranz bedingt auch eine höhere Sensitivität von keff auf diesen Parameter. 
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[bookmark: _Ref445969456][bookmark: _Toc455498351]Abb. 3.30	Sensitivitäten der berechneten Multiplikationsfaktoren der Experimentserie U233ST-001 auf unterschiedliche technische Parameter

Bei der Serie U233ST-001 ist keff vor allem auf die Unsicherheit der Urandichte („rhoU“) und der Gesamtdichte („rhoGes“) sensitiv. Mit der Experimentnummer steigt die Borkonzentration von #001 zu #005 an, was zu einer ansteigenden negativen Sensitivität auf die Konzentration von 10B („isPercB10“) führt.

[image: P:\Pr_Methodenvertrag\U233\SamplingGem\sens_cases_for_Corr_016_2D_N2.png]

[bookmark: _Ref414365417][bookmark: _Toc440453287][bookmark: _Toc455498352]Abb. 3.31	Sensitivitäten der berechneten Multiplikationsfaktoren der Experimentserie U233ST-016 auf unterschiedliche technische Parameter

Bei der Serie U233ST-016 ist keff vor allem auf die Wasserdichte („rhoH2O“) und die kritische Höhe der Lösung („heightSol“) sensitiv. Da in den verschiedenen Konfigurationen Zylinder mit unterschiedlichen Durchmessern verwendet wurden (001, 019: 20 Zoll, 007, 013, 025: 15 Zoll, 012, 022, 029: 10), die Ungenauigkeit in den Füllhöhen aber absolut und für alle Fälle gleich angegeben ist, wirkt er sich bei den Zylindern mit kleinerem Radius weniger auf das Volumen auf. Dadurch fallen auch die Sensitivitäten auf die zugehörigen Parameter, z. B. Tankinnenradius („radTankin“) geringer aus.

[bookmark: _Toc440453234]Sensitivitäten auf Variationen des Nuklidvektors

In den kritischen Benchmark-Experimenten besteht der Uranvektor aus herstellungstechnischen Gründen typischerweise nicht zu 100 % aus 233U, sondern enthält auch kleine Anteile  1 % von 234,235,236,238U sowie z. T. auch 232Th. Um den Einfluss dieser Beimengungen und deren Unsicherheit auf den Multiplikationsfaktor keff zu evaluieren, wurden Parameterstudien durchgeführt, welche die entsprechenden Kernzahldichten linear und unabhängig voneinander variieren. Zudem wurden die Kernzahldichten von 1H sowie des milden Neutronengifts 14N variiert. Abb. 3.32 zeigt das Ergebnis dieser Variation exemplarisch anhand der experimentellen Konfiguration U233-SOL-THERM-009-01.





[bookmark: _Ref414364436][bookmark: _Toc440453288][bookmark: _Toc455498353]Abb. 3.32	Sensitivität des berechneten Multiplikationsfaktors keff auf Variationen des exakten Uran-Isotopenvektors am Beispiel der Konfiguration U233-SOL-THERM-009-01

Man erkennt aus der Abbildung, dass hinsichtlich 14N und 235U keine signifikante Sensitivität vorhanden ist. Eine Zunahme von 233U bedingt durch eine entsprechende Zunahme der Spaltstoffmasse einen linearen Anstieg in keff, während eine Zunahme von 1H eine Abnahme von keff bedingt, was durch die übermoderierten Bedingungen der Konfiguration bedingt (vgl. auch Abb. 3.38) und somit konsistent ist.

[bookmark: _Toc440453235][bookmark: _Toc455498267]Benchmark-Korrelationen

[bookmark: _Toc440453236]Korrelationen aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte der Benchmark-Experimente

In Abb. 3.33 sind die Korrelationen zwischen allen gerechneten Experimenten aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte gezeigt. Diese sogenannten ck-Werte als Maß für die neutronenphysikalische Ähnlichkeit auf Basis der jeweiligen problemspezifischen Wirkungsquerschnitte wurden mit TSUNAMI-3D-K5 und TSUNAMI-IP /REA 11/ des SCALE Pakets /SCA 11/ ermittelt.

[image: P:\Pr_Methodenvertrag\U233\TSUNAMI\EXP\c_k_u233nh_t-ip_2D_N0.png]

[bookmark: _Ref414347396][bookmark: _Toc440453289][bookmark: _Toc455498354]Abb. 3.33	Korrelationskoeffizient ck zwischen den ausgewählten Experimenten mit 233U und den Anwendungsfällen kleinster kritischer Masse und kleinstem kritischen Volumen

Innerhalb jeder Experimentserie ergibt sich eine nahezu vollständige Korrelation. Vergleicht man die Korrelationsmatrix mit den Abbildungen von oben, wird ersichtlich, dass die Korrelationen zurückgehen, wenn sich die Urandichten und damit die EALF-Werte unterscheiden. Besonders auffällig ist dies bei den Serien U233ST-008 und U233ST-009 bzw. U233ST-001, die sich mit Korrelationsfaktoren um 0,5 und 0,8 deutlich von den anderen Fällen abheben, die typischerweise Werte größer 0,95 besitzen. Innerhalb dieser Gruppen kann man eine Struktur erkennen, dass die Korrelationen bei ähnlicheren Urandichten stets höher sind.

Ersichtlich ist auch, dass eine Verringerung der Korrelationen vor allem bei niedrigen Dichten auftritt, da hier Übermoderation vorherrscht und sich dadurch die Neutronik (EALF) in Abhängigkeit vom Moderationsverhältnis aufgrund des höheren Gradienten ausgeprägter verändert, vgl. hierzu auch Abb. 3.38.

[bookmark: _Toc414362726][bookmark: _Toc414363157][bookmark: _Toc414364255][bookmark: _Toc414364720][bookmark: _Toc414364815][bookmark: _Toc414365535][bookmark: _Toc414365642][bookmark: _Toc414366785][bookmark: _Toc414366954][bookmark: _Toc414367520][bookmark: _Toc440453238][bookmark: _Toc414362727][bookmark: _Toc414363158][bookmark: _Toc414364256][bookmark: _Toc414364721][bookmark: _Toc414364816][bookmark: _Toc414365536][bookmark: _Toc414365643][bookmark: _Toc414366786][bookmark: _Toc414366955][bookmark: _Toc414367521][bookmark: _Toc440453239][bookmark: _Toc414362728][bookmark: _Toc414363159][bookmark: _Toc414364257][bookmark: _Toc414364722][bookmark: _Toc414364817][bookmark: _Toc414365537][bookmark: _Toc414365644][bookmark: _Toc414366787][bookmark: _Toc414366956][bookmark: _Toc414367522][bookmark: _Toc440453240][bookmark: _Toc414362730][bookmark: _Toc414363161][bookmark: _Toc414364259][bookmark: _Toc414364724][bookmark: _Toc414364819][bookmark: _Toc414365539][bookmark: _Toc414365646][bookmark: _Toc414366789][bookmark: _Toc414366958][bookmark: _Toc414367524][bookmark: _Toc440453242][bookmark: _Toc440453243]Korrelationen aufgrund von Herstellungstoleranzen

In Abb. 3.34 sind die Korrelationen der einzelnen Experimente der Serie U233ST-001 aufgrund von Herstellungstoleranzen gezeigt.
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[bookmark: _Ref414347427][bookmark: _Toc440453290][bookmark: _Toc455498355]Abb. 3.34	Korrelationsmatrix ausgewählter Experimente mit 233U auf Basis von Herstellungstoleranzen

Die Experimente sind so gut wie unkorreliert, da diejenigen variierten Parameter, auf die keff am sensitivsten reagiert (Ges, U) unkorreliert sind und für jedes Experiment individuell variiert werden.

In Abb. 3.35 ist dieselbe Analyse für die Serie U233ST-016 gezeigt.
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[bookmark: _Ref414347482][bookmark: _Toc440453291][bookmark: _Toc455498356]Abb. 3.35	Korrelationsmatrix weiterer ausgewählter Experimente mit 233U auf Basis von Herstellungstoleranzen

Deutlich treten drei Untergruppen zutage, die eine erhöhte Korrelation zeigen. Dies ist zu erklären, da sich die drei Experimentgruppen (001, 007, 012), (013, 019, 022) und (025, 029) dieselbe Lösung verwenden und so über die Parameter H2O und U korreliert sind. Im letzten Abschnitt wurde gezeigt, dass keff auf diese zwei Werte neben der Füllhöhe, die für jedes Experiment individuell variiert werden, am sensitivsten reagiert.

[bookmark: _Toc440453244][bookmark: _Ref441838936][bookmark: _Ref445901669]Korrelationen aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte der kritischen Parameterkurven

Mithilfe von TSUNAMI /REA 11/, /SCA 11/ wurden die neutronenphysikalischen Ähnlichkeiten aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte (Korrelationen ck) der 151 berechneten Datenpunkte der kritischen Parameterkurven untereinander paarweise bestimmt. Dadurch lässt sich u. a. abschätzen, auf welchen Konzentrationsbereich man die Validierung auf Basis der ausgewählten und untersuchten Experimente übertragen kann. In erster Näherung sind dies alle Konzentrationswerte, deren Wert von ck in Bezug auf kkM (Datenpunkt 48) oberhalb von 0,9 liegt. In Abb. 3.36 sind diese Korrelationen aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte für die 151 Einzelrechnungen gezeigt, aus denen die zugehörigen Kurven der kritischen Masse und auch des kritischen Volumens für das Handbuch zur Kritikalität berechnet wurden.

[image: P:\Pr_Methodenvertrag\U233\TSUNAMI\HB\SDFs\c_k_U233nh_2D_N0.png]

[bookmark: _Ref414367340][bookmark: _Ref414347497][bookmark: _Toc440453292][bookmark: _Toc455498357]Abb. 3.36	Korrelationsparameter ck zwischen allen Einzelrechnungen der Kurve kritischer Kugelmassen von 233U-Nitrat-Lösungen unterschiedlicher Urandichte

Alle Fälle zeigen eine sehr hohe Korrelation, bis auf die ersten Datenpunkte, die einer sehr geringen 233U- Konzentration entsprechen und (z. T. stark) übermoderiert sind. Es zeigt sich also ein ähnliches Bild wie bei den gerechneten Experimenten im letzten Abschnitt. Um etwaige Details besser erkennen zu können, ist in Abb. 3.37 der Wertebereich auf 0,9 bis 1,0 eingeschränkt. Werte, die darunter liegen werden weiss dargestellt.

[image: P:\Pr_Methodenvertrag\U233\TSUNAMI\HB\SDFs\c_k_U233nh_2D_N2.png]

[bookmark: _Ref414367343][bookmark: _Ref414347512][bookmark: _Toc440453293][bookmark: _Toc455498358]Abb. 3.37	Korrelationsparameter ck zwischen allen Einzelrechnungen der Kurve kritischer Kugelmassen von 233U-Nitrat-Lösungen unterschiedlicher Urandichte (Skalierungsausschnitt)

In dieser Abbildung ist nochmals deutlicher zu erkennen, wie die Korrelationen zwischen den Fällen voneinander abhängen. Die Struktur dieser schräg liegenden „zweifachen Sanduhr“ hat keine physikalische Bedeutung, sondern erscheint in dieser Darstellung als Artefakt, da der Anstieg von r233U nicht monoton ist sondern bei 0,10 und 0,50 g/cm3 (Datenpunkte 90 und 129) Sprünge in der gewählten Schrittweite macht (vgl. auch Abb. 3.39). 

In Abb. 3.38 sind kritische Kugelmasse und EALF der entsprechenden Parameterkurve zusammen in linearer Darstellung aufgetragen.





[bookmark: _Ref445901686][bookmark: _Ref414348412][bookmark: _Toc440453294][bookmark: _Toc455498359]Abb. 3.38	Kritische Kugelmasse und EALF der kritischen Parameterkurve in Abhängigkeit von der Urankonzentration, in linearer Auftragung

Durch die lineare Auftragung der Konzentration auf der Abszisse ist in Abb. 3.38 gegenüber der entsprechenden logarithmischen Auftragung in Abb. 3.1 besser zu erkennen, dass der übermoderierte Konzentrationsbereich oberhalb von 0,0569 g 233U/cm³ deutlich ausgedehnter ist als der untermoderierte Bereich darunter. Zudem erkennt man bei abnehmender Konzentration einen rapiden Anstieg der kritischen Kugelmasse bereits knapp unterhalb der kleinsten kritischen Masse. Dagegen ist der Anstieg der kritischen Masse bei zunehmender Urankonzentration bis hin zur Löslichkeitsgrenze mit einem deutlich geringeren Betrag des Gradienten vergleichsweise moderat.

Während im übermoderierten Bereich die Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnitten von 1H, also Streuung und Absorption, die resultierenden Unsicherheiten in keff dominieren, werden letztere im untermoderierten Bereich durch die Unsicherheiten in den verschiedenen Wirkungsquerschnitten des 233U dominiert. Dadurch können die in Abb. 3.36 bzw. Abb. 3.37 dargestellten Phänomene hinsichtlich der neutronischen Ähnlichkeit bzw. Verschiedenheit der scheinbar allesamt ähnlichen Systeme gut erklärt werden. Die Unsicherheiten eines übermoderierten Systems werden von völlig verschiedenen Wirkungsquerschnittsunsicherheiten dominiert als die eines untermoderierten Systems, auch trotz auf den ersten Blick recht ähnlicher 233U-Konzentrationen.

Für den exemplarischen Fall mit der Urandichte 233U = 0,0463 g/cm3 (Datenpunkt #37) sind die jeweiligen die ck-Werte zu allen anderen Proben gegen deren 233U-Dichte in Abb. 3.39 aufgetragen.



[bookmark: _Ref414365822][bookmark: _Ref414347531][bookmark: _Toc440453295][bookmark: _Toc455498360]Abb. 3.39	Parameter ck aller Parameterkurvenwerte gegen einen ausgewählten Wert der Parameterkurve

Hieraus ist ersichtlich, dass sich die Korrelation zwischen den Fällen mit der Urankonzentration kontinuierlich entwickelt. Bei 0,1 g/cm3 und 0,5 g/cm3 erkennt man durch die Sprünge in der Datenpunktedichte die Sprünge zu größeren Abständen der Konzentrationswerte zwischen den einzelnen Rechnungen, was den artefaktischen Einschnürungen in Abb. 3.37 entspricht. Über einen sehr weiten Konzentrationsbereich liegt der Wert von ck > 0,9, was auf eine hohe neutronische Ähnlichkeit auf Basis der gemeinsamen Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnitten hindeutet. Dies bedeutet ebenfalls, dass die gewählten Experimente, welche großteils ebenfalls mehr oder weniger untermoderiert sind, für einen Großteil der Konzentrationswerte zur Validierung gut geeignet sind.

[bookmark: _Ref440892414][bookmark: _Toc455498268]Vergleichsrechnungen mit anderen Rechenverfahren

Bei den Kurvenpunkten der minimalen kritischen Kugelmassen und -volumina wurden die zugehörigen Systeme zu Vergleichszwecken auch mit anderen Rechenverfahren modelliert. Zusätzlich zu der Sequenz CSAS1 aus SCALE Version 6.1.2, mit der die Parameterkurven berechnet wurden, wurde auch die Sequenz CSAS5 eingesetzt, die bei identischer Querschnittsprozessierung anstelle des eindimensionalen deterministischen Transportcodes XSDRN den dreidimensionalen Monte Carlo Code KENOVa zur Flussberechnung verwendet. In beiden Fällen wurde die ENDF/BVII.1 basierte Wirkungsquerschnittsbibliothek v7238 verwendet. 

Zusätzlich wurden die sphärischen Systeme auch in dem Monte Carlo Transportverfahren MCNP /GOO 13/ in den Versionen 5 und 6 modelliert, wobei hier die ebenfalls ENDF/BVII.1 basierte Wirkungsquerschnitte (.70c) verwendet wurde. 

Um identische Materialdefinitionen in den verschiedenen Rechenverfahren zu garantieren, wurden die vom Materialprozessor von SCALE berechneten Kernzahldichten, welche in der Ausgabedatei in der sog. „mixing table“ angegeben werden, eins zu eins in die MCNP Eingabedateien übertragen. Diese Prozedur wurde für alle neu berechneten kritischen Parameterkurven für Massen und Volumina durchgeführt.

Dabei zeigte sich, dass alle Vergleichsrechnungen für jeweils gleiche Datenpunkte sehr gute Übereinstimmungen in errechneten Multiplikationsfaktor keff aufweisen. Dies ist in Tab. 3.11 (239PuNO3) und Tab. 3.12 (233UO2(NO3)2) für zwei der betrachteten Substanzen exemplarisch vorgestellt.

[bookmark: _Ref440886963][bookmark: _Toc455498407]Tab. 3.11	Mit unterschiedlichen Rechenverfahren ermittelte Multiplikationsfaktoren des Systems der kleinsten kritischen Kugelmasse von 239PuNO3

		Rechenverfahren

		Multiplikationsfaktor keff



		CSAS1

		0,999890



		CSAS5

		0,999690 ± 0,000180



		MCNP 5

		0,999230 ± 0,000500



		MCNP 6

		0,999230 ± 0,000500





[bookmark: _Ref440886970][bookmark: _Toc455498408]Tab. 3.12	Mit unterschiedlichen Rechenverfahren ermittelte Multiplikationsfaktoren des Systems der kleinsten kritischen Kugelmasse von 233UO2(NO3)2

		Rechenverfahren

		Multiplikationsfaktor keff



		CSAS1

		0,999730



		CSAS5

		0,999120 ± 0,000490



		MCNP 5

		0,999590 ± 0,000570



		MCNP 6

		0,999590 ± 0,000570





Man sieht dass alle berechneten Multiplikationsfaktoren innerhalb von 2  miteinander und zudem innerhalb der experimentellen Fehlergrenzen auch mit keff = 1,0 übereinstimmen. Stichprobenweise wurden auch noch weitere, hier nicht explizit aufgeführte Rechnungen z. B. mit der Sequenz CSAS6 aus SCALE sowie mit MCNP und ENDF/BVI basierten Wirkungsquerschnitten (.66c) durchgeführt, die dieses Bild gänzlich bestätigen.

Als zusätzlicher Befund wurde festgestellt dass MCNP 5 und MCNP 6 bei Verwendung der gleichen Wirkungsquerschnittsbibliothek für gleiche Systeme nicht nur innerhalb der statistischen Unsicherheit sondern exakt die identischen Werte für keff berechnen. Dieser Effekt zeigte sich auch bei entsprechenden Analysen anhand anderer als der in der vorliegenden Arbeit betrachteten und beschriebenen Eingabedateien. Dies legt den Schluss nahe dass beim Versionswechsel des MCNP-Codes von 5 auf 6 die Kritikalitätsroutine innerhalb MCNP keine für das Ergebnis signifikante Veränderung erfahren hat. Allerdings benötigte Version 6 im direkten Vergleich um 50 bis 100 % mehr Rechenzeit zum Abschluss der jeweiligen Berechnung, weshalb vorerst die Verwendung der älteren Version 5 für Kritikalitätsberechnungen ratsam erscheint.

[bookmark: _Toc440453245][bookmark: _Ref441145695][bookmark: _Toc455498269]Vergleich zwischen älteren und neu berechneten Daten

[bookmark: _Toc440453246][bookmark: _Toc455498270]Vergleichsmethodik

Insgesamt wurden die älteren Daten aus dem bisherigen „Handbuch zur Kritikalität“ (im Folgenden mit „Altdaten“ bezeichnet) und die neu berechneten Werte der vorliegenden Arbeit, insbesondere die kritischen Massen von zehn verschiedenen Spaltstoffsystemen, und darüber hinaus die Spaltstoff/Moderator-Verhältnisse für Plutoniumnitrat-Spaltstoffsysteme mit unterschiedlichen H+-Molaritäten miteinander verglichen. Dazu wurden die kritischen Massen aus den jeweiligen Datenblättern des Kritikalitätshandbuchs, also den bestehenden Altdaten und den sie ggf. ersetzenden neuen Berechnungen (Neudaten), abgelesen und die prozentualen relativen Abweichungen nach der Relation:

[image: ]

für eine den ganzen Bereich der Spaltstoffdichte abdeckende Anzahl von Werten ermittelt. Gemäß dieser Definition bedeuten positive relative Abweichungen eine Konservativität der Altdaten gegenüber den Neuberechnungen und umgekehrt. Bedingt durch den Ablesevorgang v. a. aus den älteren Datenblättern sind die auf diese Weise ermittelten relativen Abweichungen z. T. mit schwer quantifizierbaren Ungenauigkeiten behaftet. 

Wenn auch dadurch die relative Abweichung für einen einzelnen Wert Datenpunkt einen bestimmten Fehler aufweist, so kann die Gesamtheit der relativen Abweichungen aller Datenpunkte für ein Spaltstoffsystem dennoch Hinweise zur Beantwortung der Frage geben, ob die Alt- oder Neudaten konservativer sind, sowie auf mögliche Trends. Hilfestellung dabei kann der Mittelwert aller relativen Abweichungen geben: Unter der Annahme, dass sich bei der Mittelung die ablesebedingten Ungenauigkeiten wenigstens teilweise herausheben, kann aus einem positiven Mittelwert auf konservative Altdaten und bei einem negativen Mittelwert auf konservative Neuberechnungen geschlossen werden. Als besonders hilfreich erweist sich diese Methode beim Fehlen von erkennbaren Trends.

[bookmark: _Toc440453247][bookmark: _Ref440889766][bookmark: _Toc455498271]Untersuchte Spaltstoffsysteme 

Im Einzelnen wurden die folgenden Systeme betrachtet:

· Zwei homogene Plutoniumdioxid-Wasser-Systeme mit unterschiedlichen Pu-Vektoren (1. Fall Pu(100), 2. Fall Pu(95/5)).

· Zwei homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme, beide mit einem Gewichtsanteil von 30 % Plutonium, aber unterschiedlichen Spaltstoffvektoren (1. Fall U(100) und Pu(100), 2. Fall U(6,5/93,5) und Pu(85/10/5)).

· Ein homogenes Plutoniumnitratsystem ohne Angabe eines Pu-Vektors zur Ermittlung der Pu-Konzentration als Funktion des Moderationsverhältnisses H/Pu für drei verschiedene H+-Molaritäten (0 M, 3 M und 6 M).

· Ein homogenes 233U-Nitrat-Wasser-System.

· Ein homogenes Plutonylnitrat-System (Pu-Vektor Pu(95/5)).

· Vier homogene Plutoniumnitrat-Systeme mit unterschiedlichen Pu-Vektoren, 
(1. Pu(100), 2. Pu(95/5), 3. Pu(85/10/5) und 4. Pu(59/25/12/4)).

Dabei gilt die in Kap. 3.1.1 definierte Nomenklatur der Isotopenvektoren des Plutoniums.

[bookmark: _Toc440453248]Homogene Plutoniumdioxid-Wassersysteme

In Abb. 3.40 sind die kritischen Kugelmassen für vollständig reflektierte homogene Plutoniumdioxid-Wassersysteme in Abhängigkeiten der von der Plutoniumkonzentration für zwei unterschiedliche Plutoniumvektoren für Altdaten und für neue Berechnungen dargestellt.



[bookmark: _Ref440441722][bookmark: _Toc440453296][bookmark: _Toc455498361]Abb. 3.40	Kritische Kugelmassen für homogene Plutoniumdioxid-Wassersysteme in Abhängigkeit von der Plutoniumkonzentration. Vergleich von Altdaten mit neuen Berechnungen

Nach Abb. 3.40 weisen die Altdaten und die neuen Berechnungen für beide Plutoniumvektoren keine signifikanten Abweichungen auf. Abb. 3.41 zeigt die relativen Abweichungen im Detail. 



[bookmark: _Ref440441763][bookmark: _Toc440453297][bookmark: _Toc455498362]Abb. 3.41	Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten für kritische Kugelmassen von homogenen Plutoniumdioxid-Wassersystemen

Nach Abb. 3.41 bewegen sich die relativen Abweichungen für sämtliche untersuchten Werte im Intervall von –10 % bis +10 %. Dabei ist eine systematische Abhängigkeit der relativen Abweichungen von der Plutoniumkonzentration nicht zu beobachten.

In ihrer Gesamtheit sind die neu berechneten Werte etwas konservativer als die Altdaten, was sowohl durch die Mittelwerte der relativen Abweichungen aller untersuchten Werte (1,55 für Pu(100)O2 und 1,47 für Pu(95/5)O2) als auch durch die im Vergleich zu den Altdaten niedrigeren kleinsten kritischen Kugelmassen (vgl. Tab. 3.13) unterstrichen wird.

Die kleinsten kritischen Massen und die zugehörigen Pu-Konzentrationen für die Neuberechnungen und die Altdaten sind in Tab. 3.13 zusammengestellt.



[bookmark: _Ref440442914][bookmark: _Toc440453316][bookmark: _Toc455498409]Tab. 3.13	Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und zugehörigen Pu-Konzentrationen für Altdaten und Neuberechnungen

		[bookmark: _Toc440453249]System

		Kleinste kritische Kugelmasse    
[kg Pu]

		Konzentration  [gPu/cm3]



		Pu(100)O2   neu

		0,505

		0,032



		Pu(100)O2   alt

		0,530

		0,030



		Pu(95/5)O2   neu

		0,608

		0,031



		Pu(95/5)O2   alt

		0,610

		0,030





Homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme

Abb. 3.42 zeigt den Vergleich der aus Altdaten und Neuberechnungen abgeleiteten kritischen Kugelmassen für zwei homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme, beide mit Gewichtsanteilen von 30 % Plutonium und 70 % Uran im Schwermetall, aber mit unterschiedlichen Spaltstoffvektoren. Im ersten Fall bestehen das Uran vollständig aus 235U und das Plutonium aus 239Pu. Im zweiten Fall ist das Uran zu 93,5 % mit 235U angereichert (Rest 238U), und das Plutonium setzt sich zu 85 % aus 239Pu, zu 10 % aus 240Pu und zu 5 % aus 241Pu zusammen. Diese Spaltstoff-Zusammensetzungen sind repräsentativ bzw. abdeckend für bestimmte Brüterbrennstoffe. Die Altdaten stammen aus dem Jahr 1971, die Neuberechnungen aus 2013.



[bookmark: _Ref440441816][bookmark: _Toc440453298][bookmark: _Toc455498363]Abb. 3.42	Kritische Kugelmassen für homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wassersysteme in Abhängigkeit von der Schwermetallkonzentration. Vergleich von Altdaten mit neuen Berechnungen

Nach Abb. 3.42 weisen die Altdaten und die neuen Berechnungen für beide Plutoniumvektoren keine signifikanten Abweichungen auf. Abb. 3.43 zeigt die relativen Abweichungen im Detail.



[bookmark: _Ref440441864][bookmark: _Toc440453299][bookmark: _Toc455498364]Abb. 3.43	Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten für kritische Kugelmassen von homogenen Plutoniumdioxid-Wassersystemen

Nach Abb. 3.43 liegen die relativen Abweichungen für sämtliche untersuchten Werte im Intervall von –15 % bis +15 %. Dabei ist eine systematische Abhängigkeit der relativen Abweichungen von der Schwermetallkonzentration nicht zu beobachten. Die relativen Abweichungen zeigen ein durchaus ambivalentes Verhalten: Bei kleinen Schwermetallkonzentrationen weisen sie negative Werte auf, ab 0,03 gSM/cm3 werden sie positiv, ab 0,3 gSM/cm3 wieder negativ und ab 3 gSM/cm3 erneut positiv. 

Betrachtet man nur die Mittelwerte der relativen Abweichungen aller untersuchten Werte, dann erweisen sich die neuberechneten Werte für das System U(100) Pu(100) in ihrer Gesamtheit als geringfügig konservativ, und für U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) als geringfügig weniger konservativ als die Altdaten, denn diese Mittelwerte betragen für das System U(100) Pu(100) -1,43  und für U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) +0,49. 

Werden dagegen die kleinsten kritischen Kugelmassen (vgl. Tabelle 2) berücksichtigt, dann zeigen sich die neu berechneten Werte für beide Systeme gegenüber den Altdaten als leicht konservativ. 

Die kleinsten kritischen Massen und die zugehörigen Schwermetallkonzentrationen für die Neuberechnungen und die Altdaten sind in Tab. 3.14 zusammengestellt.

[bookmark: _Ref440442948][bookmark: _Toc440453317][bookmark: _Toc455498410]Tab. 3.14	Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und zugehörigen Schwermetallkonzentrationen für Altdaten und Neuberechnungen

		[bookmark: _Ref440442151][bookmark: _Toc440453250]System

		Kleinste kritische Kugelmasse    [kg SM]

		Konzentration  [gSM/cm3]



		U(100) Pu(100)   neu

		0,681

		0,046



		U(100) Pu(100)   alt

		0,743

		0,052



		U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) neu

		0,872

		0,047



		U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) alt

		0,903

		0,054





Homogene Plutoniumnitratsysteme zur Ermittlung der Pu-Konzentration als Funktion des Moderationsverhältnisses H/Pu 

Die Abb. 3.44 zeigt eine Gegenüberstellung der auf Altdaten und neuen Berechnungen basierenden Relationen zwischen den Plutoniumkonzentrationen in einem homogenen Plutoniumnitrat-Wassersystem mit den Molaritäten (H+ = 0 M, H+ = 3 M und H+ = 6 M) und dem zugehörigen Moderationsverhältnis H/Pu.



[bookmark: _Ref440441927][bookmark: _Toc440453300][bookmark: _Toc455498365]Abb. 3.44	Plutoniumkonzentrationen für homogene Plutoniumnitrat-Wassersysteme mit unterschiedlichen Molaritäten als Funktion des Moderationsverhältnisses H/Pu für Altdaten und Neuberechnungen

Gemäß Abb. 3.44 weisen die verschiedenen Kurven durchaus ähnliche Verläufe auf, wobei im vorliegenden Darstellungsformat keine signifikanten Unterschiede zwischen den einzelnen Molaritäten erkennbar sind.

Die Abb. 3.45 zeigt – jeweils für eine bestimmte Molarität – die relativen Abweichungen zwischen den neu berechneten Werten und den Altdaten.



[bookmark: _Ref440441972][bookmark: _Toc440453301][bookmark: _Toc455498366]Abb. 3.45	Relative Abweichungen der Plutoniumkonzentration als Funktion von Moderationsverhältnis und Molarität zwischen Altdaten und Neuberechnungen

Wie aus Abb. 3.45 ersichtlich, weisen die relativen Abweichungen der drei untersuchten Molaritäten ein sehr ähnliches Verhalten auf. Bei niedrigem Moderationsverhältnis H/Pu treten große Abweichungen zwischen Neuberechnungen und Altdaten auf, die mit größer werdendem H/Pu stetig abnehmen und schließlich nahezu verschwinden.

Eine Erklärungsmöglichkeit für diese systematischen Abweichungen liegt in der Verwendung von unterschiedlichen theoretischen Dichten und Strukturformeln bei der Ermittlung der Altdaten und bei den Neuberechnungen. So gibt das frühere GRS Handbuch zur Kritikalität für Plutoniumnitrat (Pu(NO3)4 x 5H2O) eine theoretische Dichte von 2,90 g/cm3 an. Auf dieser Dichte basieren vermutlich die Altdaten. Die neuere SCALE-Version, mit der die Neuberechnungen durchgeführt wurden, verwendet hingegen einen Wert von 2,447 g/cm3.

Eine ähnliche Problematik ist für Uranylnitrat feststellbar. Auch in diesem Fall werden unterschiedliche Werte für theoretische Dichte (GRS Handbuch zur Kritikalität für UO2(NO3)2 x 6H2O: 2,807 g/cm3, neuere SCALE-Versionen für UO2(NO3)2: 2,203 g/cm3) angegeben. Damit könnte auch die systematische Zunahme der relativen Abweichungen mit der Urankonzentration für 233U-Nitrat (vgl. Kap. 3.5.2.4) erklärt werden.

[bookmark: _Ref440442028][bookmark: _Toc440453251]Homogenes 233U-Nitrat-Wasser-System

In Abb. 3.46 sind die kritischen Kugelmassen für ein vollständig reflektiertes homogenes 233U-Nitrat-Wassersystem in Abhängigkeiten der von der Urankonzentration für Altdaten und für neue Berechnungen dargestellt.



[bookmark: _Ref440442070][bookmark: _Toc440453302][bookmark: _Toc455498367]Abb. 3.46	Kritische Kugelmassen für homogene 233U-Nitrat-Wassersysteme in Abhängigkeit von der Urankonzentration. Vergleich von Altdaten mit neuen Berechnungen

Nach Abb. 3.46 weisen die Altdaten und die neuen Berechnungen für niedrige Urankonzentration nur geringe Abweichungen auf. Mit zunehmender Urankonzentration werden auch die Abweichungen größer. Abb. 3.47 zeigt die relativen Abweichungen im Detail. 



[bookmark: _Ref440442109][bookmark: _Toc440453303][bookmark: _Toc455498368]Abb. 3.47	Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten für die kritischen Kugelmassen homogener 233U-Nitrat-Wassersysteme

Nach Abb. 3.47 bewegen sich die relativen Abweichungen für sämtliche untersuchten Werte im Intervall von –1 % bis +17 %. Dabei kann eine systematische Zunahme der relativen Abweichungen mit steigender Urankonzentration beobachten werden, wobei sich die Altdaten als wesentlich konservativer als die neuberechneten Werte erweisen. Der Mittelwert aller relativen Abweichungen beträgt +8,07 und unterstreicht zusammen mit der im Vergleich zu den Altdaten höheren kleinsten kritischen Kugelmasse (vgl. Tab. 3.15) die Konservativität der Altdaten gegenüber den Neuberechnungen. 

Die kleinste kritische Massen und die zugehörigen 233U-Konzentrationen für die Neuberechnung und die Altdaten sind in Tab. 3.15 zusammengestellt.




[bookmark: _Ref440444234][bookmark: _Toc440453318][bookmark: _Toc455498411]Tab. 3.15	Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und der zugehörigen 233U-Konzentrationen für Altdaten und Neuberechnung

		System

		Kleinste kritische Kugelmasse 
[kg 233U]

		Konzentration  [gU/cm3]



		233U-Nitrat   neu

		0,573

		0,058



		233U-Nitrat   alt

		0,550

		0,055





Die systematische Zunahme der relativen Abweichungen mit der Urankonzentration findet ihre Entsprechung im Verhalten der relativen Abweichungen bei der Berechnung der Plutoniumkonzentration in Abhängigkeit vom Moderationsverhältnis H/Pu in homogenen Plutoniumnitrat-Wasser-Systemen (vgl. Kap.  0). Dort nehmen die relativen Abweichungen mit zunehmendem Moderationsverhältnis – also abnehmender Schwermetallkonzentration – kontinuierlich ab. Möglicherweise liegt die Ursache sowohl für Plutoniumnitrat als auch für Uranylnitrat in unterschiedlichen Ausgangsdaten bei der Ermittlung der Altdaten und bei den Neuberechnungen. In beiden Fällen wurden vermutlich unterschiedliche theoretische Dichten und Dichterelationen für Altdaten und Neuberechnungen verwendet.

[bookmark: _Toc440453252]Homogenes Plutonylnitrat-System

Abb. 3.48 zeigt den Vergleich der aus Altdaten und Neuberechnungen abgeleiteten kritischen Kugelmassen für ein homogenes Plutonylnitrat-Wassersystem mit einem Plutoniumvektor von 95 % 239Pu und 5 % 240Pu. Die Altdaten stammen aus dem Jahr 1987, die Neuberechnungen aus 2014.



[bookmark: _Ref440442193][bookmark: _Toc440453304][bookmark: _Toc455498369]Abb. 3.48	Kritische Kugelmassen für ein homogenes Plutonylnitrat-Wassersystem. Vergleich zwischen Altdaten und Neuberechnungen

Aus Abb. 3.48 ist insgesamt eine gute Übereinstimmung zwischen den Altdaten und den Neuberechnungen ersichtlich. Die Abb. 3.49 zeigt die relativen Abweichungen zwischen Neuberechnungen und Altdaten für Plutoniumkonzentrationen im Bereich von 0,01 bis 0,7 g Pu/cm3.



[bookmark: _Ref440442236][bookmark: _Toc440453305][bookmark: _Toc455498370]Abb. 3.49	Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten für kritische Kugelmassen für ein homogenes Plutonylnitrat-Wassersystem

Nach Abb. 3.49 liegen die relativen Abweichungen für sämtliche untersuchten Werte im Intervall von +2 % bis +14 %. Dabei kann keine Systematik der relativen Abweichungen in Abhängigkeit von der  Plutoniumkonzentration beobachten werden. Demnach müssen die Altdaten im Vergleich zu den neuberechneten Werten als konservativ betrachtet werden. Der Mittelwert aller relativen Abweichungen beträgt +10,06 % und unterstreicht zusammen mit der im Vergleich zu den Altdaten höheren kleinsten kritischen Kugelmasse (vgl. Tab. 3.16) die Konservativität der Altdaten gegenüber den Neuberechnungen. 

Die kleinste kritische Massen und die zugehörigen Plutonium-Konzentrationen für die Neuberechnung und die Altdaten sind in Tab. 3.16 zusammengestellt.




[bookmark: _Ref440444267][bookmark: _Toc440453319][bookmark: _Toc455498412]Tab. 3.16	Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und der zugehörigen Pu-Konzentrationen für Altdaten und Neuberechnung

		[bookmark: _Toc440453253]System

		Kleinste kritische Kugelmasse    
[kg Pu]

		Konzentration  [gPu/cm3]



		PuO2-Nitrat   neu

		0,632

		0,031



		PuO2-Nitrat   alt

		0,570

		0,032





Homogene Plutoniumnitrat-Systeme

Abb. 3.50 zeigt die relativen Abweichungen der aus Altdaten und Neuberechnungen abgeleiteten kritischen Kugelmassen für homogene Plutoniumnitrat-Wassersysteme mit verschiedenen Plutoniumvektoren. Untersucht wurden dabei Plutoniumvektoren mit reinem 239Pu (Pu(100), mit 95 % 239Pu und 5 % 240Pu Pu(95/5), mit 85 % 239Pu, 10 % 240Pu und 5 % 241Pu (Pu(85/10/5), sowie mit 59 % 239Pu, 25 % 240Pu, 12 % 241Pu und 4 % 242Pu (Pu(59/25/12/4). 



[bookmark: _Ref440442574][bookmark: _Toc440453306][bookmark: _Toc455498371]Abb. 3.50	Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten für kritische Kugelmassen für homogene Plutoniumnitrat-Wassersysteme

Nach Abb. 3.50 weisen die relativen Abweichungen aller vier untersuchten Plutoniumvektoren ein ähnliches Grundverhalten auf: Mehr oder weniger konstante Werte im Bereich von 0,01 g Pu/cm3 bis 0,3 g Pu/cm3 und anschließend ein starker Anstieg bis hin zur maximalen Plutoniumkonzentration. Dieses Verhalten ist vermutlich auf die bereits in den Kapiteln 0 und 3.5.2.4 angesprochene Verwendung von unterschiedlichen Basisdaten bei den Rechnungen zu den Altdaten und den Neuberechnungen zurückzuführen.

Neben diesem Grundverhalten zeigen die vier Systeme auch deutliche Unterschiede. Während bei den Systemen mit den Plutoniumvektoren Pu(100) und Pu(95/5) die Neuberechnungen – mit Ausnahme des bereits angesprochenen Anstiegs jenseits von 0,3 g Pu/cm3 – konservativer als die Altdaten sind, ist es bei den Systemen mit den Plutoniumvektoren Pu(85/10/5) und Pu(59/25/12/4) genau umgekehrt. Dies zeigt sich auch in den Mittelwerten der relativen Abweichungen. Diese belaufen sich für das System mit Pu(100) auf -5,61 %, für das mit Pu(95/5) auf -2,29 %, für das mit Pu(85/10/5) auf +10,77 % und für das mit Pu(59/25/12/4) auf +22,78 %. Untermauert wird diese Aussage durch den Vergleich der kleinsten kritischen Massen aus Altdaten und für Neuberechnungen erfolgt. Aus Tab. 3.17 ist ersichtlich, dass bei den Systemen mit Pu(100) und Pu(95/5) die kleinsten kritischen Massen der Neuberechnungen kleiner als die der Altdaten sind; bei den anderen Systemen sind die kleinsten kritischen Massen der Altdaten kleiner. 

[bookmark: _Ref440444340][bookmark: _Toc440453320][bookmark: _Toc455498413]Tab. 3.17	Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und zugehörigen Plutoniumkonzentrationen für Altdaten und Neuberechnungen

		[bookmark: _Toc440453254]System

		Kleinste kritische 
Kugelmasse [kg Pu]

		Konzentration  [gPu/cm3]



		Pu(100)  neu

		0,516

		0,031



		Pu(100)  alt

		0,545

		0,032



		Pu(95/5)  neu

		0,633

		0,032



		Pu(95/5)  alt

		0,645

		0,035



		Pu(85/10/5)  neu

		0,727

		0,032



		Pu(85/10/5)  alt

		0,680

		0,031



		Pu(59/25/12/4)  neu

		1,396

		0,039



		Pu(59/25/12/4)  alt

		1,178

		0,037





[bookmark: _Toc455498272]Schlussfolgerungen

Ein Vergleich der auf sogenannten Altdaten und auf Neuberechnungen fußenden kritischen Kugelmassen hat gezeigt, dass die Frage nach der Konservativität der Neuberechnungen für jedes System einzeln behandelt werden muss. 

So erweisen sich in dieser Untersuchung die Neuberechnungen im Fall der homogenen Plutoniumdioxid-Wasser-Systeme und der homogenen Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme als konservativer als die Altdaten. Beim homogenen 233U-Nitrat-Wasser-System und beim homogenen Plutonylnitrat-System hingegen sind die Altdaten konservativer. 

Eine diesbezügliche Sonderstellung nehmen die homogenen Plutoniumnitrat-Wassersysteme ein. Für zwei Systeme mit den Plutoniumvektoren Pu(100) und Pu(95/5) sind die Neuberechnungen konservativer als die Altdaten und für die Systeme mit Pu(85/10/5) und Pu(59/25/12/4) erweisen sich die Altdaten als konservativer.

Ein weiterer wichtiger Gesichtspunkt beim Datenvergleich ist die Verwendung von einheitlichen Basisdaten. Bedingt durch Fortschritte in Wissenschaft und Technik sind die Basisdaten (z. B. Strukturformel, theoretische Dichte, Dichterelation) der Systeme im Lauf der Zeit Änderungen unterworfen. Dies erschwert einen Vergleich zwischen den sogenannten Altdaten und den Neuberechnungen. Dies betraf in dieser Untersuchung vor allen Dingen die Nitrat-Systeme.

[bookmark: _Toc455498273]Vergleich kritischer Parameter mit Werten nach DIN 25403

Im Rahmen einer Überprüfung der Norm DIN 25403 "Kritikalitätssicherheit bei der Verarbeitung und Handhabung von Kernbrennstoffen" /DIN 12/ wurden kritische Parameter für homogene Spaltstoff-Moderator-Mischungen aus deren Teilen 2 bis 8 (ohne 7[footnoteRef:2]) mit den entsprechenden Werten aus dem GRS "Handbuch zur Kritikalität“, Arbeitsfassung März 2013 (im Folgenden als „HK2013“ bezeichnet), verglichen. [2:  	DIN 25403 Teil 7 enthält kritische Parameter zu heterogenen Urandioxid-Wasser-Systemen; dieser Teil wurde im Jahr 2014 zurückgezogen /DIN 14/, vgl. auch Kap. 3.1.2.] 


Betrachtet wurden dabei die folgenden Spaltstoffsysteme

Uran-235-Metall-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-02).

Plutonium-239-Metall-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-03),

Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-04),

Plutonium-239-Dioxid-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-05),

Plutonium-239-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-06) und 

Uranylnitrat-(100 % Uran 235)-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-08).

Für jedes dieser Spaltstoffsysteme werden die entsprechenden Werte der Kritikalitätsparameter von DIN 25403 und vom Handbuch zur Kritikalität in Tabellen gegenübergestellt. Soweit keine Zahlenwerte im Handbuch verfügbar sind, werden die Daten den zugehörigen Abbildungen entnommen.

[bookmark: _Toc409529398][bookmark: _Ref440616288][bookmark: _Toc455498274]Vergleich der Kritikalitätsparameter

Die den Kritikalitätsparametern zugrunde liegenden Kurven basieren auf 16-Gruppen-Rechnungen mit den Programmen GAMTEC (Spektralcode), GAM-II, DTF-IV (SN-Transportcode) und KENO-II (Monte-Carlo-Code). Anisotrope Streuung wurde in P1-Approximation berücksichtigt, die Rechnungen wurden meist in S8-Ordnung ausgeführt. Die Resonanzbehandlung von 238U erfolgte nach der Methode von Nordheim. Ein Teil der Rechnungen wurde unter Verwendung der 16-Gruppen-Wirkungsquerschnitte von Hansen und Roach durchgeführt. 

Teilweise wurden für die im Folgenden betrachteten Spaltstoffsysteme die kleinsten kritische Werte mit moderneren Rechenverfahren überprüft und gegebenenfalls verbessert. Darauf wird im jeweiligen Spaltstoffsystem eingegangen. Sämtliche aufgeführten kritischen Werte gelten für voll wasserreflektierte Systeme. 

[bookmark: _Toc409529399]Kritikalitätsdaten für 235U-Metall-Leichtwasser-Mischungen

Tab. 3.18 zeigt eine Gegenüberstellung der aus DIN 25403-2 und aus HK2013 entnommenen kleinsten kritischen Dimensionen für homogene 235U-Wasser-Systeme mit einem konstanten 235U-Anteil von 100 %. 

Die kleinsten kritischen Werte im HK2013 wurden unter Berücksichtigung der neueren Veröffentlichungen überprüft und in einigen Fällen neu berechnet. Dazu wurde das Programmsystem SCALE Version 4.3 eingesetzt. Es wurden Wirkungsquerschnittbibliotheken mit 44 und 238 Energiegruppen auf der Basis von ENDF/B-V Kerndaten verwendet.

[bookmark: _Ref409011296][bookmark: _Toc455498414]Tab. 3.18	Vergleich kritische Parameter für homogene U-235-Metall-Leichtwasser-Mischungen zwischen DIN 25403-2 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für Uran-235-Metall 

homogene Uran-235-Leichtwasser-Mischungen

		DIN 25403-2

		HK2013



		Uran-235-Kugelmasse Lösung 

(reaktivste Konzentration) [kg] 

		0,77

		0,8



		Kugelvolumen Metall (ρ = 18,9 g/cm3) l

		1,09

		1,1



		Zylinderdurchmesser Metall (ρ = 18,9 g/cm3) [cm]

		7,50

		7,6



		Schichtdicke Metall (ρ = 18,9 g/cm3) [cm] 

		1,58

		1,5



		Uran-235-Konzentration [g/cm3]

		0,0121

		0,0121





Aus Tab. 3.18 ist eine gute Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten ersichtlich. Die relativen Abweichungen – bezogen auf HK2013 – liegen im Intervall zwischen - 4 und + 5 %.

[bookmark: _Toc409529400]Kritikalitätsdaten für Plutonium-Metall und homogene Plutonium-Leichtwasser-Mischungen

Die folgende Tab. 3.19 enthält Kritikalitätsparameter sowohl nach DIN 25403-3 als auch nach HK2013 für homogene 239Pu-240Pu-H2O-Mischungen für Massenanteile des Isotops 240Pu von 0 % und 5 %. Das restliche Plutonium ist stets reines 239Pu. 

Die Berechnung der Kritikalitätsparameter in HK2013 erfolgte im Wesentlichen mit den eingangs aufgeführten Rechenverfahren. Diese Werte wurden an verschiedenen Experimenten bei variablem 240Pu-Anteil von GRS sowie von anderen Autoren geprüft. Die Übereinstimmung mit dem Experiment ist meist sehr gut.




[bookmark: _Ref409012018][bookmark: _Toc455498415]Tab. 3.19	Vergleich kritischer Parameter für homogene 239Pu-240Pu-H2O-Mischungen zwischen DIN 25403-3 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für

		100 % Pu-239

		95 % Pu-239 + 5 % Pu-240



		Pu-Metall 

		DIN 25403-3

		HK2013

		DIN 25403-3

		HK2013



		homogene Pu-Leichtwasser-Mischungen

		 

		 

		 

		 



		Pu-Kugelmasse Lösung 

(reaktivste Konzentration) [kg] 

		0,50

		0,51

		0,62

		0,61



		Kugelvolumen Metall 

(ρ = 19,6 g/cm3) 

		0,28

		0,27

		0,30

		0,34



		Zylinderdurchmesser Metall 

(ρ = 19,6 g/cm3) [cm] 

		4,65

		4,5

		4,78

		4,5



		Schichtdicke Metall 

(ρ = 19,6 g/cm3) [cm] 

		0,87

		0,72

		0,97

		0,8



		Pu-Konzentration [g/cm3]

		0,0072

		0,0072

		0,0078

		 





Tab. 3.19 weist bezüglich der Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten ein ambivalentes Verhalten auf. Gute Übereinstimmung mit relativen Abweichungen im Bereich zwischen -2 % und +6 % ist zu verzeichnen sowohl für 100 % 239Pu als auch für Pu(95/5) bei den Kritikalitätsparametern Kugelmasse und Zylinderdurchmesser und für Pu(100) beim Kugelvolumen. Die relativen Abweichungen der verbleibenden Kritikalitätsparameter – bezogen auf HK2013 – liegen im Intervall zwischen 12 % und +21 %. Relative Abweichungen größer als 5 % sind bei den Schichtdicken für 100 % 239Pu (+20,83 %) und Pu(95/5) (+21,25 %) sowie bei Kugelvolumen (-11,76 %) und Zylinderdurchmesser (+6,22 %) für Pu(95/5) zu verzeichnen. 

[bookmark: _Toc409529401]Kritikalitätsdaten für Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen

Tab. 3.20 und Tab. 3.21 zeigen eine Gegenüberstellung der aus DIN 25403-4 und aus HK2013 entnommenen kleinsten kritischen Dimensionen für homogene Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen für 235U-Anreicherungen von 100 % und 20 % (Tab. 3.20) und für solche von 5 % (Tab. 3.21). Die kleinsten kritischen Parameter in HK2013 wurden anhand verschiedener Veröffentlichungen überprüft und in einigen Fällen neu berechnet. Dazu wurde das Programmsystem SCALE Version 4.3 mit der auf ENDF/B-V-Daten basierenden 44-Gruppen-Bibliothek eingesetzt. Die so berechneten Werte wurden teilweise in die Tabelle aufgenommen. Ebenfalls neu aufgenommen wurden Daten, welche mit dem Programmsystem SCALE Version 6 mit der auf ENDF/B VII.0-Daten basierenden 238-Gruppen-Bibliothek berechnet wurden.

[bookmark: _Ref440616135][bookmark: _Toc455498416]Tab. 3.20	Vergleich kritischer Parameter von homogenen 235UO2-238UO2-H2O-Mischungen mit 100 % und 20 % 235U-Anreicherung zwischen DIN 25403-3 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für

		100 % U-235

		20 % U-235



		Urandioxid

		DIN 25403-4

		HK2013

		DIN 25403-4

		HK2013



		homogene Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen

		

		

		

		



		Uran-Kugelmasse Lösung

(reaktivste Konzentration) [kg]

		0,77

		0,8

		5,09

		5,0



		Kugelvolumen Oxid

(ρ = 10,96 g/cm3) [cm]

		4,02

		

		

		



		Kugelvolumen Lösung

(reaktivste Konzentration)

		

		5,6

		10,50

		10,8



		Zylinderdurchmesser Oxid

(ρ = 10,96 g/cm3) [cm]

		12,10

		

		

		



		Zylinderdurchmesser Lösung

(reaktivste Konzentration) [cm]

		

		14,0

		17,74

		17,8



		Schichtdicke Oxid

(ρ = 10,96 g/cm3) [cm]

		3,30

		

		

		



		Schichtdicke Lösung

(reaktivste Konzentration) [cm]

		

		4,8

		7,15

		7,5





Für UO2-H2O-Mischungen mit 100 % 235U liegen in HK2013 nur für die reaktivste Konzentration der Lösung Werte der Kritikalitätsparameter Kugelvolumen, Zylinderdurchmesser und Schichtdicke vor. 

[bookmark: _Ref440616136][bookmark: _Toc455498417]Tab. 3.21	Vergleich kritischer Parameter für eine homogene 235UO2-238UO2-H2O-Mischungen mit 5 % 235U-Anreicherung zwischen DIN 25403-4 und HK2013 unter Verwendung zweier verschiedener Wirkungsquerschnittsbibliotheken

		Kleinste kritische Werte für

		DIN 25403-4

		HK2013

		



		Urandioxid 5 % U-235

		 

		ENDF/B-V

		ENDF/B-VII.0



		homogene Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen

		 

		 

		 



		Uran-Kugelmasse Lösung 

(reaktivste Konzentration) [kg]

		36,79

		37,75

		36,5



		Kugelvolumen Lösung 

(reaktivste Konzentration)

		27,86

		28,9

		27,2



		Zylinderdurchmesser Lösung 

(reaktivste Konzentration) [cm]

		25,56

		26,1

		25,4



		Schichtdicke Lösung 

(reaktivste Konzentration [cm]

		12,15

		12,4

		11,9





Tab. 3.20 und Tab. 3.21 zeigen eine gute Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten. Die relativen Abweichungen – bezogen auf HK2013 – liegen im Intervall zwischen -5 % und +2 %. Besonders fällt in Tab. 3.21 auf, dass die mit ENDF/B-V-Wirkungsquerschnitten ermittelten Handbuchwerte in allen Fällen weniger konservativ als die DIN-Werte, die ENDF/B-VII.0-Werte hingegen stets konservativer sind.

[bookmark: _Toc409529402]Kritikalitätsdaten für Plutoniumdioxid-Leichtwasser-Mischungen

Die nachfolgende Tab. 3.22 enthält Kritikalitätsparameter sowohl nach DIN 25403 als auch nach HK2013 für homogene 239PuO2-240PuO2-H2O-Mischungen für Massenanteile des Isotops 239Pu von 100 % und 95 %. Bei den verbleibenden Pu-Massenanteilen handelt es sich stets um 240Pu. 

Die Berechnung der Kritikalitätsparameter in HK2013 erfolgte im Wesentlichen mit den eingangs des Kapitels aufgeführten Rechenverfahren. Die Werte für 5 % 240Pu basieren auf Berechnungen mit dem SN-Transportcode XSDRNPM. Zur Erzeugung der Wirkungsquerschnitte wurde dabei das Programmsystem SCALE mit einer auf ENDF/B-IV-Daten beruhenden 27-Gruppenbibliothek eingesetzt. 

[bookmark: _Ref440616192][bookmark: _Toc455498418]Tab. 3.22	Vergleich kritischer Parameter von homogenen 239PuO2-240PuO2-H2O-Mischungen mit 239Pu-Anreicherung von 100 % und 95 % zwischen DIN 25403-5 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für

		100 % Pu-239

		95 % Pu-239 + 5 % Pu-240



		Plutoniumdioxid 

		DIN 25403-5

		HK2013

		DIN 25403-5

		HK2013



		homogene Pu-Dioxid-Leichtwasser-Mischungen

		 

		 

		 

		 



		Pu-Kugelmasse Lösung 

(reaktivste Konzentration) [kg] 

		0,50

		0,51

		0,58

		0,6



		Kugelvolumen PuO2 

(Metalldichte 10,11 g/cm3) 

		1,15

		1,07

		1,23

		1,2



		Zylinderdurchmesser PuO2 

(Metalldichte 10,11 g/cm3) [cm] 

		7,70

		7,40

		7,97

		7,8



		Schichtdicke PuO2 

(Metalldichte 10,11 g/cm3) [cm]

		1,78

		1,75

		2,00

		1,9





Nach Tab. 3.22 ist eine relativ gute Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten feststellbar. Die relativen Abweichungen – bezogen auf HK2013 – liegen im Intervall zwischen - 3 % und + 7 %. Relative Abweichungen größer als 5 % sind bei Kugelvolumen für 100 % 239Pu mit +7,48 % und bei Schichtdicke für Pu(95/5) mit +5,26 % zu verzeichnen.

[bookmark: _Toc409529403]Kritikalitätsdaten für Plutoniumnitrat-Leichtwasser-Mischungen

Tab. 3.23 zeigt eine Gegenüberstellung der auf DIN 25403 und auf HK2013 basierenden Kritikalitätsparameter für homogene 239Pu-240Pu-Nitrat-Mischungen für Massenanteile des Isotops 239Pu von 100 % und 95 %. Bei den verbleibenden Pu-Massenanteilen handelt es sich stets um 240Pu. Die Berechnung der Kritikalitätsparameter in HK2013 erfolgte im Wesentlichen mit den eingangs in Kap. 3.6.1 aufgeführten Rechenverfahren.

[bookmark: _Ref440616234][bookmark: _Toc455498419]Tab. 3.23	Vergleich kritischer Parameter von homogenen 239Pu-240Pu-Nitrat-Mischungen mit 239Pu-Anreicherung von 100 % und 95 % zwischen DIN 25403-6 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für

		100 % Pu-239

		95 % Pu-239 + 5 % Pu-240



		PuO2 

		DIN 25403-6

		HK2013

		DIN 25403-6

		HK2013



		homogene Pu-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen

		 

		 

		 

		 



		Pu-Kugelmasse [kg]

		0,52

		0,54

		0,64

		0,63



		Kugelvolumen [l]

		8,10

		8,3

		11,40

		11,2



		Zylinderdurchmesser [m]

		16,00

		16,2

		18,30

		18,1



		Schichtdicke [kg]

		5,90

		6,2

		7,40

		7,5





Tab. 3.23 zeigt eine gute Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten. Die relativen Abweichungen – bezogen auf HK2013 – liegen im Intervall zwischen -5 % und +2 %. Dabei erweisen sich für 100 % 239Pu die Kritikalitätsparameter nach DIN 25403 im Vergleich zu den HK2013-Werten als konservativer, für Pu(95/5) verhält es sich – mit Ausnahme der Schichtdicke – genau umgekehrt.

[bookmark: _Toc409529404]Kritikalitätsdaten für Uran-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen

Die nachfolgende Tab. 3.24 vergleicht die auf DIN 25403 basierenden Kritikalitätsparameter für homogene 235U-Nitrat-Mischungen mit denen nach HK2013. Die in HK2013 aufgelisteten Kritikalitätsparameter beruhen auf älteren Rechnungen, sodass bei direkter Anwendung dieser Daten gegebenenfalls höhere Sicherheitsabschläge empfohlen werden.

[bookmark: _Ref440616336][bookmark: _Toc455498420]Tab. 3.24	Vergleich kritische Parameter für homogene U-235-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen zwischen DIN 25403-8 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für Uranylnitrat 100 % U-235

homogene U-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen

		DIN 25403-8

HK2013



		U-Kugelmasse [kg]

		0,79

		0,82



		Kugelvolumen 

		6,38

		6,4



		Zylinderdurchmesser [cm]

		14,70

		14,8



		Schichtdicke [cm]

		5,26

		4,4





Tab. 3.24 weist bezüglich der Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten ein ambivalentes Verhalten auf. Gute Übereinstimmung mit relativen Abweichungen im Bereich zwischen -4 % und 0 % ist bei den Kritikalitätsparametern Kugelmasse, Kugelvolumen und Zylinderdurchmesser zu verzeichnen. Für die Schichtdicke hingegen beträgt die relative Abweichung +20 %.

[bookmark: _Toc455498275]Übersicht der Vergleichsergebnisse

Der Vergleich zwischen den Kritikalitätsparametern nach DIN 25403 und HK2013 zeigt summarisch gesehen gute Übereinstimmung. In der Tab. 3.25 werden die prozentualen relativen Abweichungen (DIN–HK2013)/HK2013 zwischen ihnen für die betrachteten Systeme aufgelistet.

[bookmark: _Ref409098118][bookmark: _Toc455498421]Tab. 3.25	Relative prozentuale Abweichungen zwischen den auf DIN 25403 und HK2013 basierenden Kritikalitätsparametern

		DIN

		System

		Relative Abweichungen der Kritikalitätsparameter %



		Bezeichnung

 

		 

 

		Kugel

Masse

		Kugel

Volumen

		Zylinder

Durchmesser

		Schicht

Dicke



		DIN 25403-02

		U-Metall-H2O homogen 100 % 235U 

		-3,75

		-0,91

		-1,32

		5,33



		DIN 25403-03

		Pu-Metall-H2O homogen 100 % 239Pu

		-1,96

		3,70

		3,33

		20,83



		DIN 25403-03

		Pu-Metall-H2O homogen 95 % 239Pu

		1,64

		-11,76

		6,22

		21,25



		DIN 25403-04

		UO2-H2O homogen 

100 % 235U

		-3,75

		-------

		-------

		-------



		DIN 25403-04

		UO2-H2O homogen 

20 % 235U

		1,80

		-2,78

		-0,34

		-4,67



		DIN 25403-04

		UO2-H2O homogen 

5 % 235U ENDF/B-VI

		-2,54

		-3,60

		-2,07

		-2,02



		DIN 25403-04

		UO2-H2O homogen 

5 % 235U ENDF/B-VII.0

		0,79

		2,48

		0,63

		2,10



		DIN 25403-05

		PuO2-H2O homogen 

100 % 239Pu

		-1,96

		7,48

		4,05

		1,71



		DIN 25403-05

		PuO2-H2O homogen 

95 % 239Pu

		-3,33

		2,50

		2,18

		5,26



		DIN 25403-06

		Pu-Nitrat-H2O homogen 100 % 239Pu

		-3,70

		-2,41

		-1,23

		-4,84



		DIN 25403-06

		Pu-Nitrat-H2O homogen 95 % 239Pu

		1,59

		1,79

		1,10

		-1,33



		DIN 25403-08

		U-Nitrat-H2O homogen 100 % 235U

		-3,66

		-0,31

		-0,68

		19,55





Aus Tab. 3.25 ist ersichtlich, dass von den 45 verglichenen kritischen Werten ein Großteil (37 bzw. 82 %) Abweichungen im Intervall von - 5 % bis + 5 % aufweist. Von den verbleibenden acht kritischen Werten mit größeren Abweichungen liegen sieben im positiven Bereich (von + 5,33 % bis + 21,25 %) und zeigen damit an, dass in diesen Fällen die HK2013-Werte konservativer als die DIN-Werte sind. In einem Fall (Kugelvolumen Pu-Metall-H2O mit 95 % 239Pu) ist die DIN-Norm konservativer (- 11,78 %).
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In den 1970er Jahren war die Urananreicherung nach dem Gasdiffusionsverfahren der aktuelle Stand der Technik und international bereits im großtechnischen Maßstab realisiert. Als konkurrierende Verfahren wurden zu dieser Zeit zunächst vorwiegend andere gasdynamische Isotopentrennverfahren erforscht, wie z. B. ein von der Uranium Enrichment Corporation of South Africa, Ltd. (UCOR) entwickeltes Verfahren mit Hilfe von konischen Wirbelrohrseparatoren (helikon vortex tubes, auch „stehende Zentrifugen“ genannt). Diese Methode wurde wegen ihres ebenfalls sehr hohen Energieverbrauchs, der teilweise über dem der üblichen Diffusionsverfahren lag, in der Zwischenzeit aufgegeben. Vor allem aus Kostengründen wurde nach Alternativen zu diesen sehr energieintensiven Technologien gesucht[footnoteRef:3]. Einige seinerzeit sehr optimistisch beurteilte Methoden zur Separation und Anreicherung von 235U basieren auf den geringfügig unterschiedlichen optischen Anregungsenergien von 235U und 238U, die durch die verschiedenen Atomkernmassen begründet sind (Isotopieverschiebung). Diese unterschiedlichen Anregungsenergien können benutzt werden, um mittels eines sehr schmalbandigen Lasers selektiv Atome oder Moleküle mit 235U anzuregen und dann durch physikalische oder chemische Folgereaktionen von den nicht angeregten 238U-Pendants abzuseparieren. [3:  	Eine vollständige Aufzählung und Beschreibung der verfolgten Ansätze würde den Rahmen der vorliegenden Arbeit, welche sich mit Methoden zur Anreicherung mit Hilfe von Lasertechnologie – vornehmlich SILEX – beschäftigt, sprengen. Es sei jedoch erwähnt, dass auch die Entwicklung der heutigen modernen Zentrifugentechnologie in diesem Umfeld ihren Ausgangspunkt hatte.] 


Mehrere unterschiedliche, unter dem Begriff Laseranreicherung zusammengefasste Verfahren wurden entwickelt und im Labormaßstab erfolgreich erprobt. Wichtige Fortschritte wurden in jener Zeit z. B. in USA, Sowjetunion, Frankreich, Deutschland, Brasilien oder Südafrika erzielt /SCH 98/. Die bekanntesten Verfahren aus dieser Gruppe sind AVLIS (Atomic Vapour Laser Isotope Separation; siehe Kap. 4.1.2), bei dem das Uran elementar in der Dampfphase verwendet wird, und MLIS (Molecular Laser Isotope Separation; siehe Kap. 4.1.3), bei dem Moleküle von Uranhexafluorid UF6 in der Gasphase verwendet werden. Nähere physikalische und technische Einzelheiten sind in den entsprechenden Unterkapiteln beschrieben.

Von diesen Verfahren erwartete man sich mehrere Vorteile in jeweils unterschiedlicher Ausprägung. Dazu gehörten ein vergleichsweise niedriger Energieverbrauch, gute Abtrennfaktoren und damit die Notwendigkeit nur weniger aufeinanderfolgender Kaskaden, sowie der daraus resultierende geringe Platzbedarf. Dadurch versprach man sich gegenüber dem Diffusionsverfahren eine deutliche Reduktion der Kosten pro Tonne Urantrennarbeit (t UTA). Die Effizienz dieser Verfahren erlaubte im Prinzip auch eine weitere Abreicherung von bereits mittels Diffusionsverfahren abgereichertem Uran. Da allerdings gerade diese Faktoren die weltweite Überwachung hinsichtlich Proliferation deutlich erschweren können, wurden diese Technologien unter verschiedenen Fachleuten und Interessengruppen kontrovers diskutiert. Es ist noch zu ergänzen, dass die allgemeine Anwendung dieser Verfahren nicht auf die Isotopentrennung von Uran beschränkt ist, sondern bei Verwendung geeigneter Laserwellenlängen prinzipiell bei allen Elementen durchgeführt werden kann. Praktische Bedeutung haben sie bisher v. a. bei Schwefel-, Iod- und Siliziumisotopen erlangt. Sie könnten grundsätzlich auch zur Anreicherung anderer Aktinoidenisotope wie z. B. 239Pu aus LWR-Plutonium verwendet werden. Als grobe Faustregel gilt indes, dass die Isotopenselektivität umso größer ist, je geringer die Masse des interessierenden Elements ist – was eine Plutoniumanreicherung z. B. 239Pu vs 240Pu, Massendifferenz 1 u  0,42 %, äußerst ineffizient macht.

Im Laufe der 1990er Jahre wurden die Forschungsarbeiten zur Laseranreicherung international, mit Ausnahme eines Labors in Australien, weitgehend eingestellt. Die Gründe dafür waren vielfältig. Zum einen hatte man, je nach Verfahren, mit immensen unvorhergesehenen technischen Schwierigkeiten zu kämpfen, die einer Hochskalierung der Verfahren vom Labormaßstab zum kommerziellen Einsatz entgegenstanden. Dazu kam, dass durch die Fortschritte bei der Zentrifugentechnologie sowie der Verfügbarkeit von angereichertem Uran aus der Abrüstung („Megatons to Megawatts“) die Anreize zur Entwicklung dieser Technologien stark abgenommen hatten. Letzten Endes konnte keines der damals bekannten Verfahren zur Laseranreicherung die an sie gestellten hohen Erwartungen erfüllen. Bislang wurde weltweit keine großtechnische Anlage nach einem Laseranreicherungsprinzip im kommerziellen Maßstab realisiert. Ein Überblick über den Stand der Laseranreicherungsmethoden zu dieser Zeit, v. a. AVLIS, sowie ein umfangreiches Quellenverzeichnis finden sich z. B. in /SCH 98/.

In jüngerer Zeit stieß eine Weiterentwicklung dieser Technologien wieder auf neues Interesse. Bereits in den 1990er Jahren wurde von der Firma Klydon /KLY 14/ in Südafrika eine Weiterentwicklung des bereits erwähnten UCOR-Verfahrens zur Einsatzreife gebracht, der sog. „Aerodynamic Separation Process (ASP)“. Dieses Verfahren, das bei Elementen wie Silizium oder Kohlenstoff zur Isotopentrennung genutzt wird, wurde 1995 an die australische Firma Silex Systems Ltd., kurz SSL, lizensiert, wo es speziell zur Uranisotopentrennung weiterentwickelt wurde. 1996 wurde dieses SILEX-Verfahren (Separation of Isotopes by Laser EXcitation) exklusiv von der US-amerikanischen Firma United States Enrichment Corporation (USEC) lizensiert, mit dem Ziel, eine kommerzielle Anreicherungsanlage in USA zu errichten. Nach dem Ausstieg von USEC aus dem Projekt in 2003 zugunsten der Zentrifugentechnologie wurde 2007 eine exklusive Lizenz an General Electric Hitachi (GeH) vergeben. Die 2008 von GeH gegründete Tochterfirma Global Laser Enrichment (GLE) mit Beteiligung der kanadischen Cameco stellte im August 2011 bei der US NRC einen Antrag zum Bau einer Anreicherungsanlage nach dem SILEX-Verfahren in der Nähe von Wilmington NC, mit einer Kapazität von bis zu 6000 t UTA jährlich und bis zu 8 Gew.-% Anreicherung 235U. Die entsprechende Genehmigung wurde im September 2012 erteilt. Nach Informationen vom 24. Februar 2014 strebt GLE zudem an, eine Lizenz zum Bau einer SILEX-Anlage an dem von der USEC aufgegebenen Standort Paducah als Ersatz der ehemaligen Gasdiffusionsanreicherungsanlage zu erhalten. Die Antragstellung wurde für September 2014 erwartet /PLA 14/. Der Bau einer derartigen Anlage außerhalb der USA ist nicht vorgesehen. Parallel dazu entbrannte erneut die internationale Diskussion hinsichtlich Proliferationsbedenken. Einen aktuellen Überblick über die Problematik der Laseranreicherung im Zusammenhang mit Fragen der Proliferation und Rüstungskontrolle geben z. B. /ROU 10, SER 10, DPG 12, FUS 13/ sowie deren weiterführende Quellen.

Während Verfahren wie AVLIS und MLIS heute allgemein gut bekannt sind, sind zahlreiche Details des SILEX-Verfahrens aus Sicherheitsgründen klassifiziert und unterliegen neben dem üblichen Schutz von Geschäftsgeheimnissen zudem der Geheimhaltung – in den USA für kommerzielles Know-how in Privatbesitz ein sehr ungewöhnlicher Fall. Man kann aber davon ausgehen, dass einige zu Grunde liegende physikalische Prinzipien bestimmten Varianten des MLIS-Verfahrens ähnlich sein dürften. In den folgenden Unterkapiteln werden die Verfahren AVLIS und MLIS sowie der frei zugängliche Kenntnisstand und eine Reihe von Vermutungen zum SILEX-Verfahren beschrieben.

[bookmark: _Ref378772731][bookmark: _Toc455498279]Laserisotopentrennverfahren AVLIS

Die Entwicklung des Verfahrens AVLIS (Atomic Vapour Laser Isotope Separation), zu Deutsch Atomdampf-Laserisotopentrennung, wurde v. a. am Lawrence Livermore National Laboratory (LLNL) in den USA vorangetrieben /DAV 77/. Hierbei liegt das Uran gasförmig als elementarer Atomdampf vor, welcher zumeist durch Laserablation von festem oder flüssigem Metall erzeugt wird. Dabei werden Temperaturen bis zu 3400 °C erreicht, und es wird starke Röntgenstrahlung erzeugt welche abgeschirmt werden muss /USN 98/. In der Gasphase wird das Isotop 235U durch Laserbestrahlung selektiv durch Anregung eines Elektronenniveaus ins Kontinuum ionisiert (Photoionisation) und durch ein starkes elektrisches Feld von dem neutral bleibenden 238U aus dem Partikelstrahl abgetrennt. In Abb. 4.1 ist das Grundprinzip des AVLIS-Prozesses vereinfacht schematisch dargestellt /CAM 98/.

[image: ]

[bookmark: _Ref378751788][bookmark: _Toc455498372]Abb. 4.1	Vereinfachtes Schema des AVLIS-Prozesses

Die Ionisierungsenergie von 235U liegt bei etwa 6,194 eV (Wellenzahl 49 957 cm-1, entspricht einer Wellenlänge von   200 nm, UV-C)[footnoteRef:4], weshalb die Absorption eines einzelnen Photons im sichtbaren oder infraroten Spektralbereich nicht für eine Elektronendissoziation ausreicht. Typischerweise ist die Absorption von drei oder vier Photonen pro Atom für eine Ionisation erforderlich. Die verwendete Wellenlänge liegt etwa bei   600 nm (sichtbares Licht, orange; Wellenzahl etwa 16 667 cm-1, Photonenenergie etwa 2 eV)[footnoteRef:5], während die Trennschärfe-bestimmende Isotopieverschiebung von atomarem 235U gegenüber 238U etwa 4,2 × 10-5 eV beträgt /USN 08/, was bei einer Wellenlänge von 600 nm eine Differenz von etwa 0,005 nm (ca. 8,3 × 10-4 %) bedeutet. [4:  	Die Wellenzahl ũ ist eine in der Optik und Spektroskopie häufig verwendete Kenngröße. Sie ist der Kehrwert der Wellenlänge . Die zugehörige Energie E errechnet sich zu E = h×c/ = h×c×ũ, mit dem Planckschen Wirkungsquantum h und der Vakuumlichtgeschwindigkeit c. Energie und Wellenzahl sind also direkt proportional. Ein Elektronenvolt (eV) entspricht einer Wellenzahl von 8 065,54 cm-1.]  [5:  	In der Optik wird v. a. in englischsprachigen Fachpublikationen häufig noch die Einheit „Ångström“ (Å) als Längeneinheit verwendet. Die Umrechnung lautet 1 Å = 0,1 nm. Das Ångström ist keine SI-Einheit.] 


Als Laser wurde typischerweise ein sehr fein abgestimmter Farbstofflaser verwendet, der in früheren Verfahren mit einem Kupferdampflaser, später durch moderne YAG-Laser gepumpt war. Auch der Einsatz eines modernen, Nd:YAG-gepumpten Titan-Saphir-Lasers mit oder ohne Frequenzverdoppler ist heute vorstellbar /PAR 04/.

Theoretisch ist dadurch eine optische Selektivität > 20 000 möglich. Diese konnte jedoch in der praktischen Anwendung aus mehreren Gründen nicht erreicht werden. Bei Stößen der Atome untereinander in der Gasphase findet ein Elektronenaustausch statt, der zum Verlust der Isotopenselektivität führt, weshalb man mit sehr geringen Dichten von weniger als 1013 Atomen pro cm³ arbeiten muss um eine sinnvolle Selektivität zu erreichen. Zudem ist der Absorptionsquerschnitt für Ionisation relativ niedrig, was eine geringe Ausnutzung des Laserlichts bewirkt. Ebenfalls problematisch erwies sich die thermische Ionisation im Verdampferofen, die die Selektivität weiter beeinträchtigte. Dies führte in Konsequenz zu einem ökonomisch wenig attraktiven weil geringen Materialdurchsatz pro Trennstufe, bei vergleichsweise hohem und damit kostenintensiven Aufwand an Laserlicht. Aufgrund dieser Tatsache und der erforderlichen hohen Temperaturen ist der Energieverbrauch weniger günstig als bei anderen, somit effizienteren Laseranreicherungsverfahren wie MLIS oder SILEX.

In Abb. 4.2 ist der Versuchsaufbau zu einem AVLIS-Experiment am Lawrence Livermore National Laboratory (LLNL) abgebildet /CAM 98/. Grün zu sehen ist das Licht des Kupferdampflasers, der den Farbstofflaser pumpt, welcher das orange Licht erzeugt. Letzteres wird zur Ionisation der 235U-Isotope im Urandampf verwendet. 
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[bookmark: _Ref378682476][bookmark: _Toc455498373]Abb. 4.2	Versuchsaufbau zu einem AVLIS-Experiment am Lawrence Livermore National Laboratory

Im Jahr 1985 wurde das AVLIS-Verfahren vom US DoE als präferierte Laseranreicherungstechnologie für die USA ausgewählt /STE 85/. Großtechnisch erlangte das AVLIS-Verfahren letztlich dennoch keine Bedeutung. Eine im selben Jahr in Livermore, Kalifornien, errichtete Demonstrationsanlage mit einer geplanten Kapazität von 500 t UTA /PAI 88/ wurde 1999 wegen Materialproblemen v. a. mit dem erhitzten elementaren Uran, wegen mangelnder Zuverlässigkeit und zu geringer Ausnutzung des Laserlichts (vgl. oben) stillgelegt /FUS 13/.

Eine ähnliche, von CEA in Frankreich verfolgte und von COGEMA kofinanzierte Variante trägt die Bezeichnung SILVA (Séparation Isotopique par Laser de la Vapeur Atomique). Zunächst wurden gute Ergebnisse erzielt, doch nach dem Beschluss der COGEMA, die stillzulegende Gasdiffusionsanreicherungsanlage EURODIF (George Besse I) in Tricastin durch Zentrifugentechnik zu ersetzen (George Besse II), wurde das SILVA-Programm 2003 beendet. Das Grundprinzip des Verfahrens wurde in Frankreich jedoch jüngst zur Isotopentrennung anderer Elemente wie Neodym oder Zirkon wieder aufgenommen und wird weiter erprobt, jedoch nicht mehr zur Urananreicherung. Abb. 4.3 zeigt eine schematische Darstellung des Verfahrens /JUL 07/.

[image: ]

[bookmark: _Ref379201949][bookmark: _Toc455498374]Abb. 4.3	Schematische Darstellung des französischen AVLIS-Verfahrens SILVA
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Das andere wichtige Trennverfahren mittels Laser, MLIS (Molecular Laser Isotope Separation), zu Deutsch Molekular-Laserisotopentrennung, wurde zunächst am Los Alamos National Laboratory (LANL), USA, entwickelt /JEN 82/, um dann in zahlreichen anderen Ländern aufgegriffen zu werden, darunter auch in Deutschland.

Zur Anreicherung geht man hier von der gasförmigen Verbindung Uranhexafluorid (UF6) aus. Einer der Vorteile gegenüber dem Uranmetalldampf-Verfahren AVLIS besteht darin, dass man bei MLIS auf umfangreiche Erfahrungen und Kenntnisse bei der Handhabung von Uranhexafluorid aus anderen Anreicherungstechnologien (Diffusion, Zentrifuge) zurückgreifen kann. Ebenso wie beim AVLIS-Verfahren nutzt man die Isotopieverschiebung, d. h. den Umstand, dass auch im Termschema der Molekülschwingungen sich die Energieniveaus der Verbindung mit den verschiedenen Isotopen (sog. Isotopomere) geringfügig unterscheiden; hier sind diese 235UF6 und 238UF6. Durch Bestrahlung mit Laserlicht kann erreicht werden, dass bestimmte Molekülschwingungsniveaus, beim Uranhexafluorid typischerweise das Niveau 3, isotopenselektiv angeregt werden. Die Isotopieverschiebung dieses Niveaus beträgt lediglich 0,6 cm-1 /EER 10/. Da Fluor monoisotop als 19F vorliegt, kommt es hierdurch ebenso wie bei anderen Anreicherungsverfahren nicht zu Störungen aufgrund zusätzlicher nicht durch Uranisotope bedingter Massendifferenzen.

Diese selektive Anregung der relevanten Schwingungsniveaus von 235UF6 funktioniert effektiv nur im Grundzustand der Molekülschwingung. Diese ist bei Raumtemperatur aufgrund der Boltzmannverteilung nur zu ca. 1 % besetzt. Das beobachtete Absorptionsspektrum entspricht hier einer Mischung von Übergängen zwischen verschiedenen angeregten Schwingungs- und Rotationsniveaus, wobei sich die Linien der verschiedenen Isotope überlagern. Die Breite der Absorptionsbande ist daher wesentlich größer als die Isotopieverschiebung, was die Selektivität erheblich reduziert. Man muss daher zu tieferen Temperaturen übergehen. Bei 55 K, also ca.  220 °C, erreicht die Besetzung des Grundzustands einen Wert von etwa 90 %. Hier kann eine optische Selektivität von etwa 500 erreicht werden /EER 76, FUS 13/. 

Um eine Sublimation des Uranhexafluorids und seine Ausfällung als Feststoff bei dieser niedrigen Temperatur zu verhindern, erfolgt die Abkühlung adiabatisch beim Durchströmen eines Überschall-Molekülstrahls durch eine Schlitzdüse. Um die thermodynamischen Eigenschaften des Gases bei diesem Prozess zu verbessern, ist es notwendig das Uranhexafluorid zu einem geringen Anteil in ein geeignetes Trägergas wie z. B. Stickstoff N2, Argon Ar oder andere einzumischen /JEN 82/. Dieses Trägergas wird bei der Isotopentrennung je nach MLIS-Variante nicht verbraucht und kann in diesem Fall wiederverwendet werden (siehe unten).

Die Anregung durch den Laser erfolgt typischerweise gepulst bei Pulsfrequenzen von 30 bis 500 Hz und Pulsdauern im Bereich von ca. 100 ns. Die Pulsenergie liegt im Bereich von 1 J. Zur Anwendung kam meist ein frequenzstabilisierter Kohlenstoffdioxid-Laser. Dessen Grundwellenlänge von   10,8 µm (entspricht 925,93 cm-1 bzw. 0,1148 eV) wird mit Hilfe eines Stickstoff-gekühlten Raman-Konverters durch nichtlineare optische Prozesse (Stokes-Raman-Streuung in para-Wasserstoff, siehe z. B. /TSU 99/) bei etwa 50 mbar Druck und einer Temperatur von 77 K zu der für die Schwingungsanregung von Uranhexafluorid geeigneteren Wellenlänge von 16 µm (entspricht 625 cm-1 bzw. 0,07749 eV) verschoben. Zur Verbesserung der Trennschärfe der Wellenlänge sind weitere z. T. komplexe optische Komponenten erforderlich.

[bookmark: _GoBack]Während alle MLIS-Varianten bis zu diesem Punkt qualitativ ähnlich ablaufen, unterscheidet man ab hier zwei wichtige Unterkategorien des Verfahrens. Zum einen existieren Varianten welche das UF6 isotopenselektiv chemisch verändern z. B. MOLIS (Molecular Obliteration Laser Isotope Separation), CHEMLIS (CHemically Enhanced MLIS) und CRISLA [image: ], so dass die angereicherte und abgereicherte Fraktion in unterschiedlichen chemischen Verbindungen vorliegen und auf dieser Basis separiert werden können. Zum anderen gibt es Verfahren welche auf unterschiedlichen Kondensationseigenschaften der Isotopomeren beruhen, die als SILARC (Separation of Isotopes by Laser Assisted Retardation of Condensation) bezeichnet werden; auch das Akronym LASCOR (Laser Assisted Condensation Repression) ist dafür geläufig. Hier liegen sowohl die angereicherte als auch die abgereicherte Fraktion beide chemisch nach wie vor als Uranhexafluorid vor /EER 98, EER 03, PAR 04, EER 10, SER 10/.

Bei den chemisch verändernden Varianten wird zunächst mit einem Infrarot-Laser wie oben beschrieben ein isotopenselektiv angeregter Molekülzustand erzeugt. Dann werden in einem Folgeprozess durch weitere Photonenabsorption die Moleküle nur dieses angeregten Isotopomers dissoziiert, d. h. in zwei Bruchstücke aufgetrennt. Die Dissoziationsenergie von 235UF6 liegt bei etwa 3,87 eV /PAR 04/, das entspricht einer Wellenzahl von ca. 312 140 cm-1 bzw. einer Wellenlänge von   320 nm, also UV-A. Es gibt dabei mehrstufige Varianten mit verschiedenen Wellenlängen im Infrarot, oder in einem zweistufigen Prozess mit einer Wellenlänge im Infrarot und einer zweiten Wellenlänge im Ultraviolett z. B. eines Excimer-Lasers.

Mit der ersten Stufe des eingesetzten Infrarot-Lasers wird dabei selektiv 235UF6 vom Grundzustand in einen höheren Schwingungszustand angeregt. Dieser angeregte Zustand kann dann durch weitere Photonenabsorption(en) dissoziiert, d. h. photochemisch gespalten werden (MPD, Multi Photon Dissocation; falls nur Infrarot-Wellenlängen verwendet werden auch IRMPD genannt), während der nicht angeregte Zustand erhalten bleibt. Dies ermöglicht es z. B., selektiv 235UF6 zu Uranpentafluorid 235UF5 umzuwandeln, welches konglomeriert und als Staub aus der Gasphase ausfällt während 238UF6 gasförmig zurückbleibt /JEN 82, SCH 98, FUS 13/. Allerdings besitzt Uranpentafluorid ungünstige mechanische Eigenschaften, welche sich in Form von Reiben, Kratzen oder Scheuern abträglich auf diverse optische Komponenten auswirken. 

In einer weiteren CHEMLIS-Variante wird Chlorwasserstoff HCl als Trägergas verwendet, das sich gut als Reaktionspartner mit dem angeregten Uranhexafluorid zur isotopenselektiven Uranpentafluoriderzeugung eignet, insbesondere in Verbindung mit einer Kombination aus Kohlenstoffmonoxid- und -dioxid-Laser. Allerdings entstehen hier neben 235UF5 auch die chemisch reaktiven Verbindungen Fluorwasserstoff HF und molekulares Chlor Cl2 als Reaktionsnebenprodukte /LIY 10/, welche u. a. aufgrund ihrer Korrosivität ebenfalls ungünstige Eigenschaften für den Gesamtprozess aufweisen. 

Bei der zweiten Kategorie werden die unterschiedlichen Kondensationseigenschaften von UF6 zu Dimeren, Multimeren oder Van der Waals-Clustern der selektiv angeregten Isotopenmoleküle im adiabatisch gekühlten Überschall-Gasstrahl (free-jet-SILARC), oder an gekühlten Wänden bei einem unterschallschnellen Gasstrahl (cold-wall-SILARC) ausgenutzt. 

Bei der schnellen adiabatischen Abkühlung des UF6 im Überschall-Gasstrahl kommt es zu einer Dimerisierung der Moleküle entweder der anzureichernden Verbindung mit sich selbst oder mit dem Trägergas. Während dieses Phänomen in den chemisch basierten MLIS-Verfahren oft störend wirkt und z. B. durch ein geeignetes Trägergas unterbunden werden muss, wird es im free-jet-SILARC gezielt zur Isotopenseparation ausgenutzt. Die selektive Laseranregung verhindert die Dimerisierung von 235UF6, während 238UF6 dimerisieren oder multimerisieren kann. Die Lasereinstrahlung kann dabei koaxial oder transversal erfolgen. Über einen Abscheider werden dann die deutlich schwereren Dimere und Multimere, welche aufgrund ihrer um Faktoren höheren Masse länger im Zentrum des Gasstrahls verweilen, von den leichteren Monomeren separiert, die den Strahl schneller verlassen.

In Abb. 4.4 ist in einem exemplarischen Schema dargestellt, wie bei dem free-jet-SILARC Verfahren die selektive Anregung und Verhinderung der Dimerisierung zum Austrag von 235U-haltigem Gas aus dem Hauptstrahl und somit zur Isotopenseparation genutzt wird /UPS 10, EER 10/. In dem gezeigten Beispiel erfolgt die Lasereinstrahlung transversal.
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[bookmark: _Ref378688695][bookmark: _Toc455498375]Abb. 4.4	Beispiel für eine Isotopentrennung nach dem MLIS-Verfahren SILARC

Als Ergebnis erhält man eine angereicherte und eine abgereicherte Fraktion. Da Eingangs- und Ausgangsprodukt chemisch identisch sind, kann man diesen Vorgang im Prinzip relativ einfach in einem einzigen koaxialen Laserstrahl mehrfach hintereinander kaskadieren. Deshalb und aufgrund der Überschallgeschwindigkeit des Gases könnten bei dieser Methode großtechnisch sinnvolle Durchsätze prinzipiell erreichbar werden. In Abb. 4.5 ist eine derartige Kaskadierung mit zwei Laserwellenlängen (IR und UV) schematisch dargestellt /JEN 82/.
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[bookmark: _Ref379201395][bookmark: _Toc455498376]Abb. 4.5	Mehrstufige MLIS Anreicherungskaskade (Schema)

Beim cold-wall-SILARC Verfahren wird der Gasstrahl unterhalb der Schallgeschwindigkeit durch ein gekühltes Rohr geleitet, durch welches der Laserstrahl koaxial im Zentrum des Gasstrahls gelenkt wird. Bei geeignet gewählten thermodynamischen Parametern (Temperatur, Druck, u. a.) sorgt die selektive Laseranregung für eine angereicherte Fraktion im Gasstrahl, die das Rohr verlässt, sowie eine abgereicherte Fraktion im Kondensat an der gekühlten Innenwand des Rohres. Wegen des geringen Durchsatzes ist dieses Verfahren nicht für die Urananreicherung in großtechnischen Mengen geeignet. Aufgrund seiner technischen Einfachheit wird es heute dennoch zur Gewinnung geringer Mengen von Isotopen z. B. zu medizinischen Zwecken eingesetzt.

Wie im Fall des AVLIS-Verfahrens wurde auch kein MLIS-Verfahren großtechnisch realisiert. In USA wurde die Förderung von MLIS mit Forschungsgeldern des US DoE im Juni 1985 zugunsten der Entwicklung des damals vielversprechenderen AVLIS-Verfahrens eingestellt /STE 85/, vgl. auch Kap. 4.1.2. In Deutschland hat die Firma Uranit GmbH Jülich um 1991/92 mittels IRMPD-MLIS eine für Reaktoruran geeignete Selektivität in einer einzigen Trennstufe im Labormaßstab demonstrieren können. Das Verfahren wurde dennoch aufgegeben, da zu viel weiterer Entwicklungsbedarf für den kommerziellen Maßstab (Skalierbarkeit) und zu wenig Aussicht auf Konkurrenzfähigkeit des Verfahrens abzusehen war /FUS 13/.

[bookmark: _Toc455498281]Laserisotopentrennverfahren SILEX

Wie bereits in Kap. 4.1.1 erwähnt sind einige Teile des SILEX-Verfahrens sicherheitsklassifiziert, weshalb entsprechende Informationen nicht frei zugänglich sind /LYM 05, ROU 10, FUS 13/. Was über das Verfahren v. a. in den eben genannten drei Quellen sowie deren Verweisen publiziert ist, soll an dieser Stelle überblicksartig beschrieben werden. Da die Vermutungen unterschiedlicher Autoren in die Diskussion einfließen, kommt es bei manchen Details zu widersprüchlichen Aussagen in der verfügbaren Literatur.

Zunächst ist bekannt, dass sowohl der Eingangsmassenstrom (Feed) als auch die an- und abgereicherten Ausgangsmassenströme (Product, Tails) aus Uranhexafluorid in einem Trägergas bestehen. Wie beim MLIS-Verfahren wird das Gasgemisch adiabatisch durch Expansion aus einer Düse auf sehr tiefe Temperaturen gekühlt. Die genaue Art des Trägergases, seine Dichte und der enthaltene Anteil an Uranhexafluorid sind klassifiziert und zudem als kommerziell proprietäre Information geschützt /LYM 05/. Der Energiebedarf von SILEX wird gegenüber herkömmlichen MLIS-Verfahren als geringer bezeichnet. Dies wird auch von Förderern dieser Technologie unterstrichen, die zudem betonen dass der Energiebedarf und die Kosten infolgedessen sogar niedriger liegen als bei der Zentrifugentechnik /ROU 10/. 

Bekannt ist weiterhin, dass wie bei allen MLIS-Verfahren der Anteil des Trägergases der deutlich höhere ist. Der Anregungsmechanismus zur Isotopenselektion erfolgt auch hier über eine Erhöhung der Schwingungsenergie des Moleküls durch einen Infrarot-Laser /ROU 10/. Somit scheint das SILEX-Verfahren im Prinzip die Weiterentwicklung einer free-jet-SILARC-Variante zu sein.

Bei der Entwicklung im Laborbetrieb wurde ähnlich zu MLIS ein Kohlenstoffdioxidlaser mit Ramankonverter zur Anregung verwendet /LYM 05/, mit den bereits in Kap. 4.1.3 beschriebenen spezifischen Kenngrößen für die Pulsfrequenz, -dauer und -energie. Während bislang Kohlenstoffmonoxid- und Kohlenstoffdioxid-Laser bzw. eine Kombination der beiden als einzige effiziente Lösung zur Erzeugung von geeigneter Infrarotstrahlung in Frage kamen, stehen aufgrund neuerer Entwicklungen in der nichtlinearen Optik sowie in der Lasertechnologie heute bzw. in naher Zukunft möglicherweise Alternativen zur Verfügung. Zu nennen sind hier an erster Stelle der Freie-Elektronen-Laser (FEL) im Infrarotbetrieb, sowie neuartige Halbleiterlaser. Ob diese Laser im geplanten oder in einem künftigen großtechnischen Einsatz des SILEX (oder anderer MLIS-Verfahren) eine signifikante Rolle spielen, kann hier nicht abgeschätzt werden. Bei Überlegungen zur Proliferationsresistenz und Technologieexportkontrolle spielen diese Aspekte jedoch eine wichtige Rolle /ROU 10/.

Man geht weiterhin davon aus, dass beim SILEX-Verfahren eine sog. „Zentrifuge mit stehender Wand“ als Reaktionsraum verwendet wird, vermutlich basierend auf einem konischen Wirbelrohrseparator ähnlich den südafrikanischen UCOR- bzw. ASP-Verfahren, welche die Ausgangspunkte der SILEX-Entwicklung darstellen (vgl. Kap. 4.1.1). Der erreichbare Anreicherungsfaktor wird auf zwei bis zwanzig geschätzt.

Abb. 4.6 illustriert das gemutmaßte, stark vereinfachte Prozessschema in dem Wirbelrohr nach /FUS 13/. Der Buchstabe F (Feed) symbolisiert den tangential in das konische Wirbelrohr eingebrachten, adiabatisch abgekühlten Gasstrom aus der Trenndüse. T bezeichnet den mit dem leichteren Isotop 235U abgereicherten Tails-Massenstrom, der sich bei diesem Verfahren durch den Zentrifugeneffekt an der Rohrwandung konzentriert, und P den angereicherten Product-Massenstrom, der sich im Rohrinneren konzentriert. 16 µm bezeichnet das eingestrahlte Infrarot-Laserlicht.
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[bookmark: _Ref378769831][bookmark: _Toc455498377]Abb. 4.6	Schematische Darstellung einer gemutmaßten Möglichkeit des Separationsprozesses beim SILEX-Verfahren

Ein derartiger Aufbau würde die Vermutung einer SILARC-Variante bestätigen und ebenfalls bedeuten, dass es sich bei dem SILEX-Verfahren nicht um einen Infrarot-Mehrphotonen-Moleküldissoziationsprozess handelt, da die Trenndüse mit einer Öffnung von etwa 0,2 mm für einen meterlangen Laserstrahl zu eng wäre. Diese Schlussfolgerung passt zu entsprechenden, in /LYM 05/ getroffenen Aussagen.

Vielmehr gibt es Überlegungen, dass das Uranhexafluorid mit sich selbst oder dem Trägergas – z. B. Wasserstoff H2, Kohlenstoffdioxid CO2 oder Xenon Xe – Molekülcluster ähnlich zum SILARC-Verfahren bildet, die isotopenselektiv durch die Laseranregung über Ein- oder Zwei-Photonen-Dissoziation aufgespalten werden /FUS 13/, bzw. dass die Clusterbildung analog zu ähnlichen Methoden bei anderen Elementen wie in /EER 10/ beschrieben selektiv unterdrückt werden könnte (/EER 10/ betrachtet dabei kein Wirbelrohr). Diese Clusterbildung zwischen Uranhexafluorid und dem Trägergas würde eine sehr starke Expansion und Abkühlung des einströmenden Gases erfordern. Damit könnte letztlich ein Massenunterschied von Faktoren deutlich > 3 zwischen Product- und Tails-Massenstrom erreicht werden /FUS 13/, mit einer durch den Zentrifugeneffekt im Wirbelrohr entsprechend erhöhten Selektivität der Komponenten des Gasgemisches.

Wie bereits erwähnt ist die genaue Wahl des Trägergases beim SILEX-Verfahren nicht öffentlich bekannt. Grundsätzlich bestehen mehrere Möglichkeiten. Beispielsweise für die Anreicherung des Siliziumisotops 28Si verwendet Klydon, Südafrika, die Verbindung Siliziumtetrahydrid (Silan) SiH4 mit H2 als Trägergas /KLY 14/. Bei einer Verwendung von CO2 als Trägergas könnte dessen langwellige Absorptionslinie bei etwa 667 cm-1 (entspricht einer Wellenlänge von ca.  = 15 µm bzw. einer Photonenenergie von ca. 0,0827 eV) ein Problem darstellen, die trotz der tiefen Temperatur des Gases vielleicht noch mit der Laserwellenlänge überlappt und so die Selektivität des Verfahrens bzgl. der Uranisotope beeinträchtigen könnte. Bei der Verwendung von Xenon als Trägergas würde man zur Clusterbildung noch tiefere Temperaturen benötigen, weshalb entsprechend mehr Kompressionsarbeit und deshalb mehr Energieeinsatz bei der Erzeugung des Überschall-Gasstrahls erforderlich wäre. Letztlich ist die Selektivität vermutlich jedenfalls durch den gasdynamischen Prozess und nicht durch optische Parameter und Randbedingungen begrenzt /FUS 13/. Das Trägergas würde durch die Clusterbildung und deren anschließender Zerstörung nicht verbraucht und könnte somit, wie in /LYM 05, FUS 13/ angegeben, abgetrennt und rezykliert werden.

Gegenüber den MLIS-Verfahren, v. a. jenen mit Mehrphotonenprozessen, würde sich bei dem oben beschriebenen, gemutmaßten Verfahren eine Reihe von Vorteilen ergeben. Bereits in einem Einphotonenprozess würde sich durch den hohen Absorptionsquerschnitt von etwa 10-16 cm² eine vollständige Absorption aller Photonen eines Laserpulses durch das Uranhexafluorid ergeben. Dadurch könnte die Pulsfrequenz des Lasers in einem realistisch sinnvollen Bereich bleiben, d. h. es wären keine Pulsfrequenzen im kHz-Bereich oder höher erforderlich /FUS 13/, und eine serielle Kaskade wäre im Idealfall unnötig. Zudem bestehen auch die an- und abgereicherten Massenströme aus Uranhexafluorid, das nach Abtrennung des Trägergases ohne weitere chemische Bearbeitung mit bekannten, bewährten Technologien (Autoklaven, Transportbehälter, usw.) direkt weiter verarbeitet werden kann. Ähnlich wie bei dem Anreicherungsverfahren nach der free-jet-SILARC Methode wäre dann auch der SILEX-Prozess vermutlich mit einem einzigen Laserstrahlbündel mehrstufig kaskadierbar falls sich doch die Notwendigkeit dazu ergäbe.

Es sei zum Abschluss noch einmal deutlich wiederholt und betont, dass sich eine Reihe der hier gemachten Angaben auf Vermutungen hauptsächlich nach /FUS 13/ stützt und nicht weiter mit frei zugänglichen Quellen belegbar ist.

Sicherheitstechnische Überlegungen zum SILEX-Verfahren

Auf Basis der diskutierten Fakten und Vermutungen lassen sich Schlüsse auf die konventionellen und nuklearen Sicherheitsbedingungen des SILEX-Verfahrens ziehen.

Hinsichtlich der konventionellen Sicherheit ist insbesondere für das Betriebspersonal der Umgang mit der Lasereinrichtung und ggf. mit dem Ramankonverter, welcher ständige Kühlung mit flüssigem Stickstoff benötigt, zu beachten. Dies beinhaltet den Umgang mit starken elektrischen und optischen Energiequellen. Störfallbedingte Auswirkungen auf die Umgebung außerhalb des Betriebsgeländes sind hier ausgenommen von Brandschutzaspekten nicht zu besorgen. Sollte Wasserstoff als Trägergas zum Einsatz kommen, ist auch dessen spezifische Gefährdung hinsichtlich Brand bzw. Knallgasexplosion mit einzubeziehen; für inerte Trägergase wie Kohlenstoffdioxid oder Edelgase entfällt diese Überlegung. Alle diese Aspekte sind jedoch prinzipiell gut beherrschbar.

Im nuklearen Bereich gelten für den Umgang mit Uranhexafluorid grundsätzlich dieselben chemotoxischen und radiotoxischen Aspekte wie bei den anderen bekannten Anreicherungsverfahren. Dies gilt einschließlich der Kritikalitätssicherheitsaspekte, z. B. im Falle der Bildung von Uranylfluorid UO2F2 durch Reaktion von Uranhexafluorid mit Wasser etwa unter Störfallbedingungen. 

Es ist dabei zu beachten, dass das Uranhexafluorid zur Erzeugung des Überschall-Gasstrahls unter hohen Drücken gehandhabt wird, was zwar zusätzliche Anforderungen an die Sicherheitsbetrachtungen stellt, heute aber ebenfalls gut beherrschbar ist. Bei der Handhabung des Gases im Überdruckbereich ist jedoch eine unbeabsichtigte Abkühlung mit dem Phasenübergang gasförmig zu flüssig und vor allem flüssig zu fest zu vermeiden bzw. in der Auslegung zu verhindern oder geeignet zu berücksichtigen. Letzterer Übergang geht durch einen Dichtesprung von – je nach Druck und Temperatur – ca. 3,7 g/cm³ auf ca. 5,1 g/cm³ und damit einer spontanen Volumenreduktion um ca. 35 % einher, und bei einer anschließenden erneuten Erwärmung mit einer entsprechenden Volumenzunahme /URE 13/. Dieser Effekt führte im Jahr 1986 in Gore, USA, bei der versuchten Entleerung eines überfüllten Uranhexafluorid-Transportbehälters aufgrund unvorhergesehener, ungünstiger Umstände zu einem schweren Unfall mit Bersten eines 48Y-Behälters /SHU 86/.

Abb. 4.7 zeigt das Phasen- und ein Dichtediagramm von Uranhexafluorid /URE 13/, um diese Besonderheit zu verdeutlichen.
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[bookmark: _Ref445889905][bookmark: _Toc455498378]Abb. 4.7	Phasen- und Dichtediagramm von Uranhexafluorid UF6 nach URENCO

Insgesamt erscheint die Anreicherung nach dem SILEX-Verfahren auf Basis der verfügbaren Informationen, ohne präzise Kenntnis des genauen Verfahrens, nicht mit einem signifikant höheren Gefährdungspotential verbunden zu sein als andere Technologien zur Urananreicherung.



[bookmark: _Toc455498282]Brennstoffkonzepte

In folgendem Kapitel sind die Ergebnisse von Literaturrecherchen zu Kernbrennstoffkonzepten zusammengefasst, welche gegenwärtig international als Weiterentwicklung bestehender Konzepte für etablierte Reaktortypen, als Konzepte zur Nutzung von Thorium, sowie für zukünftige fortschrittliche Anlagen diskutiert und erforscht werden.

[bookmark: _Toc455498283]Entwicklungen bezüglich Brennstoffkonzepte in Leichtwasserreaktoren

Abbrennbare Absorber

Die Verwendung von abbrennbaren Neutronenabsorbern in Brennstoffen von Leichtwasserreaktoren stellt heute ein etabliertes Verfahren dar. Das weltweit am häufigsten eingesetzte Material ist dabei dem Brennstoff UO2 beigemischte Gadolinium (Gd), seltener auch Erbium, oder an der Brennstoffoberfläche als Ummantelung angebrachte ZrB2 Verbindungen /FIE 03, HES 09/. Im Berichtszeitraum beschäftigen sich einige neuere Untersuchungen mit dem Zusatz von Bor in die Brennstoffmatrix /LEE 12, RHE 12, JEO 14, JEO 15/. Die aktuelle Forschung zielt dabei vor allem auf den Druckaufbau innerhalb des Brennstabs durch die Helium-Produktion (jedes von 10B absorbierte Neuron erzeugt Heliumgas). Die Effekte werden beschrieben in /JEO 14/ und /JEO 15/. Eine detailliertere spezifische Analyse in /JEO 15/ kommt zu dem Schluss, dass durch Hinzufügen von 500 ppm Bor in die UO2 Brennstoffmatrix ein signifikanter Druckanstieg am Ende eines LWR-Zyklus zu erwarten ist. Für eine genauere Aussage und zur Abschätzung eventueller Materialkonsequenzen, z. B. Spannungszustände des Brennstoff-Hüllrohrs, müssen weitere experimentelle Studien durchgeführt werden. Für die von in /FIE 03/ beschriebenen Brennstäbe mit ZrB2 Ummantelung des Brennstoffs stellen die Autoren keine sicherheitsrelevanten Einschränkungen durch die Heliumproduktion fest.

Verbesserung der thermischen Eigenschaften von UO2-Brennstoffen

Die verhältnismäßig niedrigere Wärmeleitfähigkeit von UO2-Brennstoffen in Leichtwasserreaktoren führt zu makroskopischen Effekten, die sich in der Konsequenz auf die Sicherheit der Reaktoren während des Betriebs auswirken. Eine verbesserte Wärmeleitfähigkeit würde zu niedrigeren Brennstofftemperaturen führen, was in einer geringeren Freisetzung von Spaltgasen und somit zu einer Druckverminderung im Inneren der Brennstäbe führen würde. Ebenso würde durch eine bessere Wärmeleitfähigkeit der Temperaturgradient innerhalb der Brennstoffpellets abnehmen und so weniger thermische Belastungen auftreten. Letztere können u. a. verantwortlich für unerwünschte Effekte wie Restrukturierungen, Deformationen und Brüche sein. Ein Ansatz, um die Wärmeleitfähigkeit des UO2-Brennstoffes zu verbessern ist, Berylliumoxid (Beryllerde, BeO) der Brennstoffmatrix beizumischen. Unter allen bekannten Oxiden besitzt BeO die mit höchste thermische Leitfähigkeit (ca. 260 - 300 W/(m K) bei 20 °C), die um ein vielfaches höher als die von UO2 ist /SUK 14/. Der hohe Schmelzpunkt, die guten chemischen Eigenschaften in Bezug auf Verbindungen mit UO2 und die niedrigen Neutronenabsorptionsraten machen BeO zu einem sehr guten Kandidaten. Dem gegenüber stehen die für alle keramischen Stoffe gültigen Strahlungseffekte durch Neutronen, die die Wärmeleitfähigkeit vermindern können. In /SUK 14/ wurden theoretische Überlegungen und Modellrechnungen angefertigt, um die Degenerierung der thermischen Leitfähigkeit von BeO durch Bestrahlung in UO2-BeO Brennstoffen zu untersuchen. Insgesamt gibt es jedoch nur sehr wenige experimentell ermittelte Werte, mit denen die Modellrechnungen verglichen werden können. Ein Beispiel sind die momentan durchgeführten Experimente am Halden-Reaktor in Norwegen mit 90 Vol.-% UO2 und 10 Vol.-% BeO (entspricht ca. 97 Gew.-% UO2 und 3 Gew.-% BeO). Diese Werte wurden auch für die Berechnungen in /SUK 14/ benutzt. Untersucht wurden die zwei verschiedenen Hüllrohrmaterialien Zircalloy-4 und Siliziumcarbid (SiC). Als Resultat der Studie und den darin durchgeführten Sensitivitätsstudien kann festgehalten werden, dass für SiC Hüllrohrmaterialien eine größere Verbesserung bezüglich der thermischen Eigenschaften der UO2-BeO Brennstoffe festgestellt werden konnte. Zu einer besseren Einschätzung der Ergebnisse werden mehr experimentelle Daten zum Vergleich benötigt. 

Neuere Entwicklungen bezüglich Hüllrohrmaterialien

Der Ablauf des Reaktorunfalls in Fukushima hat unter anderem den Forschungen nach neuen Hüllrohrmaterialien neuen Antrieb gegeben. Gegenüber den heute in Leistungsreaktoren fast ausschließlich verwendeten Zirkonlegierungen verspricht man sich davon unter anderem eine geringere Oxidationsrate und eine höhere strukturelle Belastbarkeit bei höheren Temperaturen. Im Falle eines Kühlmittelverlusts würde so zusätzliche Karenzzeit zur Verfügung stehen um die Kühlung der Brennelemente wiederherzustellen. Für den normalen Reaktorbetrieb erwartet man sich eine geringere Rate an Hüllrohrdefekten bzw. größere Toleranzen, welche die neuen Materialien ggf. für den Einsatz mit höher angereicherten Brennstoffen oder Hochabbränden empfehlen würde. Als geeignete Materialien wurden auf der Basis von Computeranalysen bisher neuartige Legierungen auf der Basis von Stählen oder überzogenem Molybdän diskutiert, dazu Keramikverbundstoffe aus Siliziumcarbiden /AVS 13/. Aufgrund der Stoffeigenschaften wie ein hoher Schmelzpunkt (2730 °C), niedrige chemische Aktivität, geringer Neutronenwirkungsquerschnitt und keine nennenswerten Kriecheigenschaften bei hohen Temperaturen, ist es ein interessantes Hüllrohrmaterial für Leichtwasserreaktoren (LWR). 

Die Integrität des Hüllrohrs in LWR ist von großer Bedeutung, so dass die thermische Leistung des Reaktorkerns im Wesentlichen durch die resultierende thermische und mechanische Belastung auf das Hüllrohrmaterial limitiert wird. Prinzipiell könnten Hüllrohre aus SiC im Vergleich zu Zirkonium-Aluminium Verbindungen (Zircalloy) Vorteile in Bezug auf größere Sicherheitsmargen bei Anlagenstörfällen wie Verlust des Kühlmittels bringen. Auch sind prinzipiell höhere Abbrände als bisher möglich /LEE 13/. 

Verschiedene Hüllrohr-Entwürfe aus SiC-Materialien wurden bereits unter DWR-ähnlichen Bedingungen testbestrahlt. Neben der beabsichtigten Reduzierung der Oxidation und erhöhter Temperaturresistenz kam es vor allem durch ungleichmäßige Schwellraten der Verbundstoffe zu Materialdefekten, die auch damit zusammenhängen, dass man in Herstellung und Verarbeitung der Mehrkomponenten-Hüllrohre noch wesentlich weniger Erfahrungen hat sammeln können als bei Metallen /MIT 13, STE 13/. Ein tiefer gehender und aktueller Überblick über den Stand der Technik sowie deren Evaluation ist z. B. in /KAT 15/ gegeben.

[bookmark: _Ref275933929][bookmark: _Toc268004340][bookmark: _Toc268005424][bookmark: _Toc277756878][bookmark: _Toc455498422]Tab. 4.1	Vergleich einiger Eigenschaften von SiC mit Zircalloy nach /LEE 13/

		Eigenschaft

		Zircalloy

		SiC



		Belastbarkeit bei hohen Temperaturen

		2 % Abnahme der Belastbarkeit pro 10 °C (> 300 °C)

		Konstant bis ca. 1600 °C



		Schmelzpunkt

		1760 °C

		2730 °C (hochreines SiC)





[bookmark: _Toc455498284]Thorium-Brennstoffe

Seit den Anfängen der Kernenergie wurde Thorium als ein potenzieller Brennstoff gesehen, der Natururan ersetzen bzw. ergänzen kann. Die ursprüngliche Idee eines Thorium Konverters zur Erzeugung von 233U wurde 1944 von Eugene Wigner vorgeschlagen /LAW 04/. Reines Thorium stellt jedoch keine Alternative zu Uran als Brennstoff dar, da ein spaltbares Thorium Isotop fehlt: Es ist nicht möglich, eine Kettenreaktion aus reinem Thorium zu erzeugen. Jedes auf Thorium basierte nukleare System würde abhängig von zuvor generiertem spaltbarem Material sein (extrahiert oder erbrütet mittels Uranbrennstoffen). Aus Thorium entsteht jedoch durch Neutroneneinfang das spaltbare Nuklid 233U, welches hervorragende neutronenphysikalische Eigenschaften besitzt, insbesondere in thermischen Reaktoren. Dies macht die Verwendung von Thorium im Brennstoffkreislauf aus wissenschaftlicher Sicht interessant, trotz der Vielzahl an bekannten Schwierigkeiten bezüglich der technischen und industriellen Umsetzung (siehe z. B. /KIG 13/ und enthaltenen Referenzen).

Dem anfänglichen Forschungsinteresse lag vor allem der Gedanke zu Grunde, dass die natürlichen Uranvorkommen weltweit für die Energieversorgung nicht ausreichen könnten. Thorium kommt ca. dreimal so häufig vor und wäre somit eine gute Ergänzung. Die Möglichkeit der besseren Ausnutzung des UO2– bzw. UO2/PuO2-Mischoxid Brennstoffs durch Verwendung von Thorium-basierten Brennstoffen macht die Forschung auch unter den Gesichtspunkten des Brennstoffkreislaufes und Abfallmanagements attraktiv. 

Die Forschung auf dem Gebiet der Thoriumbrennstoffe und deren Kreisläufe ist heute aus eine Reihe von Gründen wesentlich weniger umfangreich geworden /NEA 15/:

· Der anfängliche Referenzzyklus basierte auf der Verwendung von hochangereichertem Uran. Die Limitierung auf niedrig angereichertes Uran mit max. 20 % Anreicherung erschwerte die technische Umsetzung deutlich und verminderte die Gesamtperformance.

· Das Verbot der Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente in einigen Ländern verhinderte dort auch die (Rück-)Gewinnung des 233U aus dem bestrahlten Thorium (z. B. USA, Deutschland).

· Der Uran/Plutonium-Brennstoffkreislauf ist weit und in industriellem Maßstab entwickelt, z. T. inklusive der Wiederaufbereitung (z. B. in Frankreich). 

Auch in Deutschland wurden in der Vergangenheit Thorium-basierte Brennstoffe als Alternative zum bestehenden Brennstoffkreislauf erforscht, zum Beispiel in dem heute im sicheren Einschluss befindlichem THTR-300 Reaktor /THT 16/. Nach /NEA 15/ kann die Forschung in Deutschland in drei Phasen eingeteilt werden:

· Eine frühe Phase von 1968 bis 1977, gekennzeichnet durch eine Zusammenarbeit von Industrie und Forschung zur Untersuchung von Möglichkeiten des Plutonium-Recyclings als Thorium / Plutonium MOX in DWR.

· Verschiedene Forschungs- und Entwicklungsprogramme zur Bestrahlung von Thorium / Plutonium-Brennstoff in SWR in der Anlage KKL Lingen, finanziert vom Bundesministerium für Forschung und Entwicklung.

· Die Zusammenarbeit zwischen Kraftwerk Union (KWU) AG, KFA-Jülich, NUKEM und NUCLEBRAS/CDTN, Brasilien von 1979 bis 1988, finanziert vom Bundesministerium für Forschung und Entwicklung.

· Die Bestrahlung eines Teststabes mit Thorium-/Plutonium-Brennstoff im Kernkraftwerk Obrigheim von 2000 bis 2005, finanziert durch das 5. und 6. Rahmenprogramm der Europäischen Union.

Auf internationaler Ebene sind heutige Forschungsaktivitäten durch folgende Punkte motiviert:

· Thorium-basierte Brennstoffe erlauben prinzipiell höhere Abbrände.

· Höhere Schmelztemperaturen und verbesserte thermische Eigenschaften Thorium-basierter Brennstoffe ermöglichen Unfall-tolerantere Brennstoffe.

· Niedrigere Produktionsraten von Plutonium und Minoren Aktinoide in Thorium/Uran-Brennstoffe im Allgemeinen, sowie die Möglichkeit mit Thorium bestehende Plutoniumbestände als Brennstoffe abzubauen.

· Prinzipielles Erreichen von höheren Konversionssfaktoren in thermischen und epithermischen Neutronenspektren unter Verwendung von Thorium-basierten Brennstoffen in evolutionären Systemen (z. B. fortschrittlichen Schwerwasserreaktoren (Advanced Heavy Water Reactors - AHWR)).

· Thorium als Zusatz in UO2-Brennstoffen in Leichtwasserreaktoren kann die keramischen Eigenschaften des Brennstoffs sowie die Betriebseigenschaften im Reaktorkern verbessern und so zu einer Verbesserung der betrieblichen Sicherheitsmargen führen. 

Aktuelle Forschung zu Thorium Brennstoffen

Im Folgenden werden einige aktuelle Forschungs- und Entwicklungsprogramme vorgestellt, deren kurz- bis mittelfristige Ziele die Verwendung von Thorium in bestehenden Reaktorkonzepten (LWR und Schwerwasserreaktoren) sind. 

THOR Energy, Norwegen

Das norwegische Technologieunternehmen THOR Energy startete 2013 ein Bestrahlungsprogramm mit Thorium/Plutonium-Brennstoffen zur Qualifikation in LWR /NEA 15, THO 16/. Das Programm wird von dem norwegischen Institut für Energietechnik IFE überwacht. Das Bestrahlungsprogramm findet im Halden-Reaktor der NEA statt. Die zweite Phase eines fünfjährigen Probebetriebs von Thorium-basierten Kernbrennstoffen ist angelaufen. Ziel ist es, die Leistung des Brennstoffs zu quantifizieren und sie für den kommerziellen Einsatz zu qualifizieren. Die ersten Bestrahlungsversuche der Thorium-Brennstoffproben wurden in Halden im April 2013 durchgeführt, die zweite Testreihe wurde im Dezember 2015 gestartet und soll die Testergebnisse der ersten Phase verifizieren. Die Teststäbe werden derzeit auf Schlüsseleigenschaften wie Wärmeleitfähigkeit oder Anschwellen des Brennstoffs und Spaltgasfreisetzung als Funktion vom Abbrand untersucht. Die zweite Phase besteht aus zwölf instrumentierten Brennstäben mit drei verschiedenen Uran-basierten Thorium-Brennstoffen. Die Bestrahlungsexperimente werden gemeinsam finanziert und ausgeführt von dem dazu gegründeten International Thorium Consortium, bestehend aus Thor Energy AS (Norwegen), Westinghouse Electric Company (USA/Schweden), Fortum (Finnland), Institute for Energy Technology (Norwegen), Rhodia (Frankreich) und seit 2015 zusätzlich dem Korea Atomic Energy Research Institute KAERI (Korea).
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[bookmark: _Toc455498379]Abb. 4.8	Nahaufnahme des Prüfstandes des zweiten Bestrahlungsexperiments von Thor Energy. Photo: T.Tandberg /THO 16/

Areva und Solvay/Rhodia

Ende Dezember 2013 wurde eine gemeinsame Vereinbarung zwischen den Firmen Areva und Solvay/Rhodia geschlossen. Das Ziel ist die Entwicklung eines gemeinsamen Forschungs- und Entwicklungsprogramms (F&E) bzgl. des Einsatzes von Thorium als potentiellen Brennstoff in kerntechnischen Anlagen, komplementär zu den vorhandenen Uran/ Plutonium Brennstoffzyklen /SOL 13/. Beide Unternehmen verfügen über Thorium aus Frankreich /NEA 15/. Das F&E Programm soll für die Entwicklung von qualifizierten Thoriumbrennstoffen in Reaktoren der Generation III ausgerichtet sein und beinhaltet Pläne für Bestrahlung von Brennstoffproben in kommerziellen Kernkraftwerken. Zusätzlich enthält das Programm F&E Ansätze für das hintere Ende des Brennstoffkreislaufs (back end) zu Möglichkeiten des Brennstoffrecyclings unter Verwendung von Thorium /NEA 15/.

Thoria Roadmap Project

Zur Identifizierung und Bewältigung von Defiziten im Kenntnisstand von Thoriumoxid Brennstoffen hat das kanadische Unternehmen Canadian Nuclear Laboratories (CNL, vormals Atomic Energy of Canada Limited, AECL) das mehrjährige "Thoria Roadmap Projekt" initiiert. Die erste Phase begann 2011 und bestimmte welches grundlegende Verständnis erforderlich ist um zukünftige Thoriumoxid Brennstoffzyklen sowie Designs für verschiedene Reaktortypen zu entwickeln. Die zweite Phase wurde 2013 initiiert und soll den Status des aktuellen Kenntnisstands sowohl intern als auch extern bestimmen, um Lücken („gaps“) zwischen den erwarteten künftigen Anforderungen und der bestehenden Wissensbasis zu identifizieren. Die dritte Phase wird eine Roadmap erstellen um diese Lücken zu schließen, während die vierte Phase den erstellten Plan ausführen wird.

Thorium und Generation IV Reaktoren in China

Die „Staatliche Kommission für Entwicklung und Reform“ in China fördert Forschungs- und Entwicklungsprogramme zum Thema fortschrittlicher Brennstoffzyklen vor dem Hintergrund der Wiederaufarbeitung /NWA 16/. Mit dem Ziel einer effektiveren Nutzung des Urans als Brennstoff beinhaltet das Programm dabei auch die Untersuchung der Verwendung von Thorium. China hat u. a. ein gesteigertes Interesse an der Verwendung von Thorium als Brennstoff, da das Land, ähnlich wie auch Indien, größere geologische Vorkommen von Thorium als von Uran besitzen /HUR 15/.

Innerhalb der Förderung hat das „Institute of Nuclear Energy Technology“ (INET) in der Nähe von Beijing verschiedene Möglichkeiten des Thorium Einsatzes im vorhandenen Brennstoffzyklus untersucht. Der Schwerpunkt lag dabei auf Einsatzmöglichkeiten in Reaktoren der Qinshan Phase III Baureihe /NWA 16/.

2011 startete die Chinesische Akademie der Wissenschaft ein umfängliches Forschungs- und Entwicklungsprogram zu Thorium-brütenden Flüssigsalzreaktoren (international Th-MSR oder TMSR, oder auch Flüssig-Fluorid-Thorium-Reaktoren, LFTR). Aus der Zusammenarbeit mit dem Oak-Ridge National Laboratory (ORNL) in den USA soll ein dem ehemaligen ORNL-Testreaktor (betrieben von 1965-1969) ähnlicher Reaktortyp mit einer Leistung von 7 MWth erbaut werden.

Zur Demonstration eines Brennstoffzyklus unter Verwendung von Thorium ist ein Beschleuniger-getriebener, unterkritischer Flüssigbrennstoffreaktor mit 2 MWe Leistung vom Shanghai Institute of Nuclear Applied Physics (SINAP) entwickelt worden. 

Mittelfristig sind sowohl Reaktoren und Konzepte zum offenen (TMSR-SF I bis III, 2025 bis 2030, für den Einsatz von festen Brennstoffen) und geschlossenen Thoriumkreislauf (TMSR-LF I bis III, 2018 bis 2035, flüssige Brennstoffe) sowie Konzepte zu schnellen Reaktoren zur Nutzung von Minoren Aktinoiden als Brennstoff geplant. Bemerkenswert ist auch, dass der TMSR-SF I Reaktor ähnlich wie der in Deutschland betriebene Thorium-Hochtemperaturreaktor THTR-300 mit Brennelementkugeln aus Graphit und Brennstoff mit 60 mm Durchmesser betrieben wird. Der zweite Typ, TMSR-FR II, soll eine Leistung von 100 MWth (45 MWe) haben und Brennstoffkugeln mit 30 mm Durchmesser und 15 % 235Uran (insgesamt 470 kg) mit einer Fluor-Lithium-Beryllium- (FLiBe)Kühlung und einem 1,9 m hohen Kern haben, bei einer maximalen Betriebstemperatur von 700 °C. Als näheres Forschungsziel wurde die Herstellung sowie Erprobung von ThF4 und ThO2 in Flüssigsalzreaktoren definiert.

Seit 2008 arbeiten das Nuclear Power Institute of China (NPIC) und die Atomic Energy of Canada Ltd (AECL), jetzt mittels Candu Energy Inc., an Weiterentwicklungen des Advanced Fuel Candu Reactor (AFCR) vertraglich zusammen. Die Zusammenarbeit zielt u. a. auf die Weiterentwicklung der Candu 6 und Generation III Enhanced Candu 6 (EC6) Reaktortypen, zur verbesserten Nutzung von recyceltem Uran und Thorium-Brennstoffen. Auf Grundlage der Zusammenarbeit kam ein Expertengremium in China 2014 zu dem Schluss, dass die Verwendung von Thorium in Reaktoren des Typs EC6 technisch umsetzbar ist, und charakterisierte das Design im Vergleich zu bereits genehmigten Reaktoren als verbessert bzgl. der Sicherheit und als ökonomisch /WNA 16/.

[bookmark: _Toc455498285]Aktuelle Gesamteinschätzungen

Auf der TopFuel Konferenz vom September 2015 wurde von Mitarbeitern des National Nuclear Laboratory NNL, UK, Ergebnisse einer Untersuchung zur technologischen Reife (Technology Readiness Level - TRL) verschiedener Hüllrohrmaterialen und Brennstoffe gegeben /SHE 15/. Die präsentierten Ergebnisse basieren zum Teil auf vorrangegangenen und bereits publizierte Untersuchungen /SHE 13, SHE 14/. In den Arbeiten werden TRLs von international diskutierten, potentiellen Brennstoffen für Generatoren der Generation III, III+ und IV und der sog. Small Modular Reactors (SMR) untersucht. Die Brennstoffkonzepte beinhalten dabei folgende Brennstoffe:

· Standard Brennstoffe (UO2 und U/Pu-MOX mit höchstens 12 % PuO2)

· Neuere Geometrien (Annular Pellets, Dual-gekühlte Brennstoffe)

· Fortschrittliche Materialien (UO2, MOX, Metalle)

· Andere chemische Verbindungen des Uran (Carbide, Nitride, Silizide)

· Neue Elemente (Thorium-basierte Brennstoffe, Brennstoffe mit Minoren Aktinoiden)

· Weitere Materialien (Inert Matrix Brennstoffe, Dispersionsbrennstoffe, Zirkonhydrid-basierte Brennstoffe, „Coated Particles“)

· Flüssige Brennstoffe, z. B. Salzschmelzen

Nicht berücksichtigt werden in der Studie Brennstoffkonzepte für militärische Zwecke oder experimentelle Forschungsreaktoren. Die Einschätzung der technologischen Reife folgt einer Skala von 1 bis 10 die in einer ähnlichen Form auch vom Idaho National Laboratory und der NASA benutzt wird. Grundlage der Bewertung waren ausgiebige Studien publizierter Artikel aus Journalen, Konferenzen und Berichten nationaler Institute sowie relevante Veröffentlichungen von Organisationen wie der IAEA oder OECD-NEA. Eine detaillierte Darstellung der Ergebnisse findet sich in einem National Nuclear Laboratory Report /SHE 13b/. Im Folgenden werden einige grafisch dargestellte Ergebnisse aus /SHE 15/ zitiert. In den Darstellungen fällt auf, dass einige Brennstoffe eine höhere TRL-Einstufung als die zugehörigen Hüllrohrmaterialien erlangen. Ebenso weisen einige der Brennstoffe mit verbesserten Sicherheitsaspekten für Reaktoren der Generation III und III+ noch relativ niedrige TRL-Einschätzungen auf. Diese beiden Resultate könnten als Motivation für zukünftige, kurzfristige internationale Forschungsschwerpunkte benutzt werden. 
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[bookmark: _Toc455498380]Abb. 4.9	In /SHE 15/ vorgenommene Klassifizierung der technologischen Reife
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[bookmark: _Toc455498381]Abb. 4.10	Ergebnis der TRL in /SHE 15/ für die untersuchten Brennstoffkategorien Die Referenzen beziehen sich auf die Referenzen in /SHE 15/
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[bookmark: _Toc455498382]Abb. 4.11	In /SHE 15/ vorgenommene Einschätzung der technologischen Reife neuerer Hüllrohrmaterialien
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[bookmark: _Toc455498383]Abb. 4.12	In /SHE 15/ vorgenommene Einschätzung der technologischen Reife neuerer Kernbrennstoff-Materialien

[bookmark: _Toc455498286]Neuere Entwicklungen bezüglich Brennelemente

CF3 Design für DWR

Auf der Top Fuel 2015 Konferenz wurden in einem Beitrag die Fortschritte in der Entwicklung des sog. CF3 Designs für DWR Brennelemente gegeben /YON 15/. Dabei handelt es sich um eine neuere Entwicklung eines Brennelementes für hohe Abbrände bei 18-monatigen Zyklen der China National Nuclear Corporation. Es besteht aus 264 Brennstäben in einer 17 x 17 Anordnung mit 24 Führungsrohren und einem Instrumentierungsstab. Die weitere Struktur beinhaltet acht Gitter und drei dazwischen liegende vermischende Gitter zur Verbesserung der thermischen Eigenschaften. Die aktive Länge beträgt 12 ft. (3,657 m). Das Design biete u. a. eine verbesserte Steifigkeit des Brennelementes, sowie verbesserte thermische Eigenschaften. Die Verwendung des Materials N36 als Hüllrohrmaterial soll einen stabweisen Abbrand in Höhe von 62 GWd/tU, bzw. einen über das Brennelement gemittelten Abbrand von 52 GWd/tU in einem 18 Monate dauernden Zyklus erlauben. Bei dem Material handelt es sich um eine Zirkonlegierung (je 1 Gew. % Sn und Nb, 0,3 Gew. % Fe, Rest Zr), die für die Hüllrohre, Führungsrohre und Abstandsgitter verwendet werden soll. 

Die in /YOU 15/ präsentierten Ergebnisse für Materialtests außerhalb von Reaktoren zeigen vergleichbare bis verbesserte Eigenschaften für Korrosion, Gewichtszunahme und Kriechvorgänge. Weitere Tests, wie z. B. mechanische Test des Brennelements oder hydraulische Test werden in /YOU 15/ nur kurz erwähnt. 

Seit dem Juli 2014 werden vier CF3 Brennelemente im Reaktor Quinshan Phase II Unit 2 (Typ CNP600) getestet. Bei den vier Brennelementen bestehen die Hüllrohre aus N36, die Führungsrohre und Teile der Gitter aus rekristalisiertem Zr-4. Bisher sind keine Anzeichen von Anomalitäten berichtet worden.

Es ist geplant, weitere Testelemente in Reaktoren des Typs CNP1000 zu testen.

[bookmark: _Toc455498287]Geschlossener Brennstoffkreislauf im Zusammenhang mit dem natriumgekühlten Brutreaktor BN-800

Am 10. Dezember 2015 wurde der Schnelle Brutreaktor Beloyarsk-4 vom Typ BN-800 zum ersten Mal an das kommerzielle Stromnetz angeschlossen /IAE 16/. Der Zustand der Kritikalität wurde erstmalig zum 27. Juni 2014 gemeldet.

Bei der Baulinie BN-800 handelt es sich um einen natriumgekühlten schnellen Reaktor der i. W. eine Weiterentwicklung der vorangegangenen Baulinie BN-600 ist. Designstudien wurden bereits 1980 begonnen und 1992 soweit abgeschlossen, dass 1998 eine Konstruktionsgenehmigung erteilt wurde /JSC 16/.
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[bookmark: _Toc455498384]Abb. 4.13	Schematische Skizze des BN-800 Reaktors nach /OKB 16/

Der Reaktortyp BN-800 ist für drei verschiedene Brennstoffkreisläufe entworfen worden, wie in Tab. 4.2 dargestellt. Der Reaktor kann zusammen mit dem ebenfalls auf dem Gelände befindlichen BN-600 Reaktor (Beloyarsk-3) nach Angaben von /JSC 16/ sehr effektiv dazu genutzt werden, jährlich bis zu drei Tonnen waffenfähiges Plutonium (z. B. aus dem nahe gelegenen Mayak) in MOX-Brennstoffen in abgebrannte Kernbrennstoffe zu transformieren. In geschlossenen Kreisläufen können MOX- oder Nitrid-Brennelemente verwendet werden. Dabei würden die entstehenden Aktinoide wie z. B. Plutonium effektiver als bei bestehenden Reaktoren verbraucht werden. So wäre eine Reduzierung der Abfallmenge prinzipiell möglich. Der Reaktor kann für verschiedene Anwendungen genutzt werden /JSC 16/:

· Erzeugung von elektrischer Leistung sowie Wärmeleistung

· Abbau oder Erzeugung von Plutonium

· Abbau von waffenfähigem Plutonium

· Weiterverarbeitung von langlebigen Transuranen aus bestehenden Abfällen

· Produktion von Isotopen für Wissenschaft und Medizin 

[bookmark: _Ref449532295][bookmark: _Toc455498423]Tab. 4.2	Szenarien für den Brennstoffkreislauf im BN-800

		Szenario

		Brennstoff

		Charakteristik



		Offener Kreislauf

		MOX

		Abbau der Bestände an waffenfähigem Plutonium



		Geschlossener Kreislauf

		MOX

		Nachweis eines geschlossenen Kreislaufs mit verminderter Generierung von Minoren Aktinoiden und Plutonium im Vergleich zu bestehenden thermischen Reaktoren 



		Geschlossener Kreislauf

		Nitrid

		Ausarbeitung zur Möglichkeit höherer 
Sicherheitsmargen 





[bookmark: _Toc455498288]Neuere Entwicklungen zu Partitionierung und Transmutation

Die in der Forschungs- und Entwicklungsphase befindliche Methodik der Trans-mutation partitionierter, bestrahlter Kernbrennstoffe aus Kernkraftwerken wird allgemein als Möglichkeit angesehen, sowohl das Volumen der wärmeentwickelnden hoch-radioaktiven Abfälle als auch deren mittel- und langfristige Aktivität zu reduzieren. Mit diesen Maßnahmen wird die Erwartung verknüpft, dass der Aufwand für ein Endlager für wärmeentwickelnde Abfälle reduziert werden kann.

Bei dem der Transmutation vorangestellten Prozess der Partitionierung wird der abgebrannte Brennstoff je nach Verfahren aufgeteilt in Uran, Plutonium, Minore Aktinoide wie Neptunium, Americium und Curium und die übrig bleibenden Spalt- und Aktivierungsstoffe aus dem vorangegangenen Betrieb der Kernkraftwerke. Der Prozess der Transmutation wandelt die genannten Minoren Aktinoide und Plutonium in kurzlebigere Spaltprodukte um, die als wärmeentwickelnde Abfälle mit geringerer Langzeitaktivität endgelagert werden müssen. Zusätzlich sind die abgetrennten Spalt- und Aktivierungsprodukte zu entsorgen. Das ebenfalls abgetrennte Uran und ggf. Plutonium stellen Wertstoffe dar, die prinzipiell als Brennstoffe weiterverarbeitet werden können, was das anfallende Abfallvolumen für ein Endlager weiter verringern würde. Weitere prozessabhängige Sekundärprodukte wie Betriebsabfälle müssen – klassifiziert nach ihrer Wärmeentwicklung – ebenfalls endgelagert werden. 

In /MER 15/ wird die Frage erörtert, ob der nach der Abschaltung der Kernkraftwerke in Deutschland vorhandene Abfall an transuranen Elementen unter neutronenphysikalischen Annahmen transmutiert werden kann. Die Autoren legen dabei einen Zweiwegezyklus in Flüssigsalzreaktoren (Molten Salt Reactors - MSR) zu Grunde und wenden diesen auf die zu erwartende Abfallmenge an. Unter diesen Annahmen argumentieren sie, dass 99,8 % der zu erwartenden Transuranen Elemente abgebrannt werden können. Dazu benötigen sie jedoch drei MRS Reaktoren mit jeweils 3000 MW thermischer Leistung. Diese Reaktoren müssten ca. 45 Jahre im Transmutationsmodus betrieben werden, gefolgt von einer langjährigen Laufzeit im Abbrandmodus (bis zu 35 Jahre zur Erreichung der genannten 99,8 % Abbrand der transuranen Elemente). Es bleibt zu bemerken, dass, wie die Autoren auch feststellen, noch ein erheblicher Forschungs- und Entwicklungsaufwand betrieben werden müsste, bis die notwendigen Reaktoren überhaupt entwickelt sind. So bleibt die Studie sehr theoretisch, legt jedoch prinzipiell unter neutronenphysikalischen Aspekten die Möglichkeit der Transmutation des in Deutschland vorhandenen Abfalls an Transuranen dar.
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[bookmark: _Toc455498289]Spezielle Auswertungen kritikalitätsrelevanter Vorkommnisse

[bookmark: _Toc455498290]The Horizontal Band Saw Incident at Babcock & Wilcox, NOG-L

Einleitung

Der Vortrag „The Horizontal Band Saw Incident at Babcock & Wilcox, NOG-L” /WET 13/ von Larry L. Wetzel, P. E., bei der Konferenz „ANS Topical Meeting NCSD 2013 - Criticality Safety in the Modern Era: Raising the Bar“, die vom 29. September bis 03. Oktober 2009 in Wilmington NC, USA stattfand, beschreibt und analysiert ein kritikalitätsrelevantes Vorkommnis, das sich am 15. Juli 2009 in der Brennelementfabrik in Lynchburg (Bundesstaat Virginia, USA) ereignete.

Zu dem Vorkommnis wurden früher bereits sowohl ein Eintrag in der Datenbank VIBS (Lynchburg, Ereignisnummer 09/004) als auch eine Kurzbewertung (Erfassungsnummer 80/2009) erstellt. Das Vorkommnis wurde dabei auf der INES-Skala mit INES = 1 bewertet. Der Konferenzbeitrag konkretisiert die verfügbaren Informationen zu diesem Ereignis und bietet tiefere Einblicke in das damalige Geschehen, weshalb er hier z. T. auf Basis der bereits bestehenden Kenntnisse zu dem Vorkommnis näher beleuchtet wird. Informationen aus dem VIBS-Eintrag wurden deshalb teilweise in diese Zusammenfassung übernommen.

Vorgeschichte 

In der Brennelementfertigungsanlage der Babcock & Wilcox Nuclear Operations Group in Lynchburg (NOG-L) wird im Bereich der Uranrückgewinnung eine horizontale liegende Bandsäge zur Zerkleinerung von Brennelementkomponenten mit hochangereichertem Spaltstoff verwendet. Die zum Sägevorgang erforderliche Schneideflüssigkeit tropft unter dem Einfluss der Schwerkraft nach dem Sägen zusammen mit Sägeabfällen in den im Inneren der Säge und unterhalb des Schneidetisches befindlichen Sammelbehälter. Von dort aus wird die Schneideflüssigkeit mit einer Pumpe zurück zum Sägeblatt gepumpt. Somit durchläuft die Sägeflüssigkeit ein Umlaufsystem, bei dem eine Akkumulation von spaltstoffhaltigen Sägeabfällen im Sammelbehälter nicht ausgeschlossen werden kann.

Nach Stilllegung der alten Zerschneideeinrichtung wurden die Säge und die zugehörigen Komponenten abgebaut und eingelagert. Im Jahr 2003 sollte die Zerschneideeinrichtung in einem neuen Gebäude wieder aufgebaut und in Betrieb genommen werden. Dazu wurde die dafür erforderliche „Safety Evaluation Request“ (SER) mit der Nummer 03-087 ausgearbeitet. Die Anwendung der kritikalitätsrelevanten Anforderungen (NCS, Nuclear Criticality Safety) auf SER 03-087 führte zu den Maßgaben, dass das Umlaufsystem für die Schneideflüssigkeit aus Komponenten mit jeweils sicherer Geometrie zu bestehen habe und dass jeder bislang in der Säge eingebaute Sammelbehälter unbrauchbar (wörtlich „disable“) gemacht werden müsse. Im Zuge des Einbaus der neuen geometrisch sicheren Komponenten wurde der neue geometrisch sichere Sammelbehälter oberhalb des alten eingebaut und über eine Schlauchleitung mit einem horizontal liegenden, ebenfalls geometrisch sicheren Zylinder verbunden. Eine daran angeschlossene Pumpe sorgte für den Umlauf der Schneideflüssigkeit.

Im Frühjahr 2004 war die Planungsphase für das neue geometrisch sichere Umlaufsystem für die Schneideflüssigkeit abgeschlossen. Die Konstruktionspläne für den neuen geometrisch sicheren Sammelbehälter, der in den alten eingeschoben werden konnte, ohne ihn jedoch hermetisch zu versiegeln, wurden von der für die Umbaumaßnahmen zuständigen Fachabteilung nicht geprüft.

Am 21. Mai 2004 erteilte der NCS-Ingenieur den Planungen zur Umsetzung von SER 03-087 die Freigabe. Die Freigabedokumente beweisen, dass der NCS-Ingenieur den Anschluss des neuen Umlaufsystems für die Schneideflüssigkeit an die Anlage verifiziert hatte. Es erfolgte keine Überprüfung ob der alte Sammelbehälter – wie in den NCS-Festlegungen gefordert – unbrauchbar gemacht worden war. Zwar waren die Aus- und Eingänge des alten Sammelbehälters verschlossen aber nicht hermetisch versiegelt worden. Insbesondere beim Betrieb der Säge kam es dann durch Vibrationen zu Undichtigkeiten. Das System arbeitete in dieser Konfiguration seit der Freigabe von SER 03-087, also mehr als fünf Jahre lang. In dieser Zeit wurden Wartungs- und Reparaturarbeiten an der Säge durchgeführt, ohne dass dabei entdeckt wurde dass der alte Sammelbehälter nicht hermetisch abgeschlossen war.

Beschreibung

Am Nachmittag des 15. Juli 2009 entdeckten zwei Mitarbeiter der Zerschneideeinrichtung das Austreten einer öligen Flüssigkeit aus der Säge. Quelle dafür war offenbar der alte Sammelbehälter. Die Mitarbeiter informierten ihren Vorgesetzten, der die Arbeiten einstellen ließ und den NCS-Ingenieur informierte. Nach dessen Eintreffen entfernte ein Mitarbeiter den neuen Sammelbehälter, und es zeigte sich nunmehr dass der alte, nicht geometrisch sichere Sammelbehälter mit Schneideflüssigkeit gefüllt war.

Eine nähere Bestandsaufnahme der vorliegenden Situation führte zu der Erkenntnis, dass sich in einem Behältnis mit unsicherer Geometrie eine Menge ungefähr 53 dm³ Schneideflüssigkeit befand, die ihrerseits eine zunächst unbekannte Masse an hochangereichertem Uran (HEU) enthielt. Zudem standen alle für die Kritikalitätssicherheit relevanten Vorkehrungen (Items Relied On For Safety – IROFS) nicht mehr zur Verfügung. Um 19:45 Uhr wurde daraufhin in der Fabrik der Alarmzustand deklariert (Aktivierung des Emergency Operation Center, EOC).

Der Alarmzustand wurde nach fast fünf Stunden gegen 0:35 Uhr wieder aufgehoben, nachdem die Massenkontrolle für das HEU-Material in der Schneideflüssigkeit wiederhergestellt war. Die Massenkontrolle basierte auf der Entnahme von Proben und deren Analyse. Auf diese Weise wurde nachgewiesen, dass die in der Flüssigkeit vorhandene HEU-Masse bei ca. 1 % und somit deutlich unterhalb der kritischen Masse lag, bei einer Konzentration von ca. 0,18 g/l sowie einiger uranhaltiger Feinanteile in der Flüssigkeit. Schlämme befanden sich anders als zunächst befürchtet nicht in dem Behälter.

Ursachen

Ein Spezialistenteam der Aufsichtsbehörde Nuclear Regulatory Commission (NRC) wurde in die Anlage entsandt, um die näheren Umstände des Vorkommnisses zu untersuchen. Dabei kristallisierten sich schwerpunktmäßig zwei Ursachen auf der organisatorischen Ebene heraus:

Ursache 1: Die Konstruktionsunterlagen für den neuen Sammelbehälter wurden weder von einem NCS-Ingenieur gesichtet und freigegeben noch wurden sie in die SER-Dokumentation aufgenommen. Zudem gab es keine Belege, dass der neue Sammelbehälter Bestandteil des neuen, in sicherer Geometrie ausgeführten Umlaufsystems für die Schneideflüssigkeit werden sollte.

Ursache 2: Das Dokument zur Freigabe von SER 03-087 durch den NCS-Ingenieur enthielt bezüglich des alten Sammelbehälters die nicht eindeutige und unzureichende Anweisung „disable“. Eine genauer spezifizierte Aussage (z. B. „Ausbau und Entfernung des alten Sammelbehälters“) hätte entscheidend zur Vermeidung dieses Ereignisses beigetragen können. Allerdings bezog sich die Verifizierung des NCS-Ingenieurs zu SER 03-087 primär auf den Anschluss der Bandsäge an das neue Umlaufsystem mit sicherer Geometrie.

Behebung

Die Schneideflüssigkeit wurde vollständig aus dem alten Sammelbehälter entfernt und in insgesamt 31 Behälter mit jeweils 2,5 l Fassungsvermögen abgefüllt. Dabei wurde die Schneideflüssigkeit mittels Gammaspektroskopie untersucht und aus den Messergebnissen die Gesamtmasse an 235U in der Schneideflüssigkeit zu 13,76 g 235U bestimmt. Die kleinste kritische Kugelmasse liegt für diese Spaltstoffparameter im Bereich von 1300 g 235U, also nahezu einen Faktor einhundert höher.

Auswirkung

Das Ereignis hatte keine radiologischen Auswirkungen auf das Betriebspersonal oder die Umgebung.

Maßnahmen gegen eine Wiederholung

Die folgenden organisatorischen Maßnahmen wurden eingeleitet bzw. bereits abgeschlossen:

Entwicklung und Umsetzung von Modifikationen bei der Bandsäge, die in Übereinstimmung mit den in der ISA (Integrated Safety Analysis, ISA) festgelegten Sicherheitskontrollen sind.

Durchführung einer alle Belange der Zerschneideeinrichtung abdeckenden Sicherheitsüberprüfung (integrated safety review, ISR). Diese Maßnahme ist bereits abgeschlossen.

Implementierung einer neuen RWP (Radiation Work Permit) mit spezifischen Anweisungen des NCS-Ingenieurs um eine Übereinstimmung mit der bereits bestehenden Sicherheitsbasis des Systems zu gewährleisten.

Entwicklung und Umsetzung eines Verfahrens zur Überprüfung von sicherheitsrelevanten Anordnungen durch andere Mitarbeiter (peer checking).

Abschluss der Überprüfung der auf der SER basierenden Anforderungen an die Modifikationen im Hinblick auf die Effektivität der abrufbaren Dokumentation durch NCS-Mitarbeiter. Diese Maßnahme ist bereits abgeschlossen.

Bewertung

Durch die unkontrollierte Ansammlung von Spaltmaterial in einer unsicheren Geometrie bestand im Prinzip das Risiko einer Kritikalität. Das Ereignis wurde von der GRS als INES-Stufe 1 bewertet.

Weitere Angaben zu dem Ereignis finden sich auf den Websites der NRC unter 

1) NRC Daily Event Report, Event Number 45207, 	
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/event-status/event/2009/20090716en.html#en45207),

2) NRC Preliminary Notification PNO-II-09-002 vom 16.07.2009	 (http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/event-status/prelim-notice/2009), 

3) NRC News II-09-038 vom 16.07.2009: 'NRC Activates Incident Response Centers After Alert Declared at B&W in Lynchburg, Va.' 	
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/news/2009/), 

4) NRC News II-09-042 vom 20.07.2009: 'NRC Sends Special Inspection Team to B&W in Lynchburg, Va.' 	
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/news/2009/), 

5) NRC News II-10-002 vom 12.01.2010: 'NRC Proposes $32,500 Civil Penalty for Babcock & Wilcox in Lynchburg' 	
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/news/2010/).

Bemerkung

Im Januar 2010 verurteilte die Aufsichtsbehörde NRC die Betreiberfirma Babcock & Wilcox zur Zahlung eines Bußgelds in Höhe von 32.500 US$, da der Alarmzustand erst mehr als zwei Stunden nach Entdeckung der Flüssigkeitsansammlung aktiviert wurde (s. o.). Laut der jüngeren Quelle /WET 13/ hingegen kam es dagegen zu keinem Bußgeld.

[bookmark: _Toc455498291]Recent Events and a Comparison with Historical Accidents

[bookmark: _Toc455498292]Hintergrund und Motivation

Die Ausarbeitung “Recent Events and a Comparison with Historical Accidents” von Timothy Sippel (US NRC) /SIP 15/, vorgetragen bei dem „OECD Nuclear Energy Agency (NEA) Committee on the Safety of Nuclear Installations (CSNI) Working Group on Fuel Cycle Safety (WGFCS) International Workshop on Operational and Regulatory Aspects of Criticality Safety (ORACS)“ vom 19. – 21. Mai 2015 in Albuquerque, New Mexico, USA, vergleicht drei kritikalitätsrelevante Vorkommnisse ohne tatsächlich eingetretene Kritikalitätsexkursion in US-amerikanischen Anlagen des Brennstoffkreislaufs aus dem ersten Jahrzehnt dieses Jahrhunderts mit elf Kritikalitätsunfällen (Exkursionen), die sich während der letzten fünf Jahrzehnte des zwanzigsten Jahrhunderts weltweit (USA, RF, GB, J) ereignet hatten.

Das Ziel jener Ausarbeitung war es, aufzuzeigen dass die Ursachen historischer Kritikalitätsunfälle potentiell auch heute noch in modernen Anlagen auftreten und dort zu kritikalitätsrelevanten Vorkommnissen führen. Deshalb sei die Studie vergangener Unfälle trotz deren Alters immer noch wertvoll und weiterhin zur Ableitung weiterer „Lessons Learned“ geeignet und auch notwendig. Auf diesen Aspekt wird in der Zusammenfassung in Kap. 5.2.5 vertieft eingegangen.
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Für den Vergleich wurde in /SIP 15/ folgende Methode angewandt: Es wurden drei Gruppen von Ereignissen gebildet, jeweils eine für jedes der drei betrachteten „modernen“ Vorkommnisse. Jedes der „historischen“ Vorkommnisse wurde entsprechend der Vergleichbarkeit mit dem jeweiligen „modernen“ Vorkommnis einer dieser Gruppen zugeordnet; dabei konnte in einem Fall ein „historisches“ Vorkommnis (Mayak, 10.12.1068) sowohl Gruppe 2 als auch 3 zugeordnet werden. Für jedes dieser somit insgesamt 15 Vorkommnisse wurden aus einem Pool von 15 möglichen Ursachen der oder diejenigen relevanten auslösenden Faktoren bestimmt und gruppenintern zusammengefasst. Zusätzlich wurde in jeder der Gruppen das „moderne“ Vorkommnis mit dem ihm im Hinblick auf die auslösenden Faktoren ähnlichste „historische“ Ereignis im Detail ausführlich diskutiert, und die Ursachen, warum es im „historischen“ Fall zu einer Exkursion kam und im „modernen“ nicht, entsprechend herausgearbeitet.
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In Tab. 5.1 sind die betrachteten Ereignisse nach Gruppen geordnet aufgelistet. Das erste Element jeder Gruppe ist das „moderne“ Vorkommnis (Anlagenname unterstrichen), dem vier bis fünf „historische“ Vorkommnisse folgen. Neben dem Namen und der Nationalität der betroffenen Anlage verzeichnet Tab. 5.1 außerdem das Datum, den VIBS-Titel und die INES-Einstufung des Vorkommnisses. 

Da in Tab. 5.1 Daten aus zwei unterschiedlichen Quellen, nämlich der Präsentation von Timothy Sippel /SIP 15/ und der Vorkommnis-Datenbank VIBS /MES 91/, zusammengeführt wurden, sind Abweichungen – in diesem Fall bei der exakten Bezeichnung der Anlage und beim Ereignisdatum – v. a. bei älteren Ereignissen in sowjetischen Anlagen möglich. In diesen Fällen wurden beide Versionen angegeben, wobei die VIBS-Daten in Klammern gesetzt wurden. Zu Titel und INES-Einstufung der Vorkommnisse sind in der GRS derzeit nur die VIBS-Daten verfügbar.
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		Anlage

		Land

		Datum

		Titel

		INES



		Gruppe 1: Columbia

„Incinerator Event“

		USA

		04.03.2004

		Uranansammlung im Abgassystems des Verbrennungsofens

		1



		Siberian Chemical Combine (Tomsk)

		RF

		14.07.1961 (14.08.1961)

		Kritikalitätsstörfall 

		3



		Siberian Chemical Combine (Tomsk)

		RF

		02.12.1963 (13.12.1963)

		Kritikalitätsstörfall in einem Behälter mit hochangereicherter Uranlösung

		3



		Elektrostal

		RF

		03.11.1965 (13.11.1965)

		Kritikalitätsstörfall durch Ansammlung von UO2 in einer Wasservorlage einer Pumpe

		3



		Windscale Works (Sellafield)

		GB

		24.08.1970

		Kritikalitätsstörfall mit 
Plutoniumlösung

		3



		Novosibirsk Chemical (Nowosibirsk)

		RF

		15.05.1997

		Kritikalitätsexkursion

		3



		Gruppe 2: Erwin

„Solution Spill“

		USA

		06.03.2006

		Kritikalitätsrelevante Leckage von hochangereicherter Uranlösung

		2



		Oak Ridge Y-12 Plant

		USA

		16.06.1958

		Kritikalitätsstörfall mit 
Uranlösung

		3



		Idaho Chemical (Idaho)

		USA

		25.05.1961

		Kritikalitätsstörfall mit 
Uranlösung

		3



		Hanford

		USA

		07.04.1962

		Kritikalitätsstörfall mit 
Plutoniumlösung

		3



		Mayak (Chelyabinsk)

		RF

		10.12.1968

		Kritikalitätsstörfall beim Umfüllen von Plutoniumlösung in geometrisch unsicheren Tank

		4



		Gruppe 3: Lynchburg

„Vacuum Cleaner Event“

		USA

		26.07.2007

		Freisetzung von uranhaltigem Abwasser aus einem Staubsauger

		1



		Mayak (Chelyabinsk)

		RF

		02.01.1958

		Kritikalitätsstörfall in einem Behälter mit hochangereicherter Uranlösung

		4



		United Nuclear Fuels (Wood River Junction)

		USA

		24.07.1964

		Kritikalitätsunfall mit 
Uranlösung

		4



		Mayak (Chelyabinsk)

		RF

		10.12.1968

		Kritikalitätsstörfall beim Umfüllen von Plutoniumlösung in geometrisch unsicheren Tank 

		4



		JCO Fuel Fabrication Plant (Tokai JCO)

		J

		30.09.1999

		Kritikalitätsunfall

		4





Dabei wurden 15 mögliche auslösende Faktoren, die den Vorkommnissen zugeordnet wurden, identifiziert:

1. Anordnung nicht oder nicht hinreichend analysiert 	
(Upset not analyzed or improperly analyzed),

2. Anordnung als unglaubhaft nicht betrachtet 	
(Upset dismissed as incredible),

3. Prozess schlecht verstanden oder übermäßig komplex 	
(Process poorly understood or overly complex),

4. Neuer oder ungewöhnlicher Ablaufhergang 	
(New or unusual process evolution),

5. Hoher Verlass auf administrative Kontrollen 	
(Heavy reliance on administrative control),

6. Unzureichende Kommunikation 	
(Poor communication),

7. Beteiligung ungünstiger Geometrie 	
(Involved unfavorable geometry),

8. Komponentenversagen 	
(Equipment failure),

9. Schlechte(s) Konfigurationsmanagement/Änderungskontrolle 	
(Poor configuration management/change control),

10. Unzureichend gesicherte Vorrichtungen außer Betrieb 	
(Improperly secured out-of-service equipment),

11. Ungeeignete Arbeitsabläufe/Berücksichtigung menschlichen Verhaltens 	
(Inadequate procedure/poor human factors),

12. Keine vorgeschriebenen Vorgehensweisen/mündliche Anweisungen 	
(No procedures/Verbal instructions),

13. Vorgeschriebene Vorgehensweisen nicht befolgt/Hilfskonstruktionen 	
(Procedure not followed/Workaround),

14. Unsachgemäße Wartung/Überprüfung nach Wartung 	
(Improper maintenance/post-maintenance testing),

15. Material in unerwarteter Position/Anhäufung 	
(Material in unexpected location/accumulation).

Diese auslösenden Faktoren sind nicht immer voneinander unabhängig und können auch in Kombinationen auftreten. So können beispielsweise beim Versagen einer Komponente (Equipment failure) auch noch andere Faktoren wie Nichteinhaltung von vorgeschriebenen Vorgehensweisen (Procedure not followed/Workaround) oder/und Mängel bei Wartung und Instandsetzung (Improper maintenance/post-maintenance testing) involviert sein. Deshalb können in der Regel jedem Vorkommnis mehrere auslösende Faktoren zugeordnet werden.
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Auswertung für die erste Gruppe „Incinerator Event“

Beschreibung der untersuchten Vorkommnisse

Das „moderne“ Vorkommnis der ersten Gruppe ereignete sich am 04.03.2004 in der Brennelementefabrik Columbia.

Betreiber: Westinghouse Electric Co. LLC

Standort: Docket No. 70-1151, Columbia, Bundesstaat South Carolina

Zweck: Herstellung fertiger DWR-Brennelemente aus Uranhexafluorid UF6

Kapazität: 1150 tU/a

Betrieb: seit 1969

Beschreibung des Vorkommnisses: Bei einer Überprüfung der Aufzeichnungen des Verbrennungsofens stellte sich heraus, dass sich im Abgassystem mehr als die zu erwartende Menge an uranhaltigem Material akkumuliert hatte. Nachfolgende Untersuchungen ergaben, dass auch in der Asche des Ofens erhöhte Urankonzentrationen vorlagen.

Ursache: Unbekannt.

Auswirkungen: Keine radiologischen Auswirkungen.

Bewertung: INES-Stufe 1 (GRS-Bewertung); eine Kritikalitätsexkursion war aufgrund der geringen Mengen von Spaltmaterial nicht möglich.

Bemerkung: Bei der Sicherheitsanalyse des Abgassystems wurde davon ausgegangen, dass eine Kritikalität wegen des geringen Übertrags von Uran aus dem Ofen in die Abgasstrecke nicht möglich ist. Dabei wurde unterstellt, dass die Urankonzentrationen im Abgassystem deutlich unterhalb des kritischen Grenzwerts liegen.

In Tab. 5.2 nach /SIP 15/ werden jedem Ereignis der Gruppe 1 die jeweiligen auslösenden Faktoren zugeordnet.
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Aus Tab. 5.2 wird ersichtlich, dass für jedes der untersuchten Ereignisse mehrere auslösende Faktoren (zwischen drei und acht) erkannt wurden. Von den acht auslösenden Faktoren beim „modernen“ Vorkommnis (Incinerator Event) werden auch einige den „historischen“ Vorkommnissen der ersten Gruppe zugeordnet, die meisten (fünf) beim Vorkommnis vom 15.05.1997 in Novosibirsk Chemical (Nowosibirsk). Deshalb wird in der Gruppe eins dieses „historische“ Vorkommnis mit dem „modernen“ Vorkommnis verglichen.

Beschreibung des Vorkommnisses: Am 15. Mai 1997 kam es in einer Fabrik in Nowosibirsk zu einer Kritikalitätsexkursion. In dieser Anlage werden Brennelemente mit 90 % Urananreicherung für Forschungsreaktoren hergestellt. Die röhrenförmigen Brennelemente werden aus einer Uran-Aluminium-Legierung gefertigt, die man durch Walzen und Sintern von Metallpulver gewinnt. Zur Oberflächenbehandlung werden die Brennelemente in einer Lauge abgebeizt. Diese gelangt anschließend in einen Sammelbehälter für flüssige Reststoffe, in dem es zur Kritikalität kam. Der 'Slab'-Behälter (Dimensionen: 3 m x 2 m x 0,1 m mit abgeschrägtem Boden) stand in einem ca. 30 m2 großen, nicht betretbaren Raum.

Ursachen: Die Informationen zu diesem Vorkommnis sind unvollständig und teilweise widersprüchlich. Nach Angaben von Vertretern der russischen Aufsichtsbehörde Gosatomnadzor (GAN) stellte die Anlage früher nur Brennelemente bis zu 36 % Uran-Anreicherung her; zum Zeitpunkt der Umstellung auf 90 % Anreicherung existierte Gosatomnadzor noch nicht als eigenständige Aufsichtsbehörde. Offenbar war der 'Slab'- Behälter für die geänderten Betriebsbedingungen nicht mehr geeignet. Als weitere mögliche Ursache für die Exkursion nennt Gosatomnadzor den verstopften Abfluss des Behälters, der nach Ansicht der Behörde als Auflösebehälter verwendet wurde. Vermutlich führte der verstopfte Abfluss zu einem Anstieg des Flüssigkeitspegels im Behälter; schließlich wurde das kritische Volumen überschritten und es trat Kritikalität ein. Als Fazit kann man ziehen dass ein Mitauslöser für die Exkursion somit die unerlaubte Verwendung des Behälters war zu einem Zweck, für den er nicht ausgelegt wurde. Diese Schlussfolgerung wird durch das Ergebnis einer späteren Untersuchung gestützt, in welcher an der Behälterinnenseite eine ca. 4 cm dicke Ablagerungsschicht gefunden wurde; der Behälter war seit über 10 Jahren in Betrieb und für eine wiederkehrende Prüfung nicht zugänglich gewesen.

Auswirkungen: Unmittelbar nach der Exkursion wurde in 0,5 m Abstand von der Behälterwand eine Dosisleistung von etwa 100 mSv/hr (10 rem/hr) gemessen. Der Behälter blieb intakt, Flüssigkeit wurde nicht freigesetzt. Die Spaltzahl wurde auf 10E+14 bis 10E+15 geschätzt. Das russische Nuklearministerium machte in Zusammenhang mit dieser Exkursion die folgenden Aussagen:

Die Strahlungspegel außerhalb der Anlage und im größten Teil der Anlage blieben im Normalbereich. 

Das gesamte Personal wurde einer medizinischen Untersuchung unterzogen. 

Niemand wurde verletzt oder kontaminiert. 

Es fand keine Freisetzung von Radioaktivität in die Umgebung statt. 

Allerdings sollen anderen Berichten zur Folge einige Mitarbeiter ernstlich kontaminiert oder bestrahlt worden sein.

Bewertung: INES-Stufe 3 (GRS-Bewertung).

Gemeinsame auslösende Faktoren

Als gemeinsame auslösende Faktoren wurden im Vortrag identifiziert:

Upset not analyzed or improperly analyzed,  

Upset dismissed as incredible,

Involved unfavorable geometry,

Poor configuration management/change control and

Material in unexpected location/accumulation.

Die aufgeführten fünf auslösenden Faktoren sind nicht gänzlich voneinander unabhängig, sondern bedingen sich teilweise gegenseitig, wie die nachfolgenden Betrachtungen zeigen.

Beim „modernen“ Vorkommnis akkumulierte im Abgassystem mehr als die maximal angenommene  Menge an uranhaltigem Material und auch in der Asche des Ofens kam es zu höheren Urankonzentrationen als erwartet. Weil mit beidem nicht gerechnet wurde, lag weder eine sichere Geometrie vor noch wurden regelmäßige Inspektionen angeordnet und durchgeführt. So bedingte eine unzureichende Sicherheitsanalyse indirekt die restlichen auslösenden Faktoren.  

Auch dem „historischen“ Vorkommnis liegt eine mangelhafte Sicherheitsanalyse zugrunde. In der Anlage wurde die Anreicherung der hergestellten Brennelemente von 36 % auf 90 % umgestellt als die jetzt zuständige Aufsichtsbehörde Gosatomnadzor noch nicht existierte und somit keine zuverlässige behördliche Überwachung der Sicherheitsanalysen und –konzepte gewährleistet war. Die missbräuchliche Verwendung eines Sammelbehälters als Auflösebehälter bedingte die unsichere Geometrie, die Ablagerungen im Behälter und der verstopfte Abfluss führten zur unerwarteten Spaltstoffakkumulation, welche noch durch die Unzugänglichkeit des Behälters und die damit nicht möglichen Inspektionen begünstigt wurde.  

Zusammenstellung kritikalitätsrelevanter Aspekte für das „moderne“ und das „historische“ Vorkommnis

Nachdem im vorhergegangenen Unterkapitel die gemeinsamen auslösenden Faktoren für das „moderne“ und das „historische“ Vorkommnis betrachtet wurden, sollen hier die Ursachen aufgelistet werden, warum es beim „historische“ Vorkommnis zu einer Kritikalitätsexkursion kam und beim „modernen“ nicht. 

Entscheidende Faktoren für das Entstehen einer Kritikalitätsexkursion sind neben der Geometrie und der Moderation die Anreicherung des Spaltstoffs. Hier besteht der entscheidende Unterschied zwischen den beiden Vorkommnissen: Während die Brennelementfabrik Columbia Brennelemente für Leistungsreaktoren im kommerziellen Einsatz mit einer typischen Anfangsanreicherung von 5 % U235 herstellt, produzierte die Anlage Novosibirsk Chemical Brennelemente für Forschungsreaktoren mit Anreicherungen von bis zu 90 %. Damit  liegt beim „historischen“ Vorkommnis in Novosibirsk Chemical der deutlich reaktivere Spaltstoff vor.  

Auch die Moderationsverhältnisse der beiden Vorkommnisse unterscheiden sich signifikant. Der für eine Kritikalitätsexkursion relevante Spaltstoff liegt beim „modernen“ Vorkommnis in Form von uranhaltiger trockener Asche und beim „historischen“ Vorkommnis als Suspensionen von Uranoxid und Wasser vor. Somit kann das Moderationsverhältnis beim „modernen“ Vorkommnis als wesentlich kleiner als beim „historischen“ Vorkommnis angenommen werden. 

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass die Kombination aus reaktiverem Spaltstoff und besserer Moderation beim „historischen“ Vorkommnis zur Kritikalitätsexkursion führte.

Auswertung für die zweite Gruppe „Solution Spill“

Beschreibung der untersuchten Vorkommnisse

Das „moderne“ Vorkommnis der zweiten Gruppe ereignete sich am 06.03.2006 in der Brennelementefabrik Erwin, in der hochangereichertes Uran (HEU) zu Brennelementen für Schiffsreaktoren verarbeitet wird.

Betreiber: Nuclear Fuel Services, Inc.

Standort: Docket No. 70-143, Erwin, Bundesstaat Tennessee

Zweck: Herstellung von Schiffsantriebs- und HTR-Brennstoff, Spaltstoffrückgewinnung

Betrieb: seit 1957

Bemerkungen: Die Teilanlage für LWR-UO2-Brennstoff ist stillgelegt

Beschreibung: Im Zusammenhang mit der Errichtung eines neuen Prozesssystems wurde eine Handschuhbox, die mit Sackfiltern ausgestattet war, an eine Rohrleitung zum Transfer von HEU-Lösung angeschlossen. Bei Beginn der Verarbeitung der HEU-Lösung entschied sich der Betreiber, die Handschuhbox nicht zu verwenden, ließ die Verbindung mit der Transferleitung jedoch bestehen. Zuvor war ein Systemdiagramm aktualisiert worden, wobei versehentlich ein Probenahmeventil fälschlicherweise als Kegelventil gekennzeichnet worden war. Das Probenahmeventil leitete Flüssigkeit in eine Probenahmeleitung, ohne den Zufluss zur Handschuhbox zu stoppen. Bereits mehrmals hatten zuvor Arbeiter über eine sichtbare gelbliche Flüssigkeit in der Handschuhbox berichtet. Den Meldungen wurde jedoch nicht gründlich nachgegangen, da man die Flüssigkeit für Natururanlösung aus der Testphase des neuen Prozesssystems hielt. Der Betreiber entschied, die unbenutzte Handschuhbox an einen anderen Platz zu bringen. Beim Öffnen der Filtergehäuse beobachteten die Arbeiter ebenfalls die gelbliche Flüssigkeit und erhielten die Anweisung, diese zu entfernen. Dies wurde auch durchgeführt. Anschließend wurde das System jedoch nicht richtig abgedichtet. Dies führte dazu, dass beim nächsten Transfer von HEU-Lösung durch die Rohrleitung etwa 35 Liter der Lösung in die Handschuhbox ausliefen. Als erste Maßnahme zur Verhinderung einer kritischen Masse in der Umschließung sind Öffnungen vorhanden, damit bei Leckagen die Flüssigkeit auf den Boden auslaufen kann. Da die Umschließung als nicht mehr in Betrieb galt, war jedoch nie geprüft worden, ob die Auslassöffnungen auch wirklich durchlässig und frei von Schmutz waren. Die Flüssigkeit breitete sich auf dem Boden aus und lief auch unter eine Tür. Ein Arbeiter im Nebenraum bemerkte die Lache und alarmierte seine Kollegen. Als weitere Maßnahme zur Verhinderung einer kritischen Masse sollte der Fußboden völlig eben sein. Bei der Nachuntersuchung des Zwischenfalls wurde jedoch an einer Stelle des Bodens in der Nähe der Tür eine Vertiefung gefunden, durch die die Kritikalitätssicherheit eingeschränkt wurde. Der Betreiber stoppte alle Arbeiten zur HEU-Verarbeitung in dem betroffenen Prozessbereich. Vor einer Wiederinbetriebnahme müssen angemessene Abhilfemaßnahmen vorgenommen und von den Behörden genehmigt werden.

Ursache: Mehrere Ursachen trugen zu dem Ereignis bei: 

Früher beobachteten Undichtigkeiten war vom verantwortlichen Personal keine ausreichende Beachtung geschenkt worden. 

In einem Diagramm waren Ventile falsch bezeichnet worden. 

Instandhaltungsmaßnahmen und wiederkehrende Prüfungen waren nicht sachgemäß durchgeführt worden. 

Der Fußboden wies Unebenheiten auf und hätte dadurch die Akkumulation von Spaltmaterial ermöglichen können.

Auswirkungen: Oberflächenkontamination auf dem Fußboden durch ausgelaufene Uranlösung. Offenbar keine Auswirkungen auf Mitarbeiter und Umgebung.

Bewertung: INES-Stufe 2; die Gesamtmenge der transferierten Flüssigkeit hätte ausgereicht, um unter ungünstigeren Umständen eine Kritikalitätsexkursion in der Handschuhbox oder in der Bodenvertiefung hervorzurufen. In diesem Fall wäre sehr wahrscheinlich mindestens ein Arbeiter durch Strahlungseinwirkung gesundheitlich schwer geschädigt worden oder gar zu Tode gekommen.

In Tab. 5.3 nach /SIP 15/ werden jedem Ereignis der Gruppe 2 die jeweiligen auslösenden Faktoren zugeordnet.
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Wie aus Tab. 5.3 ersichtlich ist, wurden für jedes der untersuchten Ereignisse mehrere auslösende Faktoren (zwischen fünf und zehn) identifiziert. Von den neun auslösenden Faktoren beim „modernen“ Vorkommnis (Solution Spill) werden auch einige den „historischen“ Vorkommnissen der zweiten Gruppe zugeordnet, die meisten (neun) dem Vorkommnis vom 16.06.1958 in Oak Ridge. Deshalb wird in der Gruppe drei dieses „historische“ Vorkommnis mit dem „modernen“ Vorkommnis verglichen.

Beschreibung des „historischen“ Vorkommnisses: In der Anlage Y-12 wurden Komponenten aus hoch angereichertem Uran gefertigt. Der Zwischenfall ereignete sich in einem Anlagenteil, in dem hoch angereichertes Uran durch ein chemisches Auflösungsverfahren aus Fertigungsschrott zurückgewonnen wird. Der Verfahrensablauf sieht vor, dass die uranhaltige Lösung in Behältern mit vermeintlich sicherer Geometrie aufbewahrt wird. Im Rahmen einer Materialbilanzierung wurde eine Reihe von Lagerbehältern entleert, demontiert und gereinigt. Nach einem Dichtigkeitstest mit Wasser wurden sie wieder zusammengebaut; das Wasser sollte anschließend in ein 208-Liter-Fass abgelassen werden. Vor der Durchführung des Dichtigkeitstest wurde übersehen, dass sich aufgrund eines undichten Ventils, mit dessen Hilfe die Tanks von den vorherigen Prozessschritten abgesperrt werden können, Uranlösung im Kollektorrohr unter den Tanks angesammelt hatte. In den Tanks und im Kollektorrohr war die Lösung noch unterkritisch. Nach dem Ablassen der Lösung in das Fass mit unsicherer Geometrie und dem anschließenden Zufluss von Wasser war dies jedoch nicht mehr der Fall. Eine erste Kritikalitätsexkursion ereignete sich mit etwa 2,1 kg Uran-235 in 56 Litern Lösung. Eine Folge von weiteren Exkursionspulsen produzierte insgesamt 1,3E+18 Spaltungen über einen Zeitraum von etwa 2,8 Minuten, bevor das weiterhin zufließende Wasser die Lösung auf einen unterkritischen Wert verdünnt hatte. Obwohl die Höhe des ersten und stärksten Pulses nicht aufgezeichnet wurde, ließen spätere Exkursions-Experimente einen wahrscheinlichen Wert von 6 bis 7E+16 Spaltungen vermuten. Ein "blauer Blitz" zu Beginn wurde beobachtet, doch gab es keinen Hinweis darauf, dass die Lösung aus dem offenen Behälter heraus gespritzt war.

Ursache: Defektes Ventil in Verbindung mit Auslegungsfehlern.

Auswirkungen: Fünf Personen wurden sehr stark bestrahlt und drei weitere bedeutend. Die beteiligten Personen erhielten folgende Ganzkörperdosen: 3,65 Sv in 2 m Abstand, 3,39 Sv in etwa 5,5 m Abstand, 3,27 Sv in etwa 4,9 m Abstand, 2,70 Sv in etwa 4,6 m Abstand, 2,36 Sv in etwa 6,7 m Abstand, 0,685 Sv in 9,4 m Abstand, 0,685 Sv in 11 m Abstand und 0,228 Sv in 15,2 m Abstand. Diese Dosen und Entfernungen vom Fass können nicht im Einzelnen miteinander verglichen werden, weil ein Teil der Bestrahlung auch während der Räumung eintrat. Die erste Person, die dem Fass am nächsten stand und die sehr schnell ihren Standort verließ, war für etwa 5 s der Strahlung des ersten Impulses ausgesetzt. Andere Personen, die auf den Räumungsalarm reagierten, wurden vermutlich bis 15 s bestrahlt; das entspricht ungefähr der Zeit zwischen den ersten beiden Impulsen. Offensichtlich ist, dass die Bestrahlung durch die sofortige Räumung der Anlage begrenzt wurde.

Vorkehrungen gegen eine Wiederholung: Transferleitungen, die möglicherweise spaltbares Material enthielten, wurden, sobald sie nicht mehr benötigt wurden, demontiert und nicht nur abgesperrt. Nur geometrisch sichere Behälter wurden zur Verwendung in der Anlage zugelassen. Alle Lösungen und sonstiges Material wurden so behandelt, als wenn sie hoch angereichertes Uran enthielten. Die Anforderungen an schriftliche Betriebsanweisungen wurden geprüft und im Bedarfsfall revidiert. Eine umfassende Störfallanalyse insbesondere hinsichtlich der Kritikalitätssicherheit wurde veranlasst.

Bewertung: INES-Stufe 3 (GRS-Bewertung); dieser Kritikalitätsunfall ist bedeutsam in Bezug auf Interventionen, bei denen Teilbereiche gewartet werden und anderes spaltbares Material in Form von Lösungen enthalten. Hier ist in jedem Fall durch administrative und konstruktive (wenn möglich keine Niveauunterschiede), sowie direkte technische Maßnahmen (Abtrennung der Leitungen) ein ungewolltes Auslaufen von Lösungen mit spaltbarem Material in Behälter oder Fässer zu verhindern. Wenn möglich, ist die geometrische Sicherheit der Gefäße für die maximal vorkommende Anreicherung zu fordern. Durch das doppelte Störfallprinzip sind heute derartige Unfälle weitgehend ausgeschlossen.

Gemeinsame auslösende Faktoren

Als gemeinsame auslösende Faktoren wurden im Vortrag identifiziert:

Upset not analyzed or improperly analyzed, 

Poor Communication,

Involved unfavorable geometry,

Equipment failure,

Poor configuration management/change control,

Improperly secured out-of-service equipment,

Procedure not followed/Workaround,

Improper maintenance/post-maintenance testing and

Material in unexpected location/accumulation.

Im Folgenden soll versucht werden, die im Vortrag identifizierten auslösenden Faktoren mit den Informationen aus den hier verfügbaren und aufgeführten Vorkommnistexten in Bezug zu setzen.

Upset not analyzed or improperly analyzed: Die mehrstufigen Ereignisketten, die zu beiden Vorkommnissen führten, waren nur schwer vorherzusehen und deswegen auch nicht in der Sicherheitsanalyse berücksichtigt worden.

Poor Communication: Unzureichender Informationsaustauch hat bei beiden Vorkommnissen eine Rolle gespielt. Einfache Nachfragen hätten möglicherweise sowohl die ungeprüfte Verwendung des für die Drucktests der Lagerbehälter erforderlichen Absperrventils beim „historischen“ Vorkommnis als auch die Verwechslung von Kegel- und Probenahmeventil beim „modernen“ Vorkommnis verhindern helfen.

Involved unfavorable geometry: Die unsichere Geometrie beim „historischen“ Vorkommnis war durch das 208-Liter-Fass gegeben, in welches das zur Dichtigkeitsprüfung der Lagerbehälter verwendet Wasser zusammen mit der in das Kollektorrohr fehlgeleiteten Uranlösung eingefüllt wurde. Beim „modernen“ Vorkommnis ist der Aspekt der unsicheren Geometrie unter dem Aspekt einer potenziellen Gefährdung zu sehen. Sowohl bei dem mit 35 Liter HEU-Lösung gefluteten Handschuhkasten als auch auf dem unebenen Fußboden, auf den die Lösung beim Abfließen aus dem Handschuhkasten gelangte, hatte das Risiko einer kritikalitätsrelevanten Akkumulation von Spaltstoff bestanden. 

Equipment failure: Beim „historischen“ Vorkommnis lag ein technisches Versagen eines Ventils vor, sodass es zu einer irregulären und unbemerkten Akkumulation von Uranlösung im Kollektorrohr kam. Beim „modernen“ Vorkommnis wurde im aktualisierten Systemdiagramm ein Kegelventil mit einem Probenahmeventil verwechselt. Als Konsequenz davon gelangte über die Probenahmeleitung HEU-Lösung in den Handschuhkasten.

Poor configuration management/change control: Mängel bei der Handhabung und Kontrolle der Konfiguration von Komponenten ist bei beiden Vorkommnissen feststellbar. Beim „historischen“ Vorkommnis wurden die Druckprüfungen der Lagerbehälter mit einer nicht getesteten Konfiguration vorgenommen und das undichte Absperrventil führte zur Akkumulation von Uranlösung. Beim „modernen“ Vorkommnis blieb die Verwechslung von Kegel- und Probenahmeventil bei der  Aktualisierung des Systemdiagramms unentdeckt und als Folge daraus kam es zum Fehltransfer von HEU-Lösung in den Handschuhkasten.

Improperly secured out-of-service equipment: Beim „historischen“ Vorkommnis kann die Entladung, Zerlegung und Reinigung der Lagerbehälter als zeitlich begrenzte Außer-Dienst-Stellung angesehen werden. Somit können der ungeplante Transfer der Uranlösung in das Kollektorrohr beim Entladen der Behälter und die sich daraus ergebenden Folgen diesem auslösenden Faktor zugeordnet werden. Im Fall des “modernen” Vorkommnisses wurde der außer Dienst gestellte Handschuhkasten nicht ordnungsgemäß gesichert (mangelnde Abdichtung, Trennung von der HEU-Transferleitung). 

Procedure not followed/Workaround: Der Verfahrensablauf beim „historischen“ Vorkommnis sieht vor, dass die uranhaltige Lösung in Behältern mit sicherer Geometrie aufbewahrt wird, was aufgrund des Ventilversagens nicht mehr möglich war. Der außer Dienst gestellte Handschuhkasten im Fall des „modernen“ Vorkommnisses hätte – was nicht geschehen ist - unter anderem gegen die unkontrollierte Zu- und Abfuhr von Spaltstofflösung gesichert werden müssen. 

Improper maintenance/post-maintenance testing: Die Entladung, Zerlegung und Reinigung der Lagerbehälter stellt eine Wartungsmaßnahme an den Behältern dar. Deshalb können der ungeplante Transfer der Uranlösung in das Kollektorrohr beim Entladen der Behälter und die sich daraus ergebenden Folgen dem auslösenden Faktor Mängel bei Wartungsmaßnahmen zugeordnet werden. Die Erstellung eines aktualisierten Systemdiagramms beim „modernen“ Vorkommnis kann als Wartungsmaßnahme betrachtet werden. Somit können die dabei erfolgten Verwechslungen von Kegel- mit Probenahmeventil und die daraus resultierenden Folgen ebenfalls den Mängeln bei Wartungsmaßnahmen zugerechnet werden.

Material in unexpected location/accumulation: Beim “historischen” Vorkommnis handelt es sich dabei um die Ansammlung von Uranansammlung im Kollektorrohr und im 208-Liter-Fass und beim “modernen” Vorkommnis um die Akkumulation von HEU-Lösung im Handschuhkasten und im Unebenheiten auf dem Fußboden. 

Zusammenstellung kritikalitätsrelevanter Aspekte für das „moderne“ und das „historische“ Vorkommnis

Neben den vielen kritikalitätsrelevanten Gemeinsamkeiten dieser beiden Vorkommnisse, wie

Beteiligung hochangereicherter Spaltstofflösung,

Unbeabsichtigter Transfer der Lösung wegen Problemen mit einem Ventil,

Unsachgemäße Abtrennung ausgesonderter Gerätschaften.

Durchführung nichtanalysierter Prozessabläufe,

Beeinträchtigungen beim anlageninternen Informationsfluss und

Beteiligung von unsicherer Geometrie (208-Liter-Fass beim „historischen“ Vorkommnis und Handschuhkasten sowie Einsenkungen im Fußboden beim „modernen“ Vorkommnis) 

besteht ein großer Unterschied zwischen ihnen darin, dass sich das „historische“ Vorkommnis im Rahmen einer außergewöhnlichen Operation (Reinigung, Drucküberprüfung und Zusammenbau von Lagerbehältern) und das „moderne“ Vorkommnis im Verlauf einer Routineoperation (Transfer von HEU-Lösung) ereigneten. Da alle Komponenten – auch der mittlerweile ausgesonderte Handschuhkasten – dafür sicherheitstechnisch ausgelegt waren, kam es nicht einmal beim Fehltransfer zu keiner kritikalitätsrelevanten Ansammlung von HEU-Lösung. Als glückliche Umstände erwiesen sich dabei die Fakten, dass die HEU-Lösung durch die Auslassöffnungen des offenbar nicht mehr gewarteten Handschuhkastens auf den Fußboden ablaufen konnte und sich dort auch nicht in Einsenkungen sammelte.




Auswertung für die dritte Gruppe „Vacuum Cleaner Event“

Beschreibung der untersuchten Vorkommnisse

Das „moderne“ Vorkommnis der dritten Gruppe ereignete sich am 26.07.2007 in der Brennelementefabrik Lynchburg.

Betreiber: Babcock & Wilcox Nuclear Operations Group, Inc. (früher: AREVA NP, Inc.)

Zweck: Herstellung von LWR-Brennelementen aus schwach angereichertem UO2-Pulver (geliefert durch General Electric)

Kapazität: 400 tU/a

Betrieb: seit 1970

Bemerkungen: Auf demselben Gelände sind noch eine Fertigungsanlage für Schiffsantriebsbrennstoff und Forschungseinrichtungen untergebracht.

Beschreibung: Am 26. Juli 2007 berichtete der Betreiber BWX Technologies, Inc. der Aufsichtsbehörde NRC über ein besonderes Vorkommnis in seiner Anlage Mount Athos in Lynchburg. Ein Staubsauger, der uranhaltige Abwässer enthielt, kippte um, als er zu einem anderen Ort gebracht werden sollte. Zwischen 18 und 22 Liter der darin enthaltenen Flüssigkeit mit einem sehr geringen Gehalt an Uran wurden aus dem Behälter freigesetzt. Im betroffenen Anlagenteil wird hochangereichertes Uran (HEU) sowohl in fester als auch in flüssiger Form verarbeitet und gelagert. Zur Reinigung der Böden in kontaminierten Bereichen wird Reinigungsflüssigkeit ausgebracht, die Böden anschließend mit einer Rotationsbürste geschrubbt und die Flüssigkeit mit einem handelsüblichen Industriestaubsauger entfernt. Die in der Anlage verwendeten Staubsauger haben ein Volumen von etwa 54 Litern und sind mit neutronenabsorbierenden Raschig-Ringen gefüllt. Auf diese Weise können von diesen Staubsaugern HEU-Lösungen mit U235-Konzentrationen bis zu 400 g U/l aufgenommen werden. Der Transport eines Staubsaugers zwischen verschiedenen Einsatzorten erfolgt mit einem Gabelstapler. Zur Absicherung gegen eine Leckage der aufgenommenen Flüssigkeit wird der Staubsauger vorher in zwei große, den Staubsauger vollkommen einhüllende Kunststoffbeutel (Fassungsvermögen ca. 208 Liter) eingebracht. Der betroffene, teilweise mit HEU-Lösung (Urankonzentration kleiner als ein Gramm pro Liter) gefüllte Staubsauger wurde auf einer Zinke eines Gabelstaplers unter Mithilfe eines Mitarbeiters zum neuen Einsatzort gebracht. Beim Passieren einer Schräge vor einer Türöffnung fiel der Staubsauger vom Gabelstapler. Eine große Anzahl der Raschig-Ringe ergoss sich aus dem Staubsauger in die innere Kunststofftasche und ein Großteil des Staubsaugerinhalts (zwischen 18 und 22 Liter) in den Zwischenraum zwischen innerer und äußerer Kunststofftasche und war somit von den Raschig-Ringen getrennt. Wegen der kleinen Menge an spaltbarem Material bestand zu keinem Zeitpunkt die Gefahr einer Kritikalität. Es wurde auch niemand verletzt. Der Fertigungsbetrieb in der Anlage wurde nicht beeinträchtigt. 

Bemerkung: Nachfolgende Untersuchungen des Vorkommnisses führten zu folgenden Ergebnissen:

Die Urankonzentrationen in den Staubsaugern wurden nicht durch Kontrollen überwacht.

Staubsauger mit Raschig-Ringen wurden auch bei vollständiger Befüllung mit HEU-Lösung transportiert,

Radiologische Kontrollverfahren wurden nicht regelmäßig durch Mitarbeiter der Abteilung für Kritikalitätssicherheit überprüft.

Die Mitarbeiter der Abteilung für Kritikalitätssicherheit hatten keine Kenntnis davon, dass Staubsauger auch bei voller Befüllung transportiert wurden.

Seitens des Betreibers waren keine Analysen oder Kontrollen des Transportvorgangs der Staubsauger unter Aspekten der Kritikalitätssicherheit erfolgt.

Als Konsequenz aus dem Ereignis belegte die NRC den Betreiber mit einer Geldstrafe in Höhe von 32.500 Dollar. 

Ursache: Vermutlich Unachtsamkeit (menschliches Fehlverhalten).

Auswirkungen: Das Ereignis hatte keine Auswirkungen auf das Betriebspersonal oder die Umgebung.

Bewertung: INES-Stufe 1 / Abweichung von den zulässigen Bereichen für den sicheren Betrieb der Anlage  (GRS-Bewertung). 

In Tab. 5.4 nach /SIP 15/ werden jedem Ereignis der Gruppe 3 die jeweiligen auslösenden Faktoren zugeordnet.
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Gemäß Tab. 5.4 können jedem der untersuchten Ereignisse mehrere auslösende Faktoren (zwischen acht und neun) zugeordnet werden. Von den acht auslösenden Faktoren beim „modernen“ Vorkommnis (Vacuum Cleaner Event) werden auch einige den „historischen“ Vorkommnissen der zweiten Gruppe zugeordnet, die meisten (sechs) bei den drei Vorkommnissen vom 24.07.1964 in United Nuclear Fuels (Wood River), vom 02.01.1958 und 10.12.1968 in Mayak (Chelyabinsk). Aus diesen drei Vorkommnissen der Gruppe drei wurde das Vorkommnis vom 24.07.1964 in United Nuclear Fuels (Wood River) als „historisches“ Vorkommnis zum Vergleich mit dem „modernen“ Vorkommnis vom in Lynchburg ausgewählt. 

Kritikalitätsunfall mit Uranlösung in der Brennelementefabrik United Nuclear Fuels (Wood River), 24.07.1964

Beschreibung: Der Unfall entstand, als konzentrierte angereicherte Uranlösung fahrlässig in einen Behälter mit 45,7 cm Durchmesser (Volumen 75 l) gegossen wurde. Anfangsschwierigkeiten in dieser Wiedergewinnungsanlage für hochangereichertes Uran aus Altmaterial führten zu einer ungewöhnlichen Ansammlung von Trichloräthan-Lösung mit niedriger Urankonzentration. Nur geringe Mengen Uran wurden durch langwierige Handumwälzung des Trichloräthans mit Natriumkarbonat-Lösung wiedergewonnen. So wurde ein einfacher Prozess improvisiert, bei dem das Trichloräthan in einen Behälter mit 45,7 cm Durchmesser geleitet wurde, der nur für die Herstellung der Natriumkarbonat-Lösung vorgesehen war, die im normalen Wiedergewinnungsprozess eingesetzt wird. Weder der Anlagendirektor noch einer der drei Schichtleiter kannten dieses Vorgehen. Unterdessen wurden Lösungen mit ungewöhnlich hoher Urankonzentration, die aus der Säuberung verstopfter Gerätschaften stammten, in 11 l-Flaschen (12,7 cm Durchmesser) gelagert, die kontaminiertes Trichloräthan enthielten. Am Unfalltag wurde anscheinend aus einer Flasche konzentrierte Uranlösung statt des Trichloräthans in die Natriumkarbonat-Lösung gegossen und im Behälter verrührt. Es entstand Kritikalität mit einem Lichtblitz und Impuls, der Teile der Lösung aus dem Behälter herausspritzen ließ. Danach schien es, dass genügend Lösung aus dem Behälter ausgestoßen worden war (der Inhalt des Gefäßes betrug dann 2 kg Uran in 41 bis 42 l Flüssigkeit) und die Turbulenz des Rührens ausreichte, den unterkritischen Zustand zu erhalten. Zwei Stunden nach dem ersten Störfall betraten zwei Männer den Bereich, stellten das Rührwerk ab und starteten es erneut einige Minuten später, um danach den Tank abzulassen. Ein zweiter, weniger gefährlicher Störfall, der erst später durch die Bestrahlung der zwei Operateure entdeckt wurde, weil der Strahlenalarm nach dem ersten Störfall noch immer ertönte, hatte sich ereignet, während das Rührwerk abgestellt war.

Ursache: Missachtung bestehender Vorschriften. Fahrlässigkeit. Verwendung ungeeigneter Behälter.

Auswirkungen: Durch den ersten Impuls von ca. 1E+17 Spaltungen wurde ein Operateur auf den Boden geworfen und erhielt eine Strahlendosis von etwa 100 Sv. Das Opfer verstarb daran 49 Stunden später. Durch den zweiten Störfall erhielten die beiden Operateure 1000 und 600 mSv. Insgesamt entstanden etwa 1,3E+17 Spaltungen.

Bewertung: INES-Stufe 4 (GRS-Bewertung).

Der Störfall zeigt besonders deutlich die Organisationsschwächen in der Anlage - die leitenden Angestellten kannten das Vorgehen nicht - und die Vernachlässigung der geometrischen Sicherheit zugunsten eines schnellen Prozesses. Weiterhin wurde die Situation nach dem ersten Impuls falsch beurteilt. Man nahm an, dass die Anlage nun unterkritisch bleiben würde und schickte zwei Operateure in den Unfallbereich. Durch genaue Bilanzierung, entsprechende Kontrollinstrumentierung und Fernbedienung hätte der zweite Störfall vermieden werden können.

Gemeinsame auslösende Faktoren

Im Vortrag wurden die folgenden gemeinsamen auslösende Faktoren identifiziert:

Upset not analyzed or improperly analyzed,  

Process poorly understood or overly complex,

Involved unfavorable geometry,

Poor configuration management/change control,

Inadequate procedure/poor human factors and

No procedures/Verbal instructions.

Im Folgenden soll versucht werden, die im Vortrag identifizierten auslösenden Faktoren mit den Informationen aus den hier verfügbaren und aufgeführten Vorkommnistexten in Bezug zu setzen.

Upset not analyzed or improperly analyzed: Der von den Mitarbeitern beim „historischen“ Vorkommnis zur Uranrückgewinnung verwendete vereinfachte Prozess war den Vorgesetzten nicht bekannt und sicherlich nicht analysiert. Beim „modernen“ Vorkommnis waren seitens des Betreibers keine Analysen oder Kontrollen zum Transportvorgang der Staubsauger erfolgt.

Process poorly understood or overly complex: Die kritikalitätsrelevanten Risiken des vereinfachten Prozesses zur Uranrückgewinnung unter Verwendung eines geometrisch nicht sicheren Behälters (Durchmesser 45,7 cm) im Fall des “historischen” Vorkommnisses dürften den ausführenden Mitarbeitern vermutlich nicht bekannt gewesen sein. Beim „modernen“ Vorkommnis war das kritikalitätsrelevante Gefährdungspotenzial beim Staubsaugertransport nicht analysiert worden. 

Involved unfavorable geometry: Beim “historischen” Vorkommnis war die Verwendung des Behälters mit unsicherer Geometrie kritikalitätsauslösend. Im Fall des „modernen“ Vorkommnisses führte die beim Umsturz des Staubsaugers erfolgte räumliche Trennung der uranhaltigen Flüssigkeit aus dem Staubsauger von den Raschig-Ringen zu einem erhöhten Kritikalitätsrisiko. Eine Kritikalitätsexkursion unterblieb aber auch aufgrund der niedrigen Urankonzentration in der Flüssigkeit.

Poor configuration management/change control: Damit sind sowohl die Verwendung des geometrisch nicht sicheren Behälters beim “historischen” Vorkommnis als auch beim „modernen“ Vorkommnis der Transport des Staubsaugers auf nur einer Zacke des Gabelstaplers unter stabilisierender Mithilfe eines Mitarbeiters gemeint.

Inadequate procedure/poor human factors: Dies trifft sowohl auf die unkontrollierte Verwendung einer Lösung mit ungewöhnlich hoher Urankonzentration im vereinfachten Prozess zur Uranrückgewinnung beim “historischen” Vorkommnis als auch auf den Transport von mit uranhaltiger Flüssigkeit gefüllten Staubsaugern ohne Kritikalitätsanalyse und ohne vorherige Ermittlung der jeweiligen Urankonzentrationen zu.

No procedures/Verbal instructions: Die Vorgehensweisen beim vereinfachten Prozess im Fall des „historischen“ Vorkommnisses wurden sicherlich nur mündlich weitergegeben und beruhten vermutlich auf Erfahrungswerten. Für das prinzipielle Vorgehen beim Transport von Staubsaugern beim „modernen“ Vorkommnis existieren offenbar schriftliche Anweisungen, die aber gerade auf dem Gebiet der Kritikalitätssicherheit einigermaßen unvollständig zu sein scheinen.

Zusammenstellung kritikalitätsrelevanter Aspekte für das „moderne“ und das „historische“ Vorkommnis

Neben den kritikalitätsrelevanten Gemeinsamkeiten dieser beiden Vorkommnisse, wie

Beteiligung hochangereicherter Spaltstofflösung (HEU) mit normalerweise niedriger Urankonzentration,

Gewährleistung der Kritikalitätssicherheit durch zusätzliche Maßnahmen (Unterbringung der Spaltstofflösung in gekennzeichneten geometrisch sicheren 11-l-Behältern beim „historischen“ Vorkommnis und Verwendung von Raschig-Ringen beim „modernen“ Vorkommnis) und,

Beteiligung von unsicherer Geometrie (Behälter mit 45,7 cm Durchmesser beim „historischen“ Vorkommnis und den Staubsauger einhüllende Kunststofftaschen mit ca. 208 Liter Volumen  beim „modernen“ Vorkommnis) 

gibt es auch einige Unterschiede.

Als sich die Mitarbeiter beim „historischen“ Vorkommnis für den vereinfachten Prozess entschieden, verließen sie damit den Pfad der offiziell legitimierten Betriebsvorschriften und handelten ohne genehmigungsrechtliche Absicherung. Beim „modernen“ Vorkommnis wurden die diesbezüglichen Betriebsvorschriften befolgt, auch wenn diese sich – gerade im Hinblick auf die Kritikalitätssicherheit beim Transport der mit uranhaltiger Lösung befüllten Staubsauger – als unvollständig und verbesserungswürdig erwiesen.

Ein weiterer Unterschied zeigt sich in der Art und Weise, wie es zu den Vorkommnissen kam. Beim „historischen“ Vorkommnis wurde mit voller Absicht die uranhaltige Lösung in den geometrisch unsicheren Behälter gegossen und beim „modernen“ Vorkommnis lief sie nach einem Unfall aus.

Ein entscheidender Grund, warum es beim „historischen“ Vorkommnis zu einer Kritikalitätsexkursion kam und beim „modernen“ nicht, dürfte in der geringen Urankonzentration (< 1 g Uran/l) der Uranlösung im Staubsauger liegen.
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Die Tab. 5.5 nach /SIP 15/ zeigt eine generalisierte Gegenüberstellung der „modernen“ und der „historischen“ Vorkommnisse auf der Basis der bereits definierten auslösenden Faktoren. Zu diesem Zweck werden nochmals sowohl für jedes der drei „modernen“ Vorkommnisse separat (Spalten 2 – 4 in Tab. 5.5) als auch summarisch für alle 13 „historischen“ Vorkommnisse (Spalte 5) die Zuordnungen zu den auslösenden Faktoren aufgeführt. Diese Darstellung fußt auf den bereits in Tab. 5.2, Tab. 5.3 und Tab. 5.4 dargestellten Daten und soll aufzeigen ob und wenn auf welche Weise sich die auslösenden Faktoren bei „modernen“ und „historischen“ Vorkommnissen unterscheiden. Diese Analyse zeigt auf, hinblicklich welchen auslösenden Aspekten bzw. Kombinationen daraus nachwievor Potential zur Ableitung sicherheitstechnisch verbesserter Vorgehensweisen bestehen kann.

[bookmark: _Ref447693203][bookmark: _Toc455498428]Tab. 5.5	Gegenüberstellung der auslösenden Faktoren für alle „modernen“ und „historischen“ Vorkommnisse
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Die Tab. 5.5 nach /SIP 15/ zeigt geringe Unstimmigkeiten im Vergleich zu den Tab. 5.2, Tab. 5.3 und Tab. 5.4, auf deren Daten sie basiert. So sind viele der unter „The Historical Accidents“ erfassten Zahlen um eine Einheit zu klein, was in der doppelten Verwendung eines der „historischen“ Vorkommnisse bergründet sein dürfte. Außerdem wurden bei zwei „modernen“ Vorkommnissen jeweils ein auslösender Faktor vergessen: Bei „The Solution Spill“ der Faktor „Poor Communication“ und bei „The Vacuum Cleaner Event“ „Poor configuration management/change control“. Diese scheinbaren und tatsächlichen Unstimmigkeiten wurden in Tab. 5.6 bereinigt, und ändern nichts an den daraus abgeleiteten Analysen.

[bookmark: _Ref447693332][bookmark: _Toc455498429]Tab. 5.6	Gegenüberstellung der auslösenden Faktoren für alle „modernen“ und „historischen“ Vorkommnisse (modifiziert)

		Causal Factors

		  The Incinerator Event

		  The Solution Spill

		  The Vacuum Cleaner Event 

		  The Historical Accidents



		Upset not analyzed or improperly analyzed

		 

		 

		 

		9



		Upset dismissed as incredible

		 

		 

		 

		2



		Process poorly understood or overly complex

		 

		 

		 

		7



		New or unusual process evolution

		 

		 

		 

		10



		Heavy reliance on administrative control

		 

		 

		 

		4



		Poor communication

		 

		 

		 

		3



		Involved unfavorable geometry

		 

		 

		 

		13



		Equipment failure

		 

		 

		 

		5



		Poor configuration management/change control

		 

		 

		 

		9



		Improperly secured out-of-service equipment

		 

		 

		 

		1



		Inadequate procedure/poor human factors

		 

		 

		 

		5



		No procedures/Verbal instructions

		 

		 

		 

		4



		Procedure not followed/Workaround

		 

		 

		 

		8



		Improper maintenance/post-maintenance testing

		 

		 

		 

		3



		Material in unexpected location/accumulation

		 

		 

		 

		9





Aus Tab. 5.5 ist ersichtlich, dass einige der auslösenden Faktoren, die bereits bei den „historischen“ Vorkommnissen häufig auftraten, dies auch bei den betrachteten „modernen“ Vorkommnissen tun. Dies gilt insbesondere für „Involved unfavourable geometry“, der bei den „historischen“ Vorkommnissen summarisch zwölfmal (13 in der modifizierten Tab. 5.6) und auch in jedem der „modernen“ Vorkommnisse registriert wird (Markierung durch roten Stern in Tab. 5.5). Darauf folgen „Upset not analyzed or improperly analyzed“, „Poor configuration management/change control” und “Material in unexpected location/accumulation” mit jeweils acht (neun in der modifizierter Tab. 5.6) Einträgen bei den „historischen” Vorkommnissen (Markierung durch gelben Pfeil).

Eine deutliche Verbesserung beim Übergang von „historischen“ zu „modernen“ Vorkommnissen zeichnet sich hingegen bei dem auslösenden Faktor „New or unusual process evolution” ab, der bei den „historischen“ Vorkommnissen neunmal (zehnmal in der modifizierten Tab. 5.6) und kein einziges Mal bei den „modernen“ Vorkommnissen aufgelistet wird.

Zusammenfassend kann also festgehalten werden, dass es naturgemäß zwar Verbesserungen auf dem Gebiet der Kritikalitätssicherheit gegeben hat, aber dass bis heute zahlreiche der auslösenden Vorkommnisse der „historischen“ Vorkommnisse auch bei den „modernen“ Vorkommnissen eine Rolle spielen. Es besteht diesbezüglich aber noch immer Verbesserungsbedarf, und dazu sollten weiterhin die Resultate der Analysen von „historischen“ Vorkommnissen herangezogen werden: „The causes of past accidents continue to cause events today, indicating that we have not completely learned from the past, and that the study of past accidents is still valuable.“ /SIP 15/.

Weitere Quellen, nach Vorkommnissen geordnet

Columbia, 04.03.2004

1. NRC Daily Events Report, Event Number 40567

Novosibirsk Chemical (Nowosibirsk), 15.05.1997

1. DOE: Operating Experience Weekly Summary 97-22, No. 4 

2. GRS–A–2718 Besondere Vorkommnisse in ausländischen Kernbrennstoffversorgungsanlagen und Forschungszentren im Zeitraum 1997 – 1998, W. Mester, F.E. Moser, April 1999.

3. IAEA-Informationssystem NEWS (Nuclear Events Web-based System)

4. E-Mail von Valerie L. Putman (Idaho National Laboratory) an GRS vom 24.05.2006

5. Federal Register, Vol. 72, No. 86, May 4, 2007, (Report to Congress on Abnormal Occurrences Fiscal Year 2006; Dissemination of Information).

Oak Ridge, 16.06.1958

1. Significant incidents in nuclear fuel cycle facilities, IAEA-TECDOC-867 (1996), p 24, http://www.iaea.org/inis/collection/NCLCollectionStore/_Public/27/060/27060437.pdf

2. W.R. Stratton: A Review of Criticality Accidents - 2000 Revision; U.S. Report LA-3611, 26.9.1967, https://www.orau.org/ptp/Library/accidents/la-13638.pdf

3. CSNI/SOAR No. 3, OECD 1981.

4. Union Carbide Nuclear Comp.: Accidental Radiation Excursion at the Y-12-Plant, June 16, 1958. Final Report, Y 1234-12.9.1958.

5. E.H. Schulz: Vorkommnisse und Strahlenunfälle in kerntechnischen Anlagen, Thiemig 1966.

Lynchburg, 26.07.2007

1. NRC Daily Events Report, Event Number 43934.

2. NRC INFORMATION SERVICE 2007-30, September 13, 2007.

United Nuclear Fuels (Wood River), 24.07.1964

1. CSNI/SOAR No.3, OECD 1981. 

2. W.R. Stratton: A Review of Criticality Accidents. U.S. Report LA-3611, 26.9.1967. 

3. Nucleonics Week 5 (1964), No.31. 

4. E.H. Schulz: Vorkommnisse und Strahlenunfälle in kerntechnischen Anlagen, Thiemig 1966.

[bookmark: _Toc455498297]Überprüfung und Bewertung von Rechenmethoden zu nuklearen Sicherheitsanalysen

[bookmark: _Toc415152424][bookmark: _Toc455498298]OECD-NEA EGUNF Benchmark Phase 1 zur Validierung von Streuquerschnitten von Silizium
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Von der OECDNEA „Expert Group on Used Nuclear Fuel“ (EGUNF) wurde ein Rechenbenchmark initiiert, dessen Zielsetzung die Untersuchung der Wirkungsquerschnitte zur elastischen Neutronenstreuung an Siliziumdioxid (SiO2) hinsichtlich der Reflexionseigenschaften dieses Materials ist. Vorrangig dient die Untersuchung der Kritikalitätssicherheitsanalyse bei der direkten Endlagerung von bestrahlten Kernbrennstoffen in Tongestein, dessen Hauptbestandteil SiO2 ist. In Abb. 6.1 sind die relevanten energieabhängigen Wirkungsquerschnitte für Sauerstoff (16O) und Silizium (28Si) im Vergleich zu Wasserstoff (1H) dargestellt.
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[bookmark: _Ref441055610][bookmark: _Ref441065133][bookmark: _Toc442649694][bookmark: _Toc455498385]Abb. 6.1	Energieabhängige Wirkungsquerschnitte für Streuung und Einfang von Neutronen für 1H, 16O und 28Si

Für die GRS hat die Validierung dieser Wirkungsquerschnitte zur Qualifizierung der verwendeten Werkzeuge eine hohe Bedeutung. Das International Criticality Safety Benchmark Evaluation Project (ICSBEP) gibt ein jährlich aktualisiertes Handbuch mit einer umfangreichen Sammlung von Benchmark Experimenten heraus, welche für die Validierung von Berechnungsprogrammen und Wirkungsquerschnitten für Kritikalitätssicherheitsanalysen verwendet werden können. Trotz der großen Anzahl an Experimentserien im ICSBEP Handbuch gibt es jedoch nur acht Serien, die Siliziumdioxid enthalten. Das Spaltmaterial in diesen Serien ist zudem entweder Plutonium oder hochangereichertes Uran, das in den meisten Fällen in metallischer Form vorliegt, und nur zwei der Serien weisen ein thermisches Neutronenspektrum auf. Um zuverlässige Aussagen auch für Systeme mit niedrig angereichertem Uran in einem thermischem Neutronenspektrum treffen zu können, wie z. B. bei Untersuchungen zur Kritikalitätssicherheit in der Nachbetriebsphase eines Endlagers in unterschiedlichen Wirtsformationen /GMA 04/, können Berechnungen an einem vorgegebenen System unter Verwendung verschiedener Berechnungsprogramme und nuklearer Daten verglichen werden.

Im Rahmen dieses Benchmarks wurden der Neutronenmultiplikationsfaktor keff sowie weitere Größen für ein vordefiniertes System unter Verwendung verschiedener Programme in Verbindung mit verschiedenen Querschnittsbibliotheken berechnet. Als System für diese Untersuchungen dient ein vereinfachtes 17 × 17 DWR-Brennelement, welches mit zwei Brennstoffkonfigurationen (unbestrahlter und bestrahlter Kernbrennstoff) in jeweils unterschiedlichen Moderator- und Reflektorumgebungen (Wasser, SiO2 und Gemische beider sowie verschiedene Schichtstärken des Reflektors) betrachtet wird. Alle Geometrieparameter sowie die Materialdaten des Modells sind in der Problembeschreibung /YAM 14/ vorgegeben.

[bookmark: _Ref442167911][bookmark: _Toc442649720][bookmark: _Toc455498300]Methodenbeschreibung

Die Kritikalitätsberechnungen erfolgten mit KENO-V.a über die Sequenz CSAS5 des Softwarepakets SCALE Version 6.1.2 /SCA 11/. Zum Einsatz kamen vier auf ENDF/B basierende Wirkungsquerschnittsbibliotheken (v5-44, v5-238, v6-238 und v7-238) und die Module CENTRM und PMC zur Resonanzbehandlung. Mit bis zu 500 000 Neutronengenerationen (150 Skip) bei 10 000 Neutronen pro Generation wurde eine einheitliche numerische Rechengenauigkeit in Form der Standardabweichung des effektiven Neutronenmultiplikationsfaktors von σk = 5 × 10-5 angestrebt, welche zumeist nach jeweils ca. 25 000 Generationen erreicht wurde.

Zur Modellierung des für die Analyse verwendeten vereinfachten 17 × 17 DWR Brennelement wurde jeweils eine Einheitszelle für einen Brennstab (fuel cell) und einen Führungsstab (GT cell) mit den entsprechend Parametern definiert. Über die Array-Funktion wurde das Brennelement nach Abb. 6.2 aufgebaut und in radialer Richtung von einem Reflektor variabler Schichtstärke mit Vakuum-Randbedingungen umgeben. Um eine unendliche Ausdehnung in axialer Richtung zu realisieren, wurde das System mit einer Höhe von 10 cm modelliert und periodische Randbedingungen angesetzt. Die unterstellte Temperatur für alle Materialien betrug 293 K.
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[bookmark: _Ref441051369][bookmark: _Toc442649695][bookmark: _Toc455498386]Abb. 6.2	Querschnitt der in dem EGUNF Phase 1 Benchmark betrachteten DWR Brennelement-Spezifikation

Für die Berechnung des thermischen Spektralindex wurden die energiegruppenweisen Neutronenflüsse benötigt. Die optionale Ausgabe der Neutronenflüsse wurde über den Parameters FLX eingeschaltet. Der Grenzwert für die thermischen Neutronenflüsse lag bei 0,625 eV. Die Ausgabe des Moduls KMART5 des Softwarepakets SCALE erlaubt die Berechnung der nach Element bzw. Isotop und Region aufgeschlüsselten Reaktionsraten für Streuung und Neutroneneinfang.

Die Erzeugung der fallspezifischen Eingabedateien erfolgte über eine Eingabedateivorlage mit Schlüsselwörtern für die fallspezifischen Parameter, wie z. B. die Kernzahldichten der Moderator- und Reflektor Komponenten erzeugt. Über ein HTML gesteuertes Skript, das sog. „IPython Notebooks“ /IPY 07/ wurde die Vorlage eingelesen und die Schlüsselwörter durch entsprechende Parameterwerte ersetzt. Nach Durchführung der Rechnungen wurde der zweite Teil des Notebooks verwendet um die Ergebnisdateien hinsichtlich der Ergebnisse auszulesen und auszuwerten und alle notwendigen Berechnungen durchzuführen.
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Die Untersuchungen gliederten sich in zwei Teile. Im ersten Teil wurde ein unbestrahltes Brennelement mit Fallunterscheidungen nach Art des Moderators sowie Art und Schichtstärke des Reflektors betrachtet. Im zweiten Teil wurden Berechnungen unter Berücksichtigung eines vorgegebenen Abbrands durchgeführt, mit Fallunterscheidungen nach Abbrand (30 und 45 GWd/tSM), Abklingzeit (0, 30 000 und 20 Mio. Jahre) und Art und Schichtstärke des Reflektors. 
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Für das unbestrahlte Brennelement (BE) wurden insgesamt neunzehn Fälle betrachtet. Als Referenzfall diente ein wassermoderiertes und –reflektiertes System. Zur Untersuchung der Reflexionseigenschaft von SiO2 wurde ein wassermoderiertes System mit jeweils trockenem SiO2- (dry) bzw. wassergesättigtem SiO2- (wet)-Reflektor betrachtet, mit einer SiO2-Dichte von 1,6 g/cm3 in beiden Fällen. Bei SiO2 (wet) wurde angenommen, dass alle Materialzwischenräume vollständig mit Wasser gefüllt sind, bei einer Wasserpartialdichte von 0,4067 g/cm3. Zusätzlich, als realitätsnäheren Fall, wurde auch ein mit SiO2 (wet) moderiertes und reflektiertes System betrachtet. Die Spezifikationen und die entsprechenden Bezeichnungen sind in Tab. 6.1 zusammengefasst /YAM 14/. 

[bookmark: _Ref441048473][bookmark: _Toc442649706][bookmark: _Toc455498430]Tab. 6.1	Fallspezifikationen und –bezeichnungen des EGUNF Rechenbenchmarks für das unbestrahlte Brennelement

		Moderatormaterial

		Reflektormaterial

		Reflektor-Schichtstärke



		

		

		0 cm

		10 cm

		20 cm

		40 cm

		60 cm

		90 cm

		120 cm



		H2O

		SiO2 (dry)

		zero

		sd10

		sd20

		sd40

		sd60

		sd90

		sd120



		

		SiO2 (wet)

		

		sw10

		sw20

		sw40

		sw60

		-

		-



		

		H2O

		

		lw10

		lw20

		lw40

		-

		-

		-



		SiO2 (wet)

		SiO2 (wet)

		zero

		sw10s

		sw20s

		sw40s

		sw60s

		-

		-





Für den Benchmark-Vergleich wurden die effektiven Neutronenmultiplikationsfaktoren keff, die Reaktionsraten für Neutronenstreuung Rs für 16O, 28Si und 1H und Neutroneneinfang Rc für 28Si und 1H im Reflektorbereich, die Verhältnisse der Absorptions- zu Produktionsraten A/P des Gesamtsystems sowie die thermischen Spektralindizes SIth des Brennelementbereichs für die neunzehn Fälle des unbestrahlten Brennelements mit Spezifikationen aus Tab. 6.1 abgefragt.

Multiplikationsfaktoren

Zur Validierung der Wirkungsquerschnitte wurden die Berechnungen mit den vier Querschnittsbibliotheken v5-44, v5-238, v6-238 und v7-238 durchgeführt. Die Ergebnisse für den effektiven Neutronenmultiplikationsfaktor keff der neunzehn Fälle für die vier betrachteten Querschnittsbibliotheken sind in Tab. 6.2 zusammengefasst und in Abb. 6.3 in Form von relativen Abweichungen vom mittleren effektiven Neutronenmultiplikationsfaktor graphisch dargestellt, wobei die Rechengenauigkeit bei σk = 5×10-5 lag, vgl. auch Kap. 6.1.2.

[bookmark: _Ref441056046][bookmark: _Toc442649707][bookmark: _Toc455498431]Tab. 6.2	Fallspezifische berechnete keff Werte für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		zero

		0,65209

		0,64993

		0,64873

		0,65464

		0,35



		lw10

		0,92220

		0,91976

		0,91721

		0,92487

		0,31



		lw20

		0,92522

		0,92279

		0,92022

		0,9279

		0,31



		lw40

		0,92532

		0,92275

		0,92014

		0,92797

		0,32



		sd10

		0,79676

		0,79485

		0,79146

		0,79756

		0,30



		sd20

		0,86596

		0,86333

		0,85922

		0,86523

		0,30



		sd40

		0,93884

		0,93563

		0,93140

		0,93709

		0,29



		sd60

		0,97355

		0,97064

		0,96657

		0,97207

		0,27



		sd90

		0,99169

		0,98900

		0,98520

		0,99048

		0,25



		sd120

		0,99529

		0,99253

		0,98890

		0,99421

		0,24



		sw10

		0,93879

		0,93678

		0,93353

		0,93986

		0,26



		sw20

		0,97162

		0,96935

		0,96604

		0,97261

		0,26



		sw40

		0,97336

		0,97115

		0,96781

		0,97447

		0,26



		sw60

		0,97348

		0,97116

		0,96794

		0,97447

		0,26



		zeros

		0,30907

		0,30430

		0,30281

		0,30728

		0,80



		sw10s

		0,68872

		0,68386

		0,68020

		0,68619

		0,46



		sw20s

		0,74236

		0,73753

		0,73373

		0,74034

		0,44



		sw40s

		0,74531

		0,74032

		0,7365

		0,74333

		0,45



		sw60s

		0,74535

		0,74035

		0,73666

		0,74346

		0,44
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[bookmark: _Ref441069236][bookmark: _Toc442649696][bookmark: _Toc455498387]Abb. 6.3	Relative Abweichungen der keff Werte vom Mittelwert für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Die Ergebnisse in Abb. 6.3 zeigen, dass die 1σ Abweichung bei 0,8 % für den Fall zeros und unter 0,5 % in allen anderen Fällen liegen. Es lässt sich auch eine signifikante Abhängigkeit vom Moderatormaterial bei den keff Werten feststellen. Dies deutet auf signifikante Unterschiede in den Wirkungsquerschnitten für Silizium (Si) unter den verwendeten Querschnittsbibliotheken hin. Darüber hinaus tendieren die Multiplikationsfaktoren bei Berechnungen mit den Bibliotheken v5-44, und v7-238 zur höheren und mit v5-238 und v6-238 zu niedrigeren keff Werten, was im Wesentlichen auf Unterschiede in den Wirkungsquerschnitten für die Uranisotope unter den verwendeten Querschnittsbibliotheken zurückzuführen ist. 

Reaktionsraten der Streu- und Einfangquerschnitte

Im nächsten Schritt der Validierung der Wirkungsquerschnitte werden die Reaktionsraten der Streu- und Einfangquerschnitte im Reflektorbereich untersucht. Der Schwerpunkt hierbei liegt auf Streuung an den Isotopen 16O, 28Si und 1H, sowie dem Neutroneneinfang durch die Isotope 28Si und 1H. Mit den älteren SCALE Querschnittsbibliotheken, wie die v5-44, v5-238, und v6-238, lassen sich keine nach Isotopen aufgeschlüsselten Daten für Silizium ausgeben. In diesen Fällen werden die Reaktionsraten nur für natSi angegeben. Für die Bibliothek v7-238 werden die Reaktionsraten sowohl für natSi als auch für das Isotop 28Si angegeben. Die Ergebnisse für die Reaktionsraten sind in den Tabellen Tab. 6.3 bis Tab. 6.7 zusammengefasst und in Form von relativen Abweichungen von Mittelwert der Reaktionsraten in den Abbildungen Abb. 6.4 bis Abb. 6.8 dargestellt.

[bookmark: _Ref441236988][bookmark: _Ref441158076][bookmark: _Toc442649708][bookmark: _Toc455498432]Tab. 6.3	Berechnete Reaktionsraten für Streuung an nat/28Si (RsSi) im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		

		natSi

		natSi

		natSi

		natSi

		28Si

		natSi



		sd10

		8,002E-01

		8,295E-01

		8,254E-01

		8,085E-01

		7,476E-01

		1,47



		sd20

		1,812E+00

		1,858E+00

		1,849E+00

		1,801E+00

		1,661E+00

		1,31



		sd40

		4,190E+00

		4,234E+00

		4,229E+00

		4,083E+00

		3,739E+00

		1,45



		sd60

		6,726E+00

		6,777E+00

		6,798E+00

		6,533E+00

		5,955E+00

		1,56



		sd90

		9,971E+00

		1,006E+01

		1,015E+01

		9,728E+00

		8,839E+00

		1,58



		sd120

		1,201E+01

		1,212E+01

		1,227E+01

		1,175E+01

		1,066E+01

		1,58



		sw10

		8,732E-01

		8,739E-01

		8,752E-01

		8,459E-01

		7,737E-01

		1,41



		sw20

		1,571E+00

		1,573E+00

		1,580E+00

		1,521E+00

		1,386E+00

		1,50



		sw40

		1,922E+00

		1,926E+00

		1,940E+00

		1,869E+00

		1,700E+00

		1,41



		sw60

		1,951E+00

		1,956E+00

		1,971E+00

		1,900E+00

		1,728E+00

		1,37



		sw10s

		1,651E+00

		1,663E+00

		1,667E+00

		1,610E+00

		1,474E+00

		1,37



		sw20s

		2,857E+00

		2,879E+00

		2,896E+00

		2,782E+00

		2,535E+00

		1,53



		sw40s

		3,480E+00

		3,511E+00

		3,541E+00

		3,403E+00

		3,096E+00

		1,47



		sw60s

		3,530E+00

		3,562E+00

		3,594E+00

		3,454E+00

		3,142E+00

		1,47





[image: ]

[bookmark: _Ref441159433][bookmark: _Ref441159420][bookmark: _Toc442649697][bookmark: _Toc455498388]Abb. 6.4	Relative Abweichungen der berechneten RsSi vom Mittelwert RsSi-nat,av im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

[bookmark: _Ref441158527][bookmark: _Toc442649709][bookmark: _Toc455498433]Tab. 6.4	Berechnete Reaktionsraten für Neutroneneinfang von nat/28Si (RcSi) im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		

		natSi

		natSi

		natSi

		natSi

		28Si

		natSi



		sd10

		4,216E-03

		4,214E-03

		4,230E-03

		4,193E-03

		3,873E-03

		0,31



		sd20

		1,073E-02

		1,068E-02

		1,067E-02

		1,060E-02

		9,780E-03

		0,43



		sd40

		3,297E-02

		3,238E-02

		3,220E-02

		3,216E-02

		2,957E-02

		1,00



		sd60

		7,294E-02

		7,133E-02

		7,085E-02

		7,078E-02

		6,541E-02

		1,22



		sd90

		1,560E-01

		1,549E-01

		1,547E-01

		1,540E-01

		1,436E-01

		0,46



		sd120

		2,288E-01

		2,296E-01

		2,305E-01

		2,292E-01

		2,144E-01

		0,27



		sw10

		2,441E-02

		2,449E-02

		2,466E-02

		2,480E-02

		2,335E-02

		0,61



		sw20

		6,048E-02

		6,075E-02

		6,124E-02

		6,160E-02

		5,808E-02

		0,71



		sw40

		8,038E-02

		8,081E-02

		8,162E-02

		8,226E-02

		7,765E-02

		0,89



		sw60

		8,205E-02

		8,250E-02

		8,337E-02

		8,410E-02

		7,938E-02

		0,95



		sw10s

		4,227E-02

		4,263E-02

		4,302E-02

		4,330E-02

		4,071E-02

		0,91



		sw20s

		1,067E-01

		1,078E-01

		1,088E-01

		1,093E-01

		1,031E-01

		0,92



		sw40s

		1,424E-01

		1,442E-01

		1,459E-01

		1,467E-01

		1,385E-01

		1,14



		sw60s

		1,453E-01

		1,471E-01

		1,489E-01

		1,498E-01

		1,414E-01

		1,17





[image: ]

[bookmark: _Ref441237383][bookmark: _Toc442649698][bookmark: _Toc455498389]Abb. 6.5	Relative Abweichungen der berechneten RcSi vom Mittelwert RcSi-nat,av im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Die Ergebnisse in Abb. 6.4 zeigen, dass die Standardabweichung der Reaktionsraten für Neutronenstreuung an natSi für die vier Querschnittsbibliotheken (rot, blau, orange und hellgrün) bei etwa 1,5 % liegt. Bei den Rechnungen mit der ENDF/B-VII-basierten v7-238 Bibliothek, welche sowohl Werte für natSi als auch für das Isotop 28Si enthält, lässt sich für 28Si (dunkelgrün) eine Abweichung von etwa 11 % vom Mittelwert RsSi-nat,av und um etwa 8,5 % vom natSi Wert mit der v7-238 Bibliothek (hellgrün) feststellen.

[bookmark: _Ref415062668][bookmark: _Ref415140060][bookmark: _Toc442649710][bookmark: _Toc455498434]Tab. 6.5	Berechnete Reaktionsraten für Streuung an 1H (RsH) im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		lw10

		5,138E+01

		5,164E+01

		5,237E+01

		4,993E+01

		1,73



		lw20

		7,236E+01

		7,272E+01

		7,379E+01

		7,054E+01

		1,62



		lw40

		7,622E+01

		7,664E+01

		7,782E+01

		7,446E+01

		1,58



		sw10

		1,751E+01

		1,755E+01

		1,776E+01

		1,702E+01

		1,55



		sw20

		3,930E+01

		3,943E+01

		4,003E+01

		3,817E+01

		1,71



		sw40

		5,100E+01

		5,123E+01

		5,212E+01

		4,977E+01

		1,64



		sw60

		5,198E+01

		5,222E+01

		5,316E+01

		5,080E+01

		1,62



		sw10s

		3,154E+01

		3,179E+01

		3,222E+01

		3,093E+01

		1,48



		sw20s

		7,021E+01

		7,091E+01

		7,207E+01

		6,868E+01

		1,74



		sw40s

		9,121E+01

		9,224E+01

		9,401E+01

		8,961E+01

		1,74



		sw60s

		9,290E+01

		9,396E+01

		9,580E+01

		9,134E+01

		1,74
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[bookmark: _Ref441495767][bookmark: _Ref441240308][bookmark: _Ref441495760][bookmark: _Toc442649699][bookmark: _Toc455498390]Abb. 6.6	Relative Abweichungen der berechneten RsH vom Mittelwert RsH,av im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Die Reaktionsraten für Neutroneneinfang von Silizium RcSi in Tab. 6.4 sind 1-2 Größenordnungen kleiner verglichen mit den Reaktionsraten für Neutronenstreuung in Tab. 6.3. Die 1σ Abweichungen der Ergebnisse für natSi in Abb. 6.5 liegen hier bei etwa 1,2 %. Ein Vergleich der Ergebnisse für natSi und das Isotop 28Si zeigt, dass die Reaktionsraten für Neutroneneinfang von 28Si (dunkelgrün) bis zu 8,5 % unterhalt des Mittelwertes RcSi-nat,av und bis zu 7,5 % unter den natSi Werten mit v7-238 (hellgrün) liegen.

[bookmark: _Toc442649711][bookmark: _Toc455498435]Tab. 6.6	Berechnete Reaktionsraten für Neutroneneinfang von 1H (RcH) im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		lw10

		2,782E-01

		2,798E-01

		2,817E-01

		2,759E-01

		0,76



		lw20

		4,023E-01

		4,046E-01

		4,074E-01

		4,005E-01

		0,64



		lw40

		4,251E-01

		4,277E-01

		4,310E-01

		4,241E-01

		0,63



		sw10

		8,274E-02

		8,300E-02

		8,355E-02

		8,183E-02

		0,75



		sw20

		2,084E-01

		2,094E-01

		2,110E-01

		2,065E-01

		0,78



		sw40

		2,779E-01

		2,794E-01

		2,822E-01

		2,768E-01

		0,73



		sw60

		2,837E-01

		2,853E-01

		2,883E-01

		2,830E-01

		0,72



		sw10s

		1,434E-01

		1,446E-01

		1,458E-01

		1,429E-01

		0,78



		sw20s

		3,681E-01

		3,721E-01

		3,756E-01

		3,671E-01

		0,91



		sw40s

		4,931E-01

		4,991E-01

		5,050E-01

		4,943E-01

		0,94



		sw60s

		5,032E-01

		5,094E-01

		5,156E-01

		5,049E-01

		0,94
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[bookmark: _Ref441496655][bookmark: _Toc442649700][bookmark: _Toc455498391]Abb. 6.7	Relative Abweichungen von berechneten RcH vom Mittelwert RsH,av im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken




[bookmark: _Ref441332170][bookmark: _Toc442649712][bookmark: _Toc455498436]Tab. 6.7	Reaktionsraten für Streuung an 16O (RsO) im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		lw10

		2,870E+00

		2,879E+00

		2,865E+00

		2,801E+00

		1,08



		lw20

		3,866E+00

		3,878E+00

		3,861E+00

		3,784E+00

		0,96



		lw40

		4,051E+00

		4,066E+00

		4,050E+00

		3,974E+00

		0,89



		sd10

		2,160E+00

		2,159E+00

		2,133E+00

		2,111E+00

		0,95



		sd20

		5,140E+00

		5,123E+00

		5,070E+00

		5,013E+00

		0,98



		sd40

		1,298E+01

		1,294E+01

		1,284E+01

		1,267E+01

		0,93



		sd60

		2,208E+01

		2,210E+01

		2,200E+01

		2,168E+01

		0,77



		sd90

		3,416E+01

		3,437E+01

		3,438E+01

		3,383E+01

		0,65



		sd120

		4,188E+01

		4,217E+01

		4,233E+01

		4,161E+01

		0,66



		sw10

		3,922E+00

		3,928E+00

		3,903E+00

		3,826E+00

		1,05



		sw20

		7,516E+00

		7,532E+00

		7,503E+00

		7,336E+00

		1,06



		sw40

		9,357E+00

		9,384E+00

		9,369E+00

		9,175E+00

		0,91



		sw60

		9,509E+00

		9,539E+00

		9,528E+00

		9,336E+00

		0,87



		sw10s

		7,336E+00

		7,397E+00

		7,363E+00

		7,218E+00

		0,92



		sw20s

		1,361E+01

		1,373E+01

		1,370E+01

		1,338E+01

		1,01



		sw40s

		1,690E+01

		1,706E+01

		1,707E+01

		1,668E+01

		0,93



		sw60s

		1,716E+01

		1,733E+01

		1,734E+01

		1,695E+01

		0,92
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[bookmark: _Ref441332318][bookmark: _Toc442649701][bookmark: _Toc455498392]Abb. 6.8	Relative Abweichungen von RsO vom Mittelwert RsO,av im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Für Wasserstoff sind die Reaktionsraten für Neutronenstreuung um zwei Größenordnungen größer als für Neutroneneinfang, was das Verhältnis der jeweiligen Wirkungsquerschnitte (s. Abb. 6.1) wiederspiegelt. Der Vergleich der Reaktionsraten für 1H für die vier betrachteten Querschnittsbibliotheken zeigt, dass die Standardabweichung der Ergebnisse für Neutronenstreuung (s. Abb. 6.6) bei etwa 1,7 % und für Neutroneneinfang (Abb. 6.7) unter 1 % liegen. Für das 16O Isotop wurden nur die Reaktionsraten für Streuung ausgelesen deren 1σ Abweichungen bei maximal 1,1 % liegen. 

Zusammenfassend lässt sich sagen, dass für die hier betrachteten Wechselwirkungen für 1H, 16O und nat/28Si die 1σ Abweichungen der Reaktionsraten für die vier betrachteten Querschnittsbibliotheken unter 2 % liegen. Die stärkste Variation tritt für Neutronenstreuung an 1H auf. Des Weiteren liefern die Berechnung mit den Bibliotheken v5-238 (blau) und v6-238 (orange) sowohl für Neutronenstreuung als auch für Neutroneneinfang überwiegend höhere Werte und mit der Bibliothek v7-238 (hellgrün) überwiegend niedrigere Werte relative zum Mittelwert der vier Bibliotheken. Für Berechnungen mit der Querschnittsbibliothek v5-44 (rot) lässt sich kein deutlicher Trend feststellen. Für keine der betrachteten Wechselwirkungen lässt sich eine signifikante Abhängigkeit bezüglich der Querschnitte vom Reflektormaterial oder dessen Schichtdicke feststellen.

Verhältnisse der Absorptions- zur Produktionsraten

[bookmark: _Ref415129043]Aus dem Verhältnis der Absorptionsrate (A) zur Produktionsrate (P) und unter Einbeziehung des effektiven Neutronenmultiplikationsfaktors lässt sich das Verhältnis der Neutronenleckage (L) zur Produktionsrate, L/P, bestimmen, welches eine signifikante Größe für die Untersuchung der Reflexionseigenschaften von Materialien ist. Die berechneten Verhältnisse A/P für die neunzehn Fälle des unbestrahlten Brennelements und die vier Querschnittsbibliotheken sind in Tab. 6.8 aufgelistet. Abb. 6.9 Zeigt die Ergebnisse in Form von relativen Abweichungen von A/P vom Mittelwert über die vier Querschnittsbibliotheken (A/P)av für die neunzehn Fälle. Hier beträgt die 1σ Abweichung für die vier Querschnittsbibliotheken unter 0,5 %. Die Berechnungen mit den Bibliotheken v5-238 (blau) und v6-238 (orange) liefern tendenziell höhere Werte, während die Ergebnisse mit v7-238 (hellgrün) systematisch bei niedrigeren Werten liegen.




[bookmark: _Ref442650052][bookmark: _Toc442649713][bookmark: _Toc455498437]Tab. 6.8	Berechnete Verhältnisse A/P im Gesamtsystem für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		zero

		0,68738

		0,68790

		0,68752

		0,68516

		0,16



		sd10

		0,69403

		0,69450

		0,69417

		0,69129

		0,19



		sd20

		0,70090

		0,70131

		0,70100

		0,69787

		0,20



		sd40

		0,72209

		0,72209

		0,72168

		0,71844

		0,21



		sd60

		0,76020

		0,75916

		0,75853

		0,75527

		0,24



		sd90

		0,84170

		0,84116

		0,84075

		0,83701

		0,22



		sd120

		0,91424

		0,91554

		0,91630

		0,91182

		0,19



		sw10

		0,77195

		0,77263

		0,77313

		0,76910

		0,20



		sw20

		0,93046

		0,93205

		0,93395

		0,92716

		0,27



		sw40

		1,01995

		1,02218

		1,02555

		1,01821

		0,27



		sw60

		1,02742

		1,02982

		1,03343

		1,02628

		0,27



		lw10

		0,93379

		0,93573

		0,93739

		0,92932

		0,32



		lw20

		1,05779

		1,06038

		1,06297

		1,05379

		0,32



		lw40

		1,08065

		1,08360

		1,08664

		1,07745

		0,32



		zeros

		0,79890

		0,80134

		0,79998

		0,79596

		0,25



		sw10s

		0,88982

		0,89248

		0,89341

		0,88774

		0,25



		sw20s

		1,16808

		1,17421

		1,17806

		1,16682

		0,39



		sw40s

		1,32864

		1,33739

		1,34427

		1,33116

		0,45



		sw60s

		1,34163

		1,35061

		1,35789

		1,34490

		0,46
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[bookmark: _Ref441570054][bookmark: _Toc442649702][bookmark: _Toc455498393]Abb. 6.9	Relative Abweichungen der berechneten Verhältnisse A/P vom Mittelwert (A/P)av für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Thermische Spektralindizes

Der thermische Spektralindex SIth entspricht dem Verhältnis des thermischen Flusses zum Gesamtfluss innerhalb des Brennelements. Größere Spektralindizes bedeuten ein weicheres Spektrum mit einem höheren Anteil an thermischen Neutronen, während kleinere Werte ein härteres Spektrum mit höherem Anteil an schnellen Neutronen bedeuten. Die Ergebnisse für die neunzehn Fälle des unbestrahlten Brennelements und die vier betrachteten Querschnittsbibliotheken sind in Tab. 6.9 zusammengefasst. Die Streuung des thermischen Spektralindex zeigt ein ähnliches Bild wie die des effektiven Neutronenmultiplikationsfaktors. Für den Fall zeros liegt der 1σ Wert mit 0,89 % am höchsten, für alle andern Fälle ist er kleiner gleich 0,3 %. Auch hier lässt sich eine signifikante Abhängigkeit vom Moderatormaterial feststellen.

[bookmark: _Ref415130011][bookmark: _Toc442649714][bookmark: _Toc455498438]Tab. 6.9	Berechnete Werte von SIth im Brennelementbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		zero

		0,1170

		0,1170

		0,1165

		0,1171

		0,20



		lw10

		0,1613

		0,1615

		0,1608

		0,1614

		0,17



		lw20

		0,1618

		0,1620

		0,1613

		0,1619

		0,17



		lw40

		0,1618

		0,1620

		0,1613

		0,1620

		0,18



		sd10

		0,1274

		0,1275

		0,1269

		0,1274

		0,18



		sd20

		0,1333

		0,1333

		0,1326

		0,1331

		0,22



		sd40

		0,1407

		0,1406

		0,1399

		0,1402

		0,23



		sd60

		0,1450

		0,1449

		0,1442

		0,1445

		0,22



		sd90

		0,1474

		0,1474

		0,1467

		0,1470

		0,20



		sd120

		0,1479

		0,1479

		0,1472

		0,1475

		0,20



		sw10

		0,1549

		0,1551

		0,1545

		0,1549

		0,14



		sw20

		0,1598

		0,1600

		0,1593

		0,1597

		0,16



		sw40

		0,1601

		0,1602

		0,1596

		0,1600

		0,14



		sw60

		0,1601

		0,1603

		0,1596

		0,1600

		0,16



		zeros

		0,0359

		0,0353

		0,0351

		0,0357

		0,89



		sw10s

		0,0845

		0,0841

		0,0838

		0,0841

		0,30



		sw20s

		0,0913

		0,0910

		0,0906

		0,0910

		0,27



		sw40s

		0,0916

		0,0913

		0,0909

		0,0914

		0,28



		sw60s

		0,0917

		0,0913

		0,0910

		0,0914

		0,27
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[bookmark: _Ref441594595][bookmark: _Toc442649703][bookmark: _Toc455498394]Abb. 6.10	Relative Abweichungen der berechneten Werte von SIth vom Mittelwert SIthav für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

[bookmark: _Toc442649723]Bestrahltes Brennelement

Für das bestrahlte Brennelement wurden insgesamt 48 Fälle betrachtet. Als Model für die Berechnungen diente ein wassermoderiertes Brennelement, unreflektiert oder mit einem SiO2 (dry)-, SiO2 (wet)- oder H2O-Reflektor verschiedener Schichtstärken. Zur Berücksichtigung eines Abbrandes wurden zusätzliche Fallunterscheidungen nach Abbrand (30 GWd/tSM und 45 GWd/tSM) und Abklingzeit (0, 30 000 und 20 Mio. Jahre) getroffen. Die Nuklidauswahl sowie die exakten Kernzahldichten wurden durch die Spezifikation vorgegeben. Die Fallspezifikationen und die entsprechenden Bezeichnungen sind in Tab. 6.10 aufgelistet /YAM 14/. Im Fall des bestrahlten Brennelements wurden nur die effektiven Neutronenmultiplikationsfaktoren abgefragt. Die Ergebnisse sind in den Tabellen Tab. 6.11 und Tab. 6.12 zusammengefasst. 

[bookmark: _Ref441682141][bookmark: _Toc442649715][bookmark: _Toc455498439]Tab. 6.10	Fallspezifikationen und -bezeichnungen des EGUNF Rechenbenchmarks für das bestrahlte Brennelement

		Brennstoff

ID

		Abbrand

(GWd/tSM)

		Abklingzeit

(Jahre)

		Reflektormaterial und –Schichtstärke



		

		

		

		0 cm

		SiO2 (dry)

		SiO2 (wet)

		H2O



		

		

		

		

		10 cm

		40 cm

		120 cm

		10 cm

		40 cm

		10 cm

		40 cm



		a

		30

		0

		a-zero

		sd10a

		sd40a

		sd120a

		sw10a

		sw40a

		lw10a

		lw40a



		b

		

		30.000

		b-zero

		sd10b

		sd40b

		sd120b

		sw10b

		sw40b

		lw10b

		lw40b



		c

		

		20 Mio.

		c-zero

		sd10c

		sd40c

		sd120c

		sw10c

		sw40c

		lw10c

		lw40c



		d

		45

		0

		d-zero

		sd10d

		sd40d

		sd120d

		sw10d

		sw40d

		lw10d

		lw40d



		e

		

		30.000

		e-zero

		sd10e

		sd40e

		sd120e

		sw10e

		sw40e

		lw10e

		lw40e



		f

		

		20 Mio.

		f-zero

		sd10f

		sd40f

		sd120f

		sw10f

		sw40f

		lw10f

		lw40f





[bookmark: _Ref442010664][bookmark: _Toc442649716][bookmark: _Toc455498440][bookmark: _Ref415140249]Tab. 6.11	Berechnete keff Werte für das bestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken mit 30 GWd/tSM Abbrand

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		

		30 GWd/tSM, 0 Jahre

		



		a-zero

		0,669065

		0,668351

		0,666522

		0,674207

		0,43



		sd10a

		0,776802

		0,776355

		0,772701

		0,779952

		0,33



		sd40a

		0,882909

		0,881114

		0,876534

		0,882950

		0,30



		sd120a

		0,928694

		0,926930

		0,922914

		0,928654

		0,25



		sw10a

		0,888683

		0,887550

		0,883969

		0,890999

		0,29



		sw40a

		0,918122

		0,916830

		0,913138

		0,920203

		0,28



		lw10a

		0,877985

		0,876826

		0,873544

		0,881913

		0,34



		lw40a

		0,880687

		0,879310

		0,876002

		0,884519

		0,35



		

		30 GWd/tSM, 30.000 Jahre

		



		b-zero

		0,672649

		0,672369

		0,671016

		0,678940

		0,45



		sd10b

		0,782047

		0,781901

		0,778860

		0,786405

		0,34



		sd40b

		0,889545

		0,888036

		0,884213

		0,891111

		0,29



		sd120b

		0,935421

		0,934136

		0,930677

		0,936993

		0,25



		sw10b

		0,894254

		0,893842

		0,890649

		0,898043

		0,29



		sw40b

		0,923223

		0,922447

		0,919231

		0,926912

		0,30



		lw10b

		0,882893

		0,882129

		0,879547

		0,888299

		0,36



		lw40b

		0,885402

		0,884627

		0,881910

		0,890814

		0,36



		

		30 GWd/tSM, 20 Mio. Jahre

		



		c-zero

		0,679939

		0,679770

		0,678494

		0,686421

		0,45



		sd10c

		0,791687

		0,791726

		0,788599

		0,796276

		0,35



		sd40c

		0,901514

		0,900159

		0,896153

		0,903096

		0,29



		sd120c

		0,947628

		0,946706

		0,943207

		0,949484

		0,24



		sw10c

		0,905583

		0,905132

		0,901958

		0,909530

		0,30



		sw40c

		0,934642

		0,934027

		0,930898

		0,938485

		0,29



		lw10c

		0,893634

		0,892925

		0,890315

		0,899141

		0,36



		lw40c

		0,896174

		0,895455

		0,892740

		0,901628

		0,36





[bookmark: _Ref442010671][bookmark: _Toc442649717]




[bookmark: _Toc455498441]Tab. 6.12	Berechnete keff Werte für das bestrahltes Brennelement und vier Bibliotheken mit 45 GWd/tSM Abbrand

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		

		45 GWd/tSM, 0 Jahre

		



		d-zero

		0,643064

		0,642496

		0,640523

		0,647836

		0,42



		sd10d

		0,746410

		0,746065

		0,742304

		0,749249

		0,33



		sd40d

		0,848269

		0,846318

		0,841838

		0,847823

		0,30



		sd120d

		0,892251

		0,890595

		0,886582

		0,891973

		0,25



		sw10d

		0,855387

		0,854374

		0,850695

		0,857310

		0,28



		sw40d

		0,884055

		0,882920

		0,878996

		0,885809

		0,28



		lw10d

		0,845810

		0,844652

		0,841375

		0,849295

		0,33



		lw40d

		0,848460

		0,847103

		0,843938

		0,851903

		0,34



		

		45 GWd/tSM, 30.000 Jahre

		



		e-zero

		0,642353

		0,642159

		0,640775

		0,648349

		0,45



		sd10e

		0,746728

		0,746661

		0,743570

		0,750935

		0,35



		sd40e

		0,849299

		0,848046

		0,844002

		0,850749

		0,30



		sd120e

		0,893185

		0,892055

		0,888573

		0,894742

		0,25



		sw10e

		0,855438

		0,854783

		0,851791

		0,859108

		0,30



		sw40e

		0,883442

		0,882613

		0,879374

		0,886876

		0,30



		lw10e

		0,845199

		0,844495

		0,841763

		0,850344

		0,37



		lw40e

		0,847572

		0,846768

		0,844015

		0,852791

		0,37



		

		45 GWd/tSM, 20 Mio. Jahre

		



		f-zero

		0,654463

		0,654331

		0,652966

		0,660629

		0,45



		sd10f

		0,762307

		0,762525

		0,759299

		0,766613

		0,34



		sd40f

		0,868264

		0,867108

		0,863132

		0,869792

		0,28



		sd120f

		0,912901

		0,912016

		0,908353

		0,914426

		0,25



		sw10f

		0,873424

		0,872948

		0,869844

		0,877062

		0,29



		sw40f

		0,901552

		0,900933

		0,897653

		0,905107

		0,29



		lw10f

		0,862207

		0,861623

		0,858890

		0,867401

		0,36



		lw40f

		0,864647

		0,864022

		0,861264

		0,869695

		0,35





In Abb. 6.11 und Abb. 6.12 sind für die Abbrände von 30 GWd/tSM und 45 GWd/tSM jeweils die relativen Abweichungen der berechneten keff Werte von den Mittelwerten über die vier Bibliotheken dargestellt. In beiden Fällen liegen 1σ Abweichungen der berechneten keff Werte bei unter 0,5 % wobei die Ergebnisse mit der Bibliothek v6-238 zu kleineren und mit v7-238 zu größeren Werten tendieren. Für das bestrahlte Brennelement lässt sich eine leichte Abhängigkeit vom Reflektormaterial und dessen Schichtstärke, insbesondere für die Querschnittsbibliothek v7-238 feststellen.

[image: ]

[bookmark: _Ref442011404][bookmark: _Toc442649704][bookmark: _Toc455498395]Abb. 6.11	Relative Abweichungen der berechneten keff Werte vom Mittelwert für das bestrahlte Brennelement mit 30 GWd/tSM und vier Bibliotheken

[image: ]

[bookmark: _Ref442011408][bookmark: _Toc442649705][bookmark: _Toc455498396]Abb. 6.12	Relative Abweichungen der berechneten keff Werte vom Mittelwert für das bestrahlte Brennelement mit 45 GWd/tSM und vier Bibliotheken

[bookmark: _Toc442649724][bookmark: _Toc455498302]Zusammenfassung

Von der OECDNEA „Expert Group on Used Nuclear Fuel“ (EGUNF) wurde ein Rechenbenchmark zur Untersuchung der Wirkungsquerschnitte zur elastischen Neutronenstreuung an Siliziumdioxid (SiO2) hinsichtlich der Reflexionseigenschaften dieses Materials initiiert. Die Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen. An diesem Benchmark haben zehn Institutionen aus acht Ländern teilgenommen, darunter auch die Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH. Von der GRS wurden vier Ergebnissets eingereicht, wobei die Rechnungen mit dem SCALE Softwarepaket in der Version 6.1.2 durchgeführt wurden, unter Verwendung vier ENDF/B-basierten Querschnittsbibliotheken. Insgesamt wurden von den teilnehmenden Institutionen zwanzig Ergebnisse mit sechs verschiedenen Rechencodes in verschiedenen Versionen eingereicht. In dreizehn der zwanzig Rechnungen wurden ENDF/B-basierende Querschnittsbibliotheken eingesetzt, was sich auf die weite Verbreitung des SCALE Softwarepaketes zurückführen lässt. Neben den neueren Querschnittsbibliotheken kamen in der GRS auch ältere Bibliotheken wie v5-44 und v5-238 zum Einsatz. Die vorläufigen Ergebnisse des Benchmarks liegen den teilnehmenden Institutionen bereits vor /SUY 15/ und werden im laufenden Jahr publiziert.

Unter Berücksichtigung der Ergebnisse aller Institutionen lässt sich sagen, dass es nur vereinzelt deutliche Streuungen bei den Ergebnissen gibt. Bei den keff Werten sowie bei den Absorptions-zu-Produktionsraten A/P lassen sich bessere Übereinstimmungen feststellen als bei den Reaktionsraten oder den thermischen Spektralindizes. Im Allgemeinen liegen die 1σ Abweichungen bei den keff Werten und den Verhältnissen A/P unter 1 %, während bei den Reaktionsraten und den thermischen Spektralindizes die 1σ Abweichungen bis zu 100 % betragen. Werden die stark abweichenden Datensets nicht berücksichtigt, sind auch hier die Übereinstimmungen deutlich besser, die 1σ Abweichungen liegen dann nur noch bei einigen Prozent. Weiterhin lässt sich bei den Reaktionsraten ein etwas anderer Trend für ältere Bibliotheken als für die neueren feststellen. 

Mit Hilfe eines Rechenbenchmarks könnte die Zuverlässigkeit von Rechenergebnissen verbessert werden, was für generische Untersuchungen, wie z. B. zur Endlagerkritikalität in unterschiedlichen Wirtsgesteinen /GMA 04/ ausreicht, wobei nur bester Schätzwert-Rechnungen durchgeführt werden. Für Kritikalitätssicherheitsberechnungen im Hinblick auf Genehmigungsverfahren wäre jedoch eine Validierung anhand von Experimenten erforderlich.

[bookmark: _Toc442856192][bookmark: _Toc442858079][bookmark: _Toc442861152][bookmark: _Toc442862032][bookmark: _Toc445730707][bookmark: _Toc445732529][bookmark: _Toc445733877][bookmark: _Toc445735397][bookmark: _Toc445735771][bookmark: _Toc445822083][bookmark: _Toc445887577][bookmark: _Toc455498303]Vorhabensrelevante Beiträge aus Fachkonferenzen

In den folgenden Unterabschnitten sind Beiträge zu internationalen Fachkonferenzen zusammengefasst, die sich mit der Entwicklung neuer oder aktualisierter Rechenverfahren oder Datenbasen beschäftigen. Diese werden zur Verfolgung des aktuellen Standes von Wissenschaft und Technik im Bereich numerischer Sicherheitsanalysen v. a. in Hinblick auf Kritikalität, Reaktivität und Inventarbestimmung als wichtig angesehen. Es wird jedoch kein Anspruch auf Vollständigkeit erhoben.

[bookmark: _Toc406080290][bookmark: _Toc455498304]Neue Datenbank SFCOMPO (2014)

Im Jahr 2014 wird die neue OECD-NEA Datenbank SFCOMPO (2014) voraussichtlich veröffentlicht /SEN 14/ [Anm.: Zu Redaktionsschluss der vorliegenden Arbeit im März 2016 besitzt diese Datenbank nach wie vor Beta-Status und trägt mittlerweile die Bezeichnung SFCOMPO 2.0]. Sie enthält die Nuklidzusammensetzungen von abgebrannten Brennstoffen und relevante Betriebsdaten der entsprechenden Reaktoren. Sie erweitert die bisherige Datenbank SFCOMPO erheblich und umfasst jetzt doppelt so viele Proben (500) aus 40 verschiedenen Quellen von 30 unterschiedlichen Reaktoren unterschiedlichster Bauarten. Diese acht verschiedenen Typen beinhalten Druckwasserreaktor, Siedewasserreaktor, VVER 440, VVER 1000, RBMK, Magnox, AGR und CANDU.

Für die GRS von besonderem Interesse ist, dass zurzeit weitere 217 Proben aus insg. elf Siedewasserreaktoren aufgenommen und in die Datenbank integriert werden. Diese sollten in Kürze zur Verfügung stehen, und bei aktuellen Vorhaben eine verbesserte Validierung der Genauigkeit von Abbrand-Rechnungen erlauben.

Die auf einer eigenständigen JAVA-Anwendung basierende Datenbank enthält eine umfassende Suchfunktion, ausführliche Quellenangaben und diverse Anzeige und Ausgabeformate. Diese ermöglichen die direkte Ausgabe von Nuklidkonzentrationen bzw. die Ausgabe jeder erdenklichen Abhängigkeit innerhalb der Datenbank. Die Erweiterungen ermöglichen einen direkten und standarisierten Zugang zu Messungen von Nuklidzusammensetzungen, was die Validierung von Abbrandprogrammen stark vereinfachen soll.

[bookmark: _Toc406080291][bookmark: _Toc455498305]Neue Methode der PSI zur Quantifikation von Herstellungs- und technologischen Unsicherheiten

Das Paul Scherrer Institute (PSI) aus der Schweiz hat das neues Verfahren MTUQ entwickelt, das es erlaubt den Einfluss von technologischen und Herstellungsunsicherheiten auf Kritikalitätsrechnungen mit Hilfe des Monte Carlo Verfahrens zu untersuchen. Dabei wird die – auch in der GRS eingesetzte – Software ROOT verwendet um die Zufallszahlen entsprechend vorgegebener Verteilungen zu erzeugen und die Programmiersprache R zur statistischen Auswertung der Ergebnisse. Die vorgestellte Methodologie erlaubt die Variation individueller Elemente von „repeated structures“ in MCNPX. Zusätzlich können für die Variablen Einschränkungen angegeben werden, z. B. dass der Hüllrohrinnendurchmesser größer sein muss als der Brennstoffaußenradius.

Für die GRS ist diese Neuerung von besonderem Interesse, da sie der Erweiterung der SUnCISTT Methodik auf individuell variierten Brennstabparametern ähnelt und so eine unabhängige Bestätigung der erzielten Ergebnisse erlaubt.

[bookmark: _Toc406080292][bookmark: _Toc455498306]Neue Fähigkeiten und Daten in der DICE 2013 Datenbank

Um die Anwendbarkeit und Genauigkeit von Kritikalitätsrechnungen auf einen Anwendungsfall zu belegen, wird der verwendete Code mit Hilfe von Nachrechnungen von kritischen Experimenten validiert. Eine Zusammenfassung dieser evaluierten Experimente findet sich im International Handbook of Evaluated Criticality Safety Benchmark Experiments des International Criticality Safety Benchmark Evaluation Project (ICSBEP) /NEA 13/. Mit diesem Handbuch wird die Datenbank DICE geliefert, die eine Kategorisierung und zielgerichtete Auswahl dieser Experimente erlaubt. DICE wurde in den letzten Jahren mit Sensitivitätsdaten der meisten Fälle signifikant erweitert und entsprechende Suchfunktionen wurden implementiert. Hierbei bezeichnet Sensitivität die relative Änderung von keff mit einer relativen Änderung der nuklearen Querschnitte.

Zusätzlich beinhaltet DICE nun die Möglichkeit von aufwendigen Trendanalysegraphiken, indem die Daten nach zahlreichen Parametern gruppiert und gefiltert werden können. Das Importieren von eigenen Daten, z. B. keff Berechnungen, kann für die Suche und Trendanalysegraphiken verwendet werden. DICE steht nun auch als Webapplikation zur Verfügung.

Diese Neuerungen erlauben eine deutlich schnellere und bessere Eingrenzung von kritischen Experimenten, die für den jeweiligen Anwendungsfall relevant sind. Gerade in Bezug auf die Integration von Korrelationen zwischen Experimente für die Validierung wird die Datenrecherche erheblich vereinfacht, indem man gewünschte Beziehungen gezielt vorauswählen und im folgenden Verlauf untersuchen kann.

[bookmark: _Toc406080293][bookmark: _Toc455498307]Quantifizierung von Undersampling durch zu wenig Neutronen pro Generation bei Monte Carlo Simulationen 

Vorgestellt wurden der Beitrag des Oak Ridge National Laboratory (ORNL) zum Benchmark der Organisation for Economic Cooperation and Develepment Nuclear Energy Agency (OECD-NEA) Working Party on Nuclear Criticality Safety’s (WPNCS) Expert Group on Advanced Monte Carlo Techniques (AMCT) der das Ziel verfolgt die Stärke, Häufigkeit, und den Einfluss von Verzerrungen (Bias) bei Eigenwertberechnungen, Reaktionsratenmessungen, und Tally-Variationsschätzungen zu bestimmen. Außerdem sollen bewährte Verfahren gegeben werden um die Verlässlichkeit von Monte Carlo Simulationen zu maximieren, indem der Einfluss von Undersampling minimiert wird.

Mit extensiven Rechnungen wurde das Undersampling für verschiedene Systeme untersucht: 2D Viertelkern, 3D Kern mit reflektierenden Randbedingungen, 3D Viertelkern, 2D Lagerbehälter, 3D Lagerbehälter mit reflektierenden Randbedingungen und 3D Lagerbehälter. Die Rechnungen haben gezeigt, dass bei zu wenigen Neutronen pro Generation (NPG < 4000) ein signifikanter Bias auftreten kann, der bis zu 100 pcm für keff und bis zu 20 % bei dem normalisierten lokalen Neutronenfluss für NPG = 100 erreichen kann. Je größer und komplexer das simulierte Modell ist, desto gravierender ist der Einfluss des Undersamplings, da unter Umständen nicht das gesamte Modell ausgeleuchtete wird. 

Die Arbeit zeigt, dass es bei Kritikalitätsrechnungen nicht nur wichtig ist, den Monte Carlo Fehler entsprechend klein zu wählen, sondern auch auf eine ausreichende Neutronenstatistik zu achten. Vor allem für große, sehr heterogene Modelle mit starken Aktivitätsunterschieden sollte man vor den eigentlichen Rechnungen überprüfen, dass kein Undersampling auftritt. 

[bookmark: _Toc423350647][bookmark: _Toc455498308]ICSBEP Kritikalitätsrechnungen mit der ENDF/B-VII.1 Querschnittsbibliothek

Das kürzlich veröffentlichte Monte Carlo N-Teilchen-Transportprogram MCNP 6.1 /GOO 13/ enthält nun auch neue ACE Querschnittsdatendateien (.80c), die auf der ENDF/B-VII.1 Querschnittsbibliothek aufbauen /CON 13/. Dies ermöglicht neue, erweiterte und verbesserte Kritikalitätsrechnungen basierend auf dieser neuen, 2011 veröffentlichten Querschnittsbibliothek ENDF/B-VII.1 /CHA 11/, z. B. aus dem ICSBEP Handbook /NEA 13/. Dieses Handbuch beinhaltet Evaluationen von tausenden Kritikalitätsexperimenten mit unterschiedlichsten Konfigurationen. Darunter sind Brennstoffe aus hoch-, mittel- und niedrigangereichertem 235U, 233U, 239Pu oder Mischungen davon. Der Brennstoff kann in flüssiger, metallischer oder Molekülform vorliegen. Das Spaltspektrum kann thermisch, mittel, schnell oder gemischt sein. Aus dieser großen Anzahl von Experimenten wurden in der Vergangenheit im Laufe der Zeit 1000 ausgewählt und in MCNP nachgebildet. Mit der neuen Querschnittsbibliothek konnten vor allem bei folgenden Experimentgruppen Verbesserungen beobachtet werden: 

· Bei hochangereicherter flüssiger Uranlösung mit thermischem Spektrum konnte der früher beobachtete Trend in Abhängigkeit der Neutronenleckage und der daraus resultierende Bias vollständig entfernt werden.

· Bei der Berechnung von Plutonium Eigenwerten (keff) konnte der seit langem vorhandene Bias von 500 pcm etwa halbiert werden.

· Bei der Berechnung von wassermoderierten, niedrig angereicherten UO2 Brennstäben konnte der systematische Bias von etwa -500 pcm eliminiert werden. Diese Experimente sind aus offensichtlichen Gründen von hohem Interesse für die Reaktorgemeinde. 

All diese Verbesserungen stellen einen großen Fortschritt auf dem Gebiet der Querschnittsbibliotheken dar. Darüber hinaus zeigen z. B. Nachrechnungen von 233U Experimenten, deren Reaktivität eine Streuung von 5 % aufweist, dass weitere Arbeit für die Optimierung von Querschnittsbibliotheken notwendig ist /KAH 14/.

[bookmark: _Toc423350648][bookmark: _Toc455498309]Reaktivierung der Kritikalitätssicherheitsforschung der japanischen Atomenergiebehörde

Nach der Havarie des Kernkraftwerks Fukushima Daiichi (1FNPS) 2011 mit anschließenden Kernschmelzen in drei Reaktorblöcken ist die Verteilung und der Zustand von etwa 270 Tonnen Kernbruchstücken („debris“) ungeklärt. Daraufhin hat die japanische Atomenergiebehörde ihr Forschungsprogramm zur Kritikalitätssicherheit mit dem Namen STACY (Static Critical Experiment Facility) reaktiviert /TON 14/. Dieses war in den 1980er Jahren zur Untersuchung von Sicherheitsaspekten von Wiederaufbereitungsanlagen gestartet worden. Die neue Ausrichtung widmet sich der Untersuchung von Brennstoff Bruchstücken durch Kritikalitätsrechnungen der großen Vielzahl an möglichen Bruchstückkonfigurationen in den Reaktorblöcken, Validierung der Rechnungen durch Experimente und der Entwicklung von Kritikalitätsrisiko Analysemethoden. STACY wird zurzeit für die experimentellen Untersuchungen umgebaut und erhält einen heterogenen Kern aus wassermoderierten, 5 % angereicherten UO2 Brennstäben, deren VModerator/VBrennstoff Verhältnis zwischen 0,9 und 11 variiert werden kann. Zusätzlich können verschiedenen Strukturmaterialien und pseudo-Brennstoff-Bruchstücke in die Konfiguration eingebracht werden um den reaktiven Wert letzterer messen zu können. Erste Experimente wurden für 2015 erwartet. Bei der Entwicklung der Kritikalitätsrisikoanalyse wird die Einbeziehung der enormen Unsicherheiten der Konfiguration der Brennstoff-Bruchstücke im Kern die größte Herausforderung sein.

[bookmark: _Toc423350649][bookmark: _Toc455498310]Bemerkungen zur Validierung von Kritikalitätssicherheits- und Reaktorphysik-Rechnungen

Die heutzutage verwendeten Algorithmen für Kritikalitätsrechnungen weisen vernachlässigbare Unsicherheiten auf, sodass die Validierung von entsprechenden Rechnungen auf die Validierung von nuklearen Daten reduziert werden kann. Diese erzeugen teilweise bis zu 2 % Unsicherheit von keff. Da die Unsicherheiten der Benchmark-Experimente meist kleiner sind, muss höchste Sorgfalt angewandt werden, dass diese richtig bestimmt werden, da es sonst sehr schnell zu falschen Bias-Werten kommen kann. Vor allem bei hohen experimentellen Genauigkeiten ist es essenziell, dass deren Werte korrekt sind. Korrelationen zwischen Unsicherheiten von ähnlichen Experimenten müssen ebenso berücksichtigt werden. Wird bei Reaktorsicherheitsbewertungen von Mockups auf reelle Reaktoren extrapoliert, müssen Unsicherheiten konsistent propagiert werden.

Ein bevorzugter Validierungsprozess selektiert die Benchmark Experimente aufgrund einer rigorosen Repräsentativitätsanalyse, bewertet Unsicherheiten aufgrund von nuklearen Daten und kombiniert nukleare und integrale Daten um eine beste Abschätzung des Bias und der Unsicherheit des Zielsystems zu geben /IVA 14/.

[bookmark: _Toc423350650][bookmark: _Toc455498311]Untersuchungen von keff vs. Bruchteil der kritischen Masse

Bei kritischen Experimenten wird typischerweise Brennstoff schrittweise der kritischen Anordnung hinzugefügt um sich so langsam keff = 1 anzunähern. Dabei wird vor dem Hinzufügen die zu erwartende Änderung von keff berechnet, damit die Werte im sicheren und erstrebten Bereich bleiben. Dabei wurde folgende Gesetzmäßigkeit für metallische und Lösungssysteme mit hochangereichertem Uran und waffenfähigem Plutonium gefunden: [image: ] m steht für die Masse nach dem Hinzufügen, mc für die kritische Masse. Der Exponent E hat einen Wert von 0,3 für metallische Systeme und 0,25 für Lösungen. Für ein System aus hochangereicherten Uranfolien, die mit Lucite umgeben und dadurch moderiert werden, wurde untersucht, welcher Exponent das experimentelle Verhalten besser beschreibt. Dieses metallische System verhält sich neutronisch eher wie eine Lösung, da durch die hohe Moderation 93 % der Spaltungen durch thermische Neutronen ausgelöst werden. Simulationen mit MCNP und Vergleiche mit dem Experimente haben gezeigt, dass der Wert 0,3 (metallische Systeme) zwar konservativ ist, dass aber die Verwendung von 0,25 (Lösungen) das System mit höherer Genauigkeit beschreibt. Nahe von keff = 1 ist dieser Ansatz einem Fit mit natürlichem Logarithmus gleichwertig: [image: ], A = 0,24 /HUT 14/.

[bookmark: _Toc423350651][bookmark: _Toc455498312]WPEC SG38: Design eines neuen Formats zur Speicherung nuklearer Daten

Das Datenformat ENDF (Evaluated Nuclear Data Format) wird seit fast 50 Jahren zur Speicherung von nuklearen Daten verwendet. Während es in der Vergangenheit von großem Nutzen war, zeigt es mittlerweile auch bedeutende Nachteile, da es auch durch die sich rasant entwickelnde Computertechnologie teilweise überholt ist. Die Nachteile sind vor allem die Begrenzung der speicherbaren Datentypen, die limitierte erreichbare numerische Präzision, die begrenzende Möglichkeit Text nur an den Anfang jeder Datei zu stellen und die schwierige direkte Lesbarkeit für den Benutzer. Aus diesen Gründen hat die Arbeitsgruppe für Auswertungszusammenarbeit der OECD-NEA die Unterabteilung (subgroup) SG38 gebildet, um einen modernen Ersatz für ENDF zu implementieren. Dieser muss flexibel, ausbaufähig, sowohl menschen- als auch computerlesbar sein und dem aktuellen Stand der Computertechnologie wiederspiegeln. Das neue Format muss folgende Voraussetzungen erfüllen: Die nuklearen Daten müssen in einer hierarchischen Struktur gespeichert werden, die unserem Verständnis der nuklearen Reaktionen und Zerfälle entspricht. Alle Projektil/Ziel-Kombinationen müssen unterstützt werden. Die Rückwärtskompatibilität muss möglichst lange sichergestellt werden. Es sollten wiederverwendbare low-level Datencontainer verwendet werden, um sie auch für andere, ähnliche Datenstrukturen verwenden zu können, z. B. EXFOR, ENSDF, RIPL. Die Erstellung einer standarisierten Eingabe- und Ausgabeschnittstelle ist vorgesehen. Erweiterte Dokumentationsmöglichkeiten über die Art der Evaluation oder welche experimentellen Daten verwendet wurden. Beseitigung von Inkonsistenzen vor allem der nuklearen Massen. Dabei soll eine langfristige Regulierung durch eine OECD-NEA Unterabteilung durchgeführt werden. Zusätzlich sollte die neue Datenstruktur die explizite Speicherung von Einheiten, das Interpolieren der Daten, die mehrfache Speicherung derselben Daten (z. B. evaluiert und nicht evaluiert) erlauben und tolerante Zugriffsroutinen besitzen /MAT 14/.

[bookmark: _Toc423350653][bookmark: _Toc455498313]Methoden zur Kapazitätserweiterung von Brennelement-Lagerbecken und Trockenbehältern

Der Unfall im Kernkraftwerk Fukushima Daiichi hat gezeigt, dass die Brennelement-Lagerbecken im Fall eines Ausfalls der aktiven Kühlung eine größere Sicherheitsspanne benötigen. Eine Möglichkeit ist der Austausch des Kühlmittels Wasser mit z. B. Hitec, einer Salzschmelze, die über 142 °C flüssig ist und erst bei 538 °C siedet. Aufgrund dieser großen Differenz ergibt sich eine Vergrößerung der Zeitspanne, bis die Kühlwirkung des Lagerbeckens nicht mehr gewährleistet wird, um etwa eine Größenordnung. 

Aufgrund fehlender Endlagerstätten werden sich Engpässe bei der Zwischenlagerung in Trockenbehältern ergeben. Um die Brennstoffdichte in den Behältern zu erhöhen ohne eine Rekritikalität auszulösen, könnten die Brennstäbe mit einem Neutronengift beschichtet werden. Eine Möglichkeit ist das Aufbringen einer 0,002 mm dicken 60%Zn40%Cd Schicht in einem 640 °C heißen Legierungsbad, nachdem die Brennstaboberfläche mit einer Säure angeätzt wurde. Rechnungen haben ergeben, dass der Wert von keff damit in Wasser um gut 30 % von 0,8469 auf 0,6037 sinkt. In Salzschmelze, in Luft (keine Kühlung) und in Helium (Trockenlagerung) liegt keff damit unter 0,2. Um die Methode im großtechnischen Maßstab anzuwenden und zu belegen, dass die Temperaturbedingungen bei der Trockenlagerung nicht zu einem Versagen der Beschichtung führen, sind weitere Untersuchungen notwendig /GIT 14/.

[bookmark: _Toc423350654][bookmark: _Toc455498314]Untersuchung der Folgen von Neukonfigurationen von Kernbrennstoff bei Trockenlagerung und Transportgebinden

Da es noch kein nukleares Endlager für hochradioaktive Abfälle in den USA gibt, werden abgebrannte Kernbrennstoffe länger in den Zwischenlägern verbleiben, als die ursprüngliche Zertifizierung der Trockenlagerbehälter dies zulässt. Zusätzlich sind heute Abbrände mit hohen Werten von > 45 GWd/tSM üblich. Die spärliche Datenlage für Langzeitlagerung von hochabgebrannten Brennstoffen bezüglich mechanischer Eigenschaften und Alterungserscheinungen des Brennstoffs und der Hüllrohre wurde erweitert. Dabei wurden ein Behälter mit 32 17 x 17 Druckwasserreaktorbrennelementen und ein Behälter mit 68 10 x 10 Siedewasserbrennelementen betrachtet und hinsichtlich der Kritikalität, der Abschirmung, des Einschlusses und der thermischen Eigenschaften unten normalen, unnormalen und Unfall-Situationen bei der Lagerung, und normalen und Unfall Situationen  beim Transport untersucht. Es wurden Hüllrohrbrüche, Brennstab- und Anordnungs-Deformationen und Änderungen der Axialen Ausrichtung, jeweils ohne Hüllrohrbruch, untersucht. Im Vergleich zum intakten Nominalfall zeigen die meisten der untersuchten Konfigurationen keinen gravierenden Einfluss auf die untersuchten Gebiete. Nichtsdestotrotz zeigen Fälle mit axialer Umordnung von Brennstoff signifikante negative Effekte auf Kritikalität und Dosisleistungen auf der Oberfläche der Behälter /SCA 14/.

[bookmark: _Toc423350655][bookmark: _Toc455498315]Sensitivitätsstudien über die Integrität von abgebranntem Kernbrennstoff während normalen Transportbedingungen

Erste Simulationen über die mechanische Integrität der Hüllrohre von abgebranntem nuklearen Brennstoff während normalem Schienentransport über 3000 Meilen zeigen für die verwendeten Spezifikationen der Brennelemente und Transportbehälter keinen Verlust der strukturellen Integrität. Wegen den hohen Unsicherheiten der zahlreichen Parameter wurde auch eine Sensitivitätsananlyse durchgeführt, die zwischen hoher, mittlerer, geringer und keiner Sensitivität unterscheidet. Hohe Sensitivität zeigen die Elastizitätsmodule der Hüllrohre, die Steifigkeit der Haltegitter, die axiale Positionen der Haltegitter, und die Abstände zwischen den Brennelementen und der inneren Tragestruktur. Mittlere Sensitivität wurde für die Position des Brennelements im Haltegitter, für die Art der Kontrollkomponenten, den reaktorinternen Reibverschleiß und die Brennstoffpellet- zu Hüllrohrbindung gefunden. Geringe Sensitivität zeigten die Position des Brennstabes innerhalb eines Brennelements, die Temperaturverteilung, die Brennstabdämpfung, und der Brennstabinnendruck. Diese Befunde können den Weg für zukünftige Forschung in diesem Bereich aufzeigen /SAN 14/.

[bookmark: _Toc423350656][bookmark: _Toc455498316]Bestimmung experimenteller Korrelationen unter Benutzung der Sampler Sequenz von SCALE Version 6.2

Die neue Rechensequenz Sampler, die in der nächsten Programmversion von SCALE (6.2) zur Verfügung stehen wird, wurde vom Oak Ridge National Laboratory benutzt, um experimentelle Korrelationen der sieben Fälle der Experimentserie LEU-COMP-THERM-042 aus dem ICSBEP Handbook /NEA 13/ zu ermitteln. Sampler ermöglicht das Sampling mit Variationen quasi aller Werte für alle Sequenzen im SCALE Paket. Dem Benutzer stehen Gleichverteilung, Normalverteilung und Betafunktion zur Verfügung. Dabei können einzelne Parameter für mehrere Fälle gemeinsam variiert werden um Korrelationen der experimentellen Parameter zu berücksichtigen. Der dreistufige Sampler Prozess beinhaltet die Erstellung der Eingabedateien mit variierten Parametern, die Ausführung der eigentlichen SCALE Rechnungen und eine Nachbearbeitung. In dieser können z. B. die experimentellen Korrelationen zwischen Experimenten ermittelt werden. Die Serie LEU-COMP-THERM-042 zeigt Korrelationen von 0,784 bis 0,854 ohne erkennbaren Trend für einzelne Fälle. Die Bestimmung der Unsicherheiten und vor allem der Grad der Korrelation zwischen den Experimenten ist aufgrund von fehlenden Angaben in den Experimentbeschreibungen häufig äußerst schwierig. Dies wird dadurch erschwert, dass die kritischen Experimente vor mehreren Jahrzehnten durchgeführt wurden. Dadurch sind teilweise Unterlagen verloren gegangen und die Experimentatoren können nicht mehr ohne weiteres zu Details der Experimente befragt werden. Parameterstudien haben gezeigt, dass die Korrelation zwischen den Experimenten hauptsächlich durch die gemeinsame Variation des Brennstababstandes bedingt ist /MAR 14a/. 

[bookmark: _Toc423350657][bookmark: _Toc455498317]Auswertung von Spitzen-Reaktivitäts-Analysen von Reaktorbrennstoffen aus Siedewasserreaktoren in Transport- und Lagerbehälter

Das Oak Ridge National Laboratory hat die Möglichkeiten zu Abbrandkredit für Siedewasserreaktorbrennstoff in Transport- und Lagerbehältern und Abklingbecken untersucht. Die Rechenkette besteht aus Abbrand-Rechnungen mit TRITON (2D) und Reaktivitätsberechnungen mit KENO, beide aus dem SCALE Paket. Diese wurde auf das Brennelementdesign GE14 in dem generischen Siedewasserbrennelementbehälter GBC-68 mit 68 Brennelementen angewendet. Von Rechnungen mit detaillierten und komplizierten Modellen wurde ein konservatives Baseline Szenario eines vereinfachten Models gefunden, um mit diesen Sensitivitätsanallysen durchführen zu können. Es wurde untersucht, welchen Einfluss der Gadolinium-Gehalt pro Brennstab, die Anzahl der Gadolinium-Stäbe, die Anordnung der Gadolinium-Stäbe, der Dampfblasengehalt, die Einfahrtiefe der Regelplatten, und die Fahrweisen des Kerns auf die Reaktivität der Brennstoffanordnung haben unter einer Berücksichtigung von fünf Jahren Abklingzeit nach der Bestrahlung. Die Analyse hat gezeigt, dass die Anzahl der Gadoliumstäbe die Reaktivität am Beginn der Lebensdauer beeinflusst, während ein höherer Gadolinium-Gehalt die Reaktivitätsspitze abschwächt und zeitlich nach hinten verschiebt. Der Gadoliniumgehalt hat außerdem den größten Einfluss auf die Spitzenreaktivität aller untersuchten Parameter. Bei der Betrachtung von Aktinoiden und Spaltprodukten zeigen die Anordnung der Gadolinium-Stäbe und der Dampfblasengehalt einen moderaten Einfluss. Die Variation der Brennstofftemperatur, der lokalen Leistungsdichte und Operation zwischen Vollleistung und halber Leistung zeigten sehr geringen bis gar keinen Einfluss /MAR 14b/. 

[bookmark: _Toc423350658][bookmark: _Toc455498318]Validierung von keff Rechnungen für Brennstoff aus Siedewasserreaktoren bei Spitzen-Reaktivität in Transport- und Lagerbehältern

Das Oak Ridge National Laboratory hat die Validierung von keff Rechnungen für Brennstoff aus Siedewasserreaktoren bei Spitzen-Reaktivität untersucht. Die Ermittlung von geeigneten kritischen Experimenten stellt sich als schwierig heraus, da der Brennstoff bei den geringen Abbränden bei Spitzen-Reaktivität schon eine merkbare Menge an Plutonium enthält, während die Anreicherung von Uran noch deutlich über dem Wert von natürlichem Uran liegt. Diese Bedingungen liegen bei kritischen Experimenten typischerweise nicht vor. Mithilfe von TSUNAMI /REA 11/ aus dem SCALE Paket /SCA 11/ wurde die Korrelationen zwischen Experimenten und dem Anwendungsfall des generischen GBC-68 Behälters aufgrund von Unsicherheiten der nuklearen Daten, ck, ermittelt. Es wurden insgesamt 1643 kritische Experimente verglichen, gesammelt aus der VALID Datenbank des ORNL /SCA 12/, Daten produziert von der NEA /MAR 13/ und Sensitivitätsdaten, die im NUREG/CR-7109 benutzt wurden /HIL 13/. Davon blieben nur gut 50 Experimente mit Korrelationen über 0,8 übrig, je nach Simulationsbedingungen, wobei die 44 Experimente mit den höchsten ck Werten aus drei Serien mit demselben Brennstoff stammen. Eine vorläufige Biasanalyse ergibt Werte von k ~  0,003. Allerdings beinhaltet keins der Experimente Plutonium, Gadolinium oder andere Aktinoiden und Spaltprodukte. Diese Lücke zwischen Anwendungsfall und Experimenten kann durch eine Reaktivitätsstrafe beachtete werden die zwei Standardabweichungen der Sensitivität beträgt. Für Pu und Am ergeben sich 0,3 %, für das Restgadolinium 0,05 % und für die Hauptspaltungsprodukte 0,06 % Abweichung. Zusammen sind die Effekte klein genug, dass der von NUREG/CR-7109 empfohlene Wert von 1,5 % konservativ abdeckend ist. Neue kritische Experimente mit einer Uran-Plutonium Mischung, die für niedrig abgebrannten Brennstoff repräsentativ ist, könnten die Validierung von SWR Spitzen-Reaktivitäten deutlich verbessern. Die Validierung mit vorhandenen kritischen Experimenten stellt aber keine Beschränkung dar, die eine Berücksichtigung von Abbrandkredit für SWR Brennelemente verhindern würde /MAR 14c/. 
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 u233nh_t1d__0046.25789	1.156447E-2	1.2528180000000002E-2	1.3491879999999999E-2	1.4455590000000001E-2	1.54193E-2	1.6382999999999998E-2	1.7346710000000001E-2	1.8310420000000001E-2	1.9274119999999999E-2	2.0237829999999998E-2	2.1201530000000003E-2	2.2165239999999999E-2	2.3128949999999999E-2	2.409265E-2	2.5056360000000003E-2	2.6020060000000001E-2	2.6983770000000001E-2	2.794748E-2	2.8911180000000002E-2	2.9874890000000001E-2	3.0838589999999999E-2	3.1802299999999999E-2	3.2766009999999998E-2	3.3729709999999996E-2	3.4693420000000003E-2	3.565712E-2	3.662083E-2	3.758454E-2	3.8548239999999998E-2	3.9511949999999997E-2	4.0475650000000002E-2	4.1439360000000001E-2	4.2403070000000001E-2	4.3366770000000006E-2	4.4330479999999998E-2	4.5294179999999996E-2	4.6257890000000003E-2	4.7221600000000002E-2	4.81853E-2	4.914901E-2	5.0112709999999998E-2	5.1076419999999997E-2	5.2040129999999997E-2	5.3003830000000002E-2	5.3967540000000001E-2	5.4931250000000001E-2	5.5894949999999999E-2	5.6858659999999998E-2	5.7822360000000003E-2	5.8786070000000003E-2	5.9749780000000002E-2	6.071348E-2	6.167719E-2	6.2640890000000005E-2	6.3604599999999997E-2	6.456830999999999E-2	6.5532010000000002E-2	6.6495720000000008E-2	6.7459419999999992E-2	6.8423129999999999E-2	6.9386840000000005E-2	7.0350539999999989E-2	7.1314249999999996E-2	7.2277950000000007E-2	7.324166E-2	7.4205370000000007E-2	7.5169070000000004E-2	7.6132779999999997E-2	7.7096479999999995E-2	7.8060190000000002E-2	7.9023899999999994E-2	7.9987600000000006E-2	8.0951310000000012E-2	8.1915009999999996E-2	8.2878720000000003E-2	8.3842429999999996E-2	8.4806129999999993E-2	8.576984E-2	8.6733549999999993E-2	8.769724999999999E-2	8.8660959999999997E-2	8.9624660000000009E-2	9.0588370000000001E-2	9.1552080000000008E-2	9.2515780000000006E-2	9.3479489999999998E-2	9.4443189999999996E-2	9.5406899999999989E-2	9.6370609999999995E-2	0.10600767	0.11564473	0.12528179	0.13491884999999998	0.14455591000000001	0.15419297000000001	0.16383002999999999	0.17346709000000002	0.18310414999999999	0.19274121	0.20237827	0.21201533	0.22165239	0.23128944999999998	0.24092651000000001	0.25056357000000001	0.26020064000000004	0.26983769999999996	0.27947475999999999	0.28911182000000002	0.29874887999999999	0.30838594000000003	0.318023	0.32766005999999998	0.33729712000000001	0.34693418000000004	0.35657124000000001	0.36620829999999999	0.37584536000000002	0.38548241999999999	0.39511948000000002	0.40475654	0.41439359999999997	0.42403066	0.43366773000000003	0.44330479	0.45294184999999998	0.46257891000000001	0.47221597000000004	0.48185303000000002	0.53003833	0.57822362999999999	0.62640894000000003	0.67459424000000001	0.72277954	0.77096484999999992	0.81915015000000002	0.86733545000000001	0.91552074999999999	0.96370606000000003	1.0118913599999999	1.06007666	1.1082619600000001	1.1564472699999999	1.20463257	1.2528178700000001	1.3010031799999999	1.34918848	1.3973737799999999	1.44555908	1.49374439	1.5419296899999999	0.4093	0.60560000000000003	0.73029999999999995	0.80969999999999998	0.86160000000000003	0.89670000000000005	0.92120000000000002	0.93869999999999998	0.95169999999999999	0.96150000000000002	0.96899999999999997	0.9748	0.97940000000000005	0.98319999999999996	0.98609999999999998	0.98860000000000003	0.99060000000000004	0.99219999999999997	0.99360000000000004	0.99470000000000003	0.99570000000000003	0.99650000000000005	0.99709999999999999	0.99770000000000003	0.99819999999999998	0.99860000000000004	0.99890000000000001	0.99909999999999999	0.99939999999999996	0.99950000000000006	0.99970000000000003	0.99980000000000002	0.99990000000000001	0.99990000000000001	1	1	1	1	1	0.99990000000000001	0.99990000000000001	0.99990000000000001	0.99980000000000002	0.99980000000000002	0.99970000000000003	0.99960000000000004	0.99950000000000006	0.99950000000000006	0.99939999999999996	0.99929999999999997	0.99919999999999998	0.99909999999999999	0.999	0.999	0.99890000000000001	0.99880000000000002	0.99870000000000003	0.99860000000000004	0.99850000000000005	0.99839999999999995	0.99829999999999997	0.99819999999999998	0.99809999999999999	0.998	0.99790000000000001	0.99780000000000002	0.99770000000000003	0.99760000000000004	0.99750000000000005	0.99750000000000005	0.99739999999999995	0.99729999999999996	0.99719999999999998	0.99709999999999999	0.997	0.99690000000000001	0.99680000000000002	0.99670000000000003	0.99660000000000004	0.99650000000000005	0.99650000000000005	0.99639999999999995	0.99629999999999996	0.99619999999999997	0.99609999999999999	0.996	0.99590000000000001	0.99590000000000001	0.99580000000000002	0.995	0.99419999999999997	0.99360000000000004	0.9929	0.99229999999999996	0.99170000000000003	0.99119999999999997	0.99070000000000003	0.99019999999999997	0.98970000000000002	0.98919999999999997	0.98880000000000001	0.98839999999999995	0.98799999999999999	0.98750000000000004	0.98709999999999998	0.98680000000000001	0.98640000000000005	0.98599999999999999	0.98560000000000003	0.98529999999999995	0.9849	0.98450000000000004	0.98419999999999996	0.9839	0.98350000000000004	0.98319999999999996	0.98280000000000001	0.98250000000000004	0.98219999999999996	0.98180000000000001	0.98150000000000004	0.98119999999999996	0.98089999999999999	0.98060000000000003	0.98029999999999995	0.97989999999999999	0.97960000000000003	0.97929999999999995	0.97899999999999998	0.97750000000000004	0.97599999999999998	0.97450000000000003	0.97299999999999998	0.97160000000000002	0.97009999999999996	0.96860000000000002	0.96699999999999997	0.96550000000000002	0.96379999999999999	0.96220000000000006	0.96040000000000003	0.95860000000000001	0.95669999999999999	0.9546	0.95240000000000002	0.95	0.94740000000000002	0.94440000000000002	0.94089999999999996	0.93640000000000001	0.92820000000000003	r233U [g/cm3]

ck

   NEU   Pu(100)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	2.20673406908459	0.58294153471360755	0.50480657166674714	0.51706086294884013	0.54246909370113261	0.58294153471360755	0.62643353665688573	0.68951174247514169	0.72339416273667512	0.7962357384421308	1.3823722273578998	2.0048566865527135	2.5790415166178766	3.087331992570264	3.5226946514731017	4.0679443210830479	4.5315836376008187	5.1706086294884006	5.3600231653917936	8.4544105459469296	10.617974222669716	11.970850304957299	12.710617996147448	13.176245155599236	13.176245155599236	12.863969449369746	12.115276586285885	11.547819846894583	   NEU   Pu(95/5)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	3.6946012051993029	0.68839520696454981	0.60783231282972316	0.62704296150309924	0.67776803244011141	0.74408340992638711	0.80427654830576323	0.86933905194664585	0.95439845964082193	1.0477804002076241	1.9522729664010297	2.9256085477921721	3.9934785066340619	4.9653051740057146	5.8011422308460574	6.5700332515109094	7.4408340992638706	8.1688733375987592	8.6933905194664582	12.628487867891474	14.302284258293136	14.985653124037587	15.220623118916944	14.985653124037587	14.754310503547714	13.864106693147997	13.027613479652123	12.241590225145417	   ALT    Pu(100)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	2.2258215737454106	0.61873657861958409	0.52958810746454543	0.54632583406999069	0.59183517342950387	0.64686076615463273	0.68230229797944986	0.75575038723949306	0.79010243034615613	0.86356182663622849	1.3650078065460141	1.9917177750064832	2.4874416146305505	3.106547455588029	3.5497114398825924	4.0560949048976438	4.6347164146054602	5.065626960777867	5.536601209276796	9.0281435444800149	11.175386401008371	11.945933071178235	12.488926121184283	12.488926121184283	12.214412616845603	11.945933071178235	11.426548252135674	10.929745226297927	   ALT    Pu(95/5)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	4.0343096658867843	0.68633865853405585	0.6089973244419451	0.62816961157448947	0.67130993868298072	0.71741298125674779	0.78384604109790812	0.87560391014123595	0.95668558621805788	1	1.9004049538822314	2.8942661247167507	3.8595659076940758	4.8160646445784154	5.7493054776844543	6.713099386829807	7.1741298125674771	8.1933505886357683	8.7560391014123589	13.938972755249328	15.229733635477093	15.919267369421588	16.132152086836964	15.919267369421588	15.229733635477093	14.570066651001275	13.938972755249328	13.33521432163324	

    Pu(100)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	-0.85754873103785323	-5.7851830880657049	-4.6793980923103247	-5.3566881330018488	-8.3411871995221105	-9.8814512775296723	-8.1882710182879723	-8.764619361466595	-8.4429898007344537	-7.7963251868541086	1.2721114654885577	0.65967737553517602	3.6824945537839731	-0.61854722300154796	-0.76109815873890641	0.29213853381724952	-2.2252230293883235	2.0724318929006338	-3.1892859393437778	-6.3549388166726359	-4.9878559750592526	0.20858340349471219	1.7751075858085275	5.5034278187384862	7.8745705497709659	7.6849281903850839	6.0274399490807244	5.6549773832743595	   Pu(95/5)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	-8.420485506107271	0.29964047703309138	-0.19129995575752196	-0.17935443718239047	0.96201372644662397	3.7175837859692278	2.6064438852352625	-0.71548997463699959	-0.239067736588084	4.7780400207624085	2.7293136872138737	1.0829143459808379	3.469628505968255	3.0988066074923553	0.90161765386800152	-2.1311487745820354	3.7175837859692344	-0.29874531514566399	-0.7154899746369946	-9.4015886993131073	-6.0897281553467071	-5.8646809788327809	-5.6503866502956086	-5.8646809788327809	-3.1216772617867612	-4.8452761045177724	-6.5382097490218039	-8.2010237714265699	

   NEU  U(100) Pu(100)	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	1.0935406999261008	0.76470714080240909	0.69929463151585147	0.68383520666216757	0.69929463151585147	0.7312698532313231	0.76470714080240909	0.81775151845287386	0.84563795251617579	1.3828551742123334	1.8910326579193664	2.4728847908169156	3.0923686523616341	3.6568470503959341	4.1817611475450001	4.8357742618483428	5.0568898649431278	6.0471869909867495	11.182623143008115	15.463948274575356	18.910326579193665	21.624767972643983	23.38471271155489	24.728847908169158	25.572135106164524	26.444179539472405	26.15024295608297	   NEU  U(93,5/6,5) Pu(85/10/5)	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	1.5637767696795384	0.95627438821089117	0.85514317703605813	0.82694329107996745	0.86475524313383401	0.8942445678545875	0.93513386835304058	1	1.0457249638055415	1.8492272786794368	2.5287891610847932	3.4580793258612021	4.4221255433612443	5.3475559824496068	6.2534042556292517	7.3948954597205532	7.6470714080240869	9.247395184786134	16.352804058730818	20.222052926495504	23.647563904544629	25.572135106164524	27.345961868755985	28.596354985432562	29.242831207597835	29.903922282111882	29.571529411596575	   ALT  U(100) Pu(100)	1.7613674193771002E-2	2.64205112906565E-2	3.5227348387542004E-2	4.4034185484427502E-2	5.2841022581312999E-2	6.1647859678198511E-2	7.0454696775084008E-2	7.9261533871969506E-2	8.8068370968855003E-2	0.17613674193771001	0.26420511290656501	0.35227348387542001	0.44034185484427502	0.52841022581313002	0.61647859678198502	0.70454696775084003	0.79261533871969503	0.88068370968855003	1.7613674193771001	2.6420511290656501	3.5227348387542001	4.4034185484427502	5.2841022581313002	6.1647859678198502	7.0454696775084003	7.9261533871969503	8.8068370968855003	1.4531281209861076	0.85426319839789355	0.686933293557069	0.66051278226641252	0.66931961936329798	0.686933293557069	0.70454696775084003	0.74858115323526753	0.79261533871969503	1.2769913790483975	1.8494357903459551	2.3778460161590851	2.9062562419722151	3.5227348387542001	4.1392134355361856	4.6676236613493147	5.2841022581313002	5.8125124839444302	11.27275148401344	15.411964919549625	18.318221161521841	20.25572532283665	21.136409032525201	22.017092742213752	22.897776451902303	22.897776451902303	   ALT  U(93,5/6,5) Pu(85/10/5)	1.7613674193771002E-2	2.64205112906565E-2	3.5227348387542004E-2	4.4034185484427502E-2	5.2841022581312999E-2	6.1647859678198511E-2	7.0454696775084008E-2	7.9261533871969506E-2	8.8068370968855003E-2	0.17613674193771001	0.26420511290656501	0.35227348387542001	0.44034185484427502	0.52841022581313002	0.61647859678198502	0.70454696775084003	0.79261533871969503	0.88068370968855003	1.7613674193771001	2.6420511290656501	3.5227348387542001	4.4034185484427502	5.2841022581313002	6.1647859678198502	7.0454696775084003	7.9261533871969503	8.8068370968855003	2.1136409032525201	1.05682045162626	0.83664952420412253	0.74858115323526753	0.79261533871969503	0.81022901291346605	0.84545636130100799	0.88068370968855003	0.92471789517297753	1.5852306774393901	2.3778460161590851	3.2585297258476351	4.2272818065050402	5.2841022581313002	6.1647859678198502	7.0454696775084003	7.9261533871969503	8.8068370968855003	15.411964919549625	19.375041613148099	22.017092742213752	23.77846016159085	24.659143871279401	25.539827580967952	26.420511290656499	26.420511290656499	26.420511290656499	



  U(100) Pu(100)	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	-15.285745713993608	-2.7403106257413805	3.9665008007310312	2.6042261467940615	2.2902569879202721	3.9270613230172127	1.6528107388466888	1.8067119090103638	-1.4682788236848949	-3.4388167257318685	-8.3893046240621842	-7.1811408649735986	-6.9646248274247649	-9.1209910508513268	-9.8824768011550788	-9.2454586469008113	-14.756292360958788	-7.7085685469577081	-9.7762605690333597	-6.8054876581940906	-2.3640701268126159	3.7044400248256815	7.0125591452735341	8.2116048602932583	11.679556134543539	15.487980219474426	14.204289709145353	  U(93,5/6,5) Pu(85/10/5)	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	-14.42060200498007	-1.1432302017867395	8.3937428973853709	6.2348956446634061	7.1656418242303745	5.9986652090341677	5.7393942971897447	6.4730149205952126	3.1078379016099746	2.734848815524265	-7.5665660092145623	-8.6015656493977666	-10.540867470288784	-10.87406695917322	-10.665653491010689	-7.5638067534930853	-14.574176017470885	-4.6828252279462701	-0.80679967353038307	-1.1092793747475058	2.942503618204602	4.9111444075266837	7.7671606835381439	8.4220279340796438	10.682306204798682	13.184495005163948	11.926408562935043	

  ALT   0 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	0.89125093813374578	0.64938163157621154	0.54638654988185442	0.43401026364474388	0.38681205463305224	0.33496543915782773	0.298538261891796	0.27384196342643613	0.25118864315095807	0.12956866975170198	8.6596432336006557E-2	6.6834391756861469E-2	5.1582216507230591E-2	4.2169650342858231E-2	3.6517412725483776E-2	3.254617834980459E-2	2.9006811986931544E-2	2.5852348395621907E-2	1.2956866975170196E-2	  NEU  0 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	1.3521574136714254	0.89924577643813075	0.67311961021739419	0.52877442329078439	0.45199774521450681	0.38173414344837425	0.33427893871263609	0.29987426972618558	0.26578367484940818	0.13359375700667908	8.9924577643813064E-2	6.7311961021739405E-2	5.4169224796912697E-2	4.4657579310826458E-2	3.8636884213790371E-2	3.3427893871263603E-2	2.9987426972618553E-2	2.6578367484940815E-2	1.3521574136714254E-2	  ALT   3 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	0.81752303794365011	0.59566214352901059	0.48696752516586317	0.39810717055349731	0.35481338923357558	0.3072557365267447	0.27384196342643613	0.24406190680419804	0.22387211385683395	0.11885022274370186	7.943282347242818E-2	6.1305579214982073E-2	4.7315125896148058E-2	3.9810717055349727E-2	3.4474660657314936E-2	3.0725573652674469E-2	2.7384196342643614E-2	2.4406190680419805E-2	1.2232071190499317E-2	  NEU  3 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	1.2577105757230458	0.82640088895744279	0.61859244584020967	0.49184006064716962	0.41538292226577672	0.35507039674174046	0.31092989041771568	0.27558245984626395	0.24721895197467436	0.12426236719115052	8.2640088895744271E-2	6.1859244584020971E-2	4.9781157386824954E-2	4.1040018433373869E-2	3.508111394647722E-2	3.1092989041771567E-2	2.7558245984626396E-2	2.5022047901229662E-2	1.2577105757230459E-2	  ALT   6 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	0.74989420933245599	0.54638654988185442	0.43401026364474388	0.36517412725483778	0.32546178349804589	0.27384196342643613	0.24406190680419804	0.22387211385683395	0.20535250264571464	0.10901844923851277	7.2861817451322794E-2	5.6234132519034918E-2	4.466835921509632E-2	3.7583740428844423E-2	3.254617834980459E-2	2.9006811986931544E-2	2.5852348395621907E-2	2.3040929760558458E-2	1.1547819846894583E-2	  NEU  6 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	1.1558276558669076	0.75945692174917689	0.56848234435925604	0.45748552615674054	0.38173414344837425	0.33026908597550508	0.28574250174676147	0.25325844809647563	0.22995095635608573	0.11558276558669077	7.5945692174917687E-2	5.6848234435925599E-2	4.5748552615674058E-2	3.7715504042184878E-2	3.2630733354357268E-2	2.8231486925170662E-2	2.5944548757251381E-2	2.2719257296734647E-2	1.1558276558669076E-2	
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10 Long term operation of many actual systems
e.g. long term use within commercial reactor fleets i.e. many thousands of hours operating experience

Basic components successfully demonstrated
3 eg. fuel and/or cladding components have been tested out-of-reactor and/or iradiated as a

component only

o Practical applications suggested
e.g. fuel and cladding designs have been established

4 Research into the principles underlying the technology
e.g. promising materials have been identified
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Test rods irradiated in Korean commercial PWR [9]

AREVA Cr,05 doped and Westinghouse Cr;05 A205
doped fuel are now commercial products [7].

Advanced MOX

High PuO; content MOX used in commercial scale
SFRin Russia [7]

Advanced Metal

Hundreds of U-Pu-Zr fuel rods irradiated in prototype
SFR in USA[10]

Carbide

Manufacture and _irradiation of (U,PUC on a
prototype scale for SFR especially in India [11].

Nitride

Manufacture_and irradiation of UN on a prototype
scale for SFR in Russia [12]

Uranium silicide

UsSiz LWR rodlet iadiation programme by
Westinghouse-led consortium [13].

Thorium

Significant amount of Th-bearing fuel irradiated in
commercial PHWRS in India [14].

Minor Actinides

A number of test irradiations of MA fuel have been
carried out, targeting SFR application [10].

Inert Matrix Fuels.
(IMFs)

Successful test irradiations of various IMF_ types
targeting Pu and/or MA disposition [10].

Dispersion

Successful irradiation of dispersion fuels based on
research reactor designs have been performed [15].

Zirconium
hydride-based

Widespread use in TRIGA research reactors with
concept development for LWRS [16].

Coated particle-
based

Significant manufacturing and irradiation experience
for prototype HTRS [17].

Molten salt

Experience of the use of U-based molten salt fuels in
test reactors in the USA in the 1950s and 60s [18]
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[bookmark: _Toc440453195]Kurzfassung

Der vorliegende Bericht beschreibt kurz die im Rahmen des Vorhabens 3613R03350 durchgeführten Arbeiten an dem GRS „Handbuch zu Störfallanalysen für Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung“, sowie im Detail die fortgeführten Arbeiten zur Revision und Aktualisierung des GRS „Handbuch zur Kritikalität“, die sich hier auf Spaltstoffsysteme mit Plutonium und 233U fokussierten. Die die in früheren Vorhaben begonnene Literaturrecherche zu innovativen Brennstoffkonzepten wurde fortgeführt. Beschrieben wird auch die Überprüfung und Qualifikation eingesetzter Rechenverfahren durch Recherche und eine aktive Benchmark-Teilnahme, sowie der Ergebnisse der Verfolgung des Standes von Wissenschaft und Technik auf dem Gebiet der Rechenverfahren zur Kritikalitätssicherheitsanalyse. Spezielle vertiefte Auswertungen ausgewählter kritikalitätsrelevanter Vorkommnisse in der Vergangenheit sind ebenfalls dokumentiert.
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Abstract

This report briefly describes the activities carried out under the project 3613R03350 on the GRS "Handbook on Accident Analysis for Nuclear Front and Back End Facilities", and in detail the continuing work on the revision and updating of the GRS "Handbook on Criticality", which here focused on fissile systems with plutonium and 233U. The in previous projects started and ongoing literature study on innovative fuel concepts is continued. Also described are the review and qualification of computational methods by research and active benchmark participation, and the results of tracking the state of science and technology in the field of computational methods for criticality safety analysis. Special in-depth analyzes of selected criticality-relevant occurrences in the past are also documented.
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[bookmark: _Toc455498251]Einleitung

Für belastbare Störfallanalysen und Sicherheitsbewertungen kerntechnischer Anlagen ist die Verfügbarkeit aktueller Methoden, Verfahren und Datengrundlagen auf dem Stand von Wissenschaft und Technik unerlässlich. Für Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung bedeutet dies insbesondere physikalisch-technische Prozessabläufe sowie die nukleare Sicherheit hinsichtlich der Einhaltung der Unterkritikalität.

In diesem Zusammenhang erstellt und pflegt die GRS seit geraumer Zeit das „Handbuch zur Kritikalität“, das im Rahmen dieses und früherer Vorhaben einer kompletten Revision unterzogen wurde. Weiterhin wird erstmalig das seit längerem im Entwurf vorliegende „Handbuch zu Störfallanalysen für Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung“ erstmalig als überarbeitete Fassung in drei GRSBerichten bereitgestellt.

Der in früheren Vorhaben begonnene Literaturbericht zu innovativen Kernbrennstoffkonzepten wird fortgeschrieben. Neben der Verfolgung der jüngeren Entwicklung auf dem Gebiet der Leichtwasserreaktor-Brennelemente wird ein Fokus in der vorliegenden Arbeit auf Urananreicherungstechniken nach dem Laserverfahren, und hier insbesondere auf das moderne SILEX-Verfahren gerichtet. Aktueller Anlass ist die Erteilung einer Baugenehmigung für eine großtechnische Anlage nach diesem Verfahren in den USA im Jahre 2012.

Ein weiterer Punkt der vorliegenden Arbeit beschäftigt sich mit der vertieften Analyse und Auswertung einiger ausgewählter kritikalitätsrelevanter Ereignisse. Ein wesentlicher Aspekt ist dabei die Frage nach den Umständen die dazu geführt hatten dass die Ereignisse nicht in Kritikalitätsunfälle mit Exkursion mündeten. Die Auswahl der Ereignisse orientierte sich dabei an der verfügbaren, öffentlich zugänglichen Literatur.

Die Implementierung, Validierung und Bewertung aktueller numerischer Rechenverfahren erfolgte zum einen durch die aktive Teilnahme an dem Rechenbenchmark „Problem Specification for Benchmark Study on the Reflector Effect of Silicon Dioxide (SiO2) for the Criticality Safety of Direct Disposal of Used Nuclear Fuel” der OECD-NEA, zum anderen durch Recherche und Zusammenfassung einer Reihe von jüngeren Fachtagungs- und Konferenzbeiträgen, die sich mit Code- und Datenneuerungen zum Thema Kritikalitätssicherheit beschäftigen.

89
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Zum Abschluss des Vorhabens 3610R03350 lag das „Handbuch zu Störfallanalysen für Anlagen der nuklearen Ver- und Entsorgung“ („Störfallhandbuch“) erstmalig vollständig im Entwurf vor. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die einzelnen Kapitel des Störfallhandbuchs einer fachlichen Qualitätssicherung durch unabhängige, d. h. an der ursprünglichen Erstellung der Kapitel nicht beteiligte Experten unterzogen. Dies führte, je nach Kapitel, zur Überarbeitung, Ergänzung oder Kürzung der Entwurfstexte. 

In Ergänzung der ursprünglichen Planung wurde Kapitel 1 „Nukleare Ver- und Entsorgung“ in Hauptteil A um ein weiteres Unterkapitel ergänzt, das sich mit der routinemäßigen und längerfristigen Zwischenlagerung bestrahlter Kernbrennelemente beschäftigt. Dies basiert auf dem Umstand dass dieses Thema vor dem Hintergrund des Ausstiegs aus der Kernenergienutzung in Deutschland sowie der verspäteten Verfügbarkeit eines Endlagers für wärmeentwickelnde radioaktive Abfälle zunehmende Relevanz einnimmt. Der aktuelle Zeitraum der Aufbewahrungsgenehmigungen von vierzig Jahren ab dem Datum der ersten Einlagerung eines beladenen Behälters wird absehbar nicht ausreichen, und wird auf einen heute noch nicht klar absehbaren Zeitraum, vermutlich aber um mehrere Jahrzehnte verlängert werden müssen. Das bedeutet, dass diese Art kerntechnischer Einrichtungen lange nach der Stilllegung der Leistungsreaktoren und vor der Inbetriebnahme eines Endlagers – neben der Anreicherung und der Brennelementfertigung mit je einer Anlage – absehbar die wichtigsten Nuklearanlagen in Deutschland sein werden. 

Aufgrund des Umfangs der einzelnen Überarbeitungsschritte wird hier auf diese nicht im Detail eingegangen sondern auf die finalen Dokumente verwiesen.

Nach einer abschließenden redaktionellen Überarbeitung werden die drei Bände A, B und C voraussichtlich im Laufe des Jahres 2016 bzw. 2017 als GRS-Berichte zur Verfügung gestellt werden.
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[bookmark: _Ref441150532][bookmark: _Toc455498255]Revision und Aktualisierung kritischer Parameter

Das GRS „Handbuch zur Kritikalität“ /GRS 13/ stellt eine national wie international anerkannte Sammlung von Daten und Parametern zur Kritikalität dar. Begonnen im Jahr 1970, erfordert das Voranschreiten der technischen Entwicklung die Aufnahme immer neuer kritischer Systeme, um das Spektrum der in der nuklearen Ver- und Entsorgung auftretenden Stoffströme mit spaltbaren Nukliden umfassend abzudecken. Gleichzeitig erfordern die stetige Weiterentwicklung von Rechenmethoden und nuklearen Daten sowie der anwachsende Bestand an evaluierten kritischen Benchmark-Experimenten eine regelmäßige Überprüfung und Verifizierung bereits bestehender Daten und Parameter.

Im Zuge der Durchsicht, Überprüfung und Aktualisierung des GRS „Handbuch zur Kritikalität“, zuletzt der Arbeitsversion 2013 /GRS 13/, wurden für die Revision 2016 in der vorliegenden Arbeit u. a. kritische Parameter für wässrige Systeme mit Plutonium, Uran-Plutonium-Mischungen, 233U sowie 233U-232Th-Mischungen mit Hilfe der in Kap. 3.1 des Berichts GRSA3701 /KIL 13/ beschriebenen Methodik neu berechnet.

Für Plutonium wurden zumeist die Isotopenvektoren Pu(100), Pu(95/5), Pu(85/10/5) sowie Pu(59/25/12/4) in die Betrachtungen einbezogen. Dabei bedeuten die Werte in Klammern den Anteil des jeweiligen Plutoniumisotops in Atomprozent, aufsteigend ab dem Isotop mit der Massenzahl 239. So symbolisiert beispielsweise Pu(59/25/12/4) eine Plutoniumzusammensetzung von 59 % 239Pu, 25 % 240Pu, 12 % 241Pu und 4 % 242Pu, was in etwa einer typischen Plutoniumzusammensetzung aus der Wiederaufarbeitung von bestrahltem Urandioxidbrennstoff aus Leichtwasserreaktoren entspricht (238Pu wird vernachlässigt). Im Mischoxid wurde als Uran typischerweise Natururan, z. T. aber auch hoch angereichertes Uran (Brüterbrennstoff) angenommen. In Systemen mit Thorium als Brennstoffbestandteil wurde dieses Element stets als 100 % 232Th modelliert.

Es wurden stets konzentrationsabhängig die kritischen Kugelmassen, Kugelvolumina, Zylinderdicken und Schichtdicken berechnet, wobei in allen Fällen ein 30 cm dicker Wasserreflektor modelliert wurde. Für einige Stoffgemische wurden zusätzlich die infiniten Multiplikationsfaktoren kinf bestimmt. Die nachfolgende Auflistung stellt die betrachteten Systeme übersichtsartig vor:

· Plutoniumdioxid mit unterschiedlichen Plutoniumvektoren (s. o.),

· Plutoniumnitrat mit unterschiedlichen Plutoniumvektoren und H+-Molaritäten,

· Plutonylnitrat mit unterschiedlichen Plutoniumvektoren,

· Uran-Plutonium-Mischoxid mit unterschiedlichen Plutoniumanteilen (5 bis 45 % Pu) und Plutonium-Isotopenzusammensetzungen (100 % 239Pu bis LWR-Pu),

· Urandioxid mit 100 % 233U als Spaltstoff,

· Uranylnitrat mit 100 % 233U als Spaltstoff,

· Uran(10 %)-Thorium(90 %)-Mischoxid mit 100 % 233U oder 235U als Spaltstoff.

Für die Nitrat-Systeme wurde die in SCALE implementierte Methode zur Dichtebestimmung nach Pitzer-Koeffizienten eingesetzt, näher beschrieben in Abschnitt M7.A des SCALE-Manuals /SCA 11/. Die Systeme mit wasserunlöslichen Oxiden wurden nach dem dafür angemessenen Verfahren der Restwasserauffüllung modelliert, vgl. auch /KIL 09/ und /KIL 13/.

Die in der vorliegenden Arbeit neu berechneten Kurven wurden in Teil 2 von Band 2 (ehemals als Band III bezeichnet) des „Handbuch zur Kritikalität“ Ausgabe 2016 implementiert. Aufgrund des Umfangs des Datenmaterials von ca. 60 neuen bzw. neu berechneten Datenblättern mit bis zu fünf Parameterkurven pro Blatt wird an dieser Stelle auf eine Wiedergabe dieser Daten verzichtet und auf den entsprechenden Band des „Handbuchs“ verwiesen.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden schließlich alle drei Bände des GRS „Handbuch zur Kritikalität“ inhaltlich und redaktionell überarbeitet und aktualisiert, und als GRS

· „Handbuch zur Kritikalität Band 1: Kritikalität und nukleare Sicherheit“ /GRS 15/, 

· „Handbuch zur Kritikalität Band 2 Teil 1: 235U“ (künftig GRS–380) und 

· „Handbuch zur Kritikalität Band 2 Teil 2: Plutonium, 233U und höhere Aktinoide“ (künftig GRS–381)

abgeschlossen, bzw. werden bis 2017 im Internetauftritt der GRS (www.grs.de) unter „Publikationen“ frei zur Verfügung gestellt werden.

Implementiert sind die seit der letzten offiziellen Version 1998 v. a. in den Vorhaben 3606R02535 /KIL 09/ und 3610R03350 /KIL 13/ aktualisierten Daten zu 235U-Systemen sowie die in diesem Vorhaben revidierten und neu berechneten Parameterkurven und –werte (s. o.). Je nach Stoffsystem sind aus den genannten Arbeiten qualitative oder quantitative Abschätzungen zur Konservativität der angegebenen Parameterwerte in den jeweiligen Textvorspann der Stoffsysteme ins Handbuch übernommen worden soweit sinnvoll und notwendig.

Der Textsatz erfolgte in LaTeX 2 /GOO 94/, /KOP 00/ zur Erzeugung von Dateien im PDF-Format. Zahlreiche Datenblätter die aus älteren Ausgaben des Handbuchs übernommen und nicht ersetzt wurden und die bislang nur analog auf Papier bzw. gescanntes PDF vorlagen, wurden mit Hilfe der freien Software „Engauge Digitizer“ /ENG 16/ weitgehend aus den alten Abbildungen digitalisiert, neu gezeichnet und ebenfalls in die Datensammlung implementiert. 	
Hinweis: Da die Digitalisierung der relevanten analogen Datenblätter zum Redaktionsschluss der vorliegenden Arbeit noch nicht vollständig abgeschlossen war, verschiebt sich die Veröffentlichung der beiden, dann vollständig überarbeiteten Datenteile in das Jahr 2017.

Exemplarisch sind in den folgenden Abbildungen neu berechnete kritische Parameter (Masse, Volumen) für wässrige Plutoniumnitrat- und 233Uranylnitrat-Systeme, jeweils mit 30 cm Wasserreflektor, dargestellt.
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[bookmark: _Ref414366842][bookmark: _Toc440453258][bookmark: _Toc455498322]Abb. 3.1	Kritische Kugelmassen für homogene wässrige Plutoniumnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 10.F.1 implementiert
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[bookmark: _Toc440453259][bookmark: _Toc455498323]Abb. 3.2	Kritische Kugelvolumina für homogene wässrige Plutoniumnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 10.F.2 implementiert
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[bookmark: _Toc440453260][bookmark: _Toc455498324]Abb. 3.3	Kritische Kugelmassen für homogene wässrige 233Uranylnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 15.F.1 implementiert
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[bookmark: _Toc440453261][bookmark: _Toc455498325]Abb. 3.4	Kritische Kugelvolumina für homogene wässrige 233Uranylnitrat-Systeme

In Band 2 Teil 2 als Abbildung 15.F.2 implementiert

[bookmark: _Toc440453196]


Für die meisten der betroffenen Kurvendaten existieren außer der oben genannten Systeme für Plutoniumnitrat- und 233Uranylnitratlösungen kaum oder gar keine geeigneten, öffentlich verfügbaren kritischen Benchmark-Experimente /NEA 13/, die zur Validierung der Rechnungen herangezogen werden könnten. Deshalb liegt der Fokus der Experimentnachrechnungen auf diesen Substanzen.

Auf diese Nachrechnungen und deren Auswertungen wird in den folgenden Kapiteln 3.2 (Plutoniumnitrat) und 3.3 (233Uranylnitrat) vertieft eingegangen. Neben den klassischen Analysemethoden wie der Bestimmung von Mittelwerten oder Trendanalysen werden in dieser Untersuchung verstärkt Methoden zur Unsicherheits- und Sensitivitätsanalyse sowie zur Berücksichtigung von Systemkorrelationen eingesetzt. Diese Untersuchungen dienen zum einen dem Eignungsnachweis der ausgewählten Benchmark-Konfigurationen zu Validierungszwecken für die betrachteten Systeme, und zum anderen zur vertieften Evaluation von Unsicherheiten in den Benchmark-Konfigurationen und den zugehörigen Anwendungsfällen. Dies bezieht sich auf Unsicherheiten sowohl in geometrischen und technischen Parametern (Experimente) als auch auf die nuklearen Wirkungsquerschnitte (Experimente und Parameterkurven).

[bookmark: _Ref446331823][bookmark: _Toc455498256]Bewertung bislang bestehender, älterer Handbuch-Daten

Die Revision der kritischen Parameter führte nicht nur zum Ersatz älterer Daten durch neu berechnete Werte. In einigen Fällen wurden die älteren Daten beibehalten, einige vorbehaltlich späterer Revision vorläufig entfernt, und manche ersatzlos gestrichen. Dies wird in den folgenden Absätzen im Einzelnen diskutiert.

Für bestimmte Systeme wurden die Werte und Kurven trotz ihres Alters (1970er Jahre) unverändert beibehalten. Dies betrifft z. B. Systeme welche per se eine äußerst hohe Konservativität aufweisen und heute keine oder nur mehr minimale direkte praktische Relevanz in Deutschland besitzen. Darunter fallen etwa wässrige metallische Systeme mit 100 % reinem 235U oder 239Pu. In anderen Fällen lieferten die Neuberechnungen gegenüber den älteren Daten nahezu identische oder leicht nichtkonservative Werte, so dass die bestehenden Datenblätter beibehalten wurden. Manchmal zeichnete sich auch kein einheitliches Bild ab: Während kritische Massen und Volumina mancher Systeme bei identischer Konzentration der älteren Datenblätter konservative Werte gegenüber den Neuberechnungen zeigten, offenbarte sich bei Zylinder- und Schichtdicken für identische Systeme ein umgekehrtes Bild, oder anders herum (vgl. auch Kap. 3.5). Bei bestimmten, wichtigen Systemen wie niedrig angereicherten Urandioxid-Wasser-Systemen, blieben differierende Alt- und Neudaten zumindest in Tabellenwerk entsprechend kommentiert parallel nebeneinander bestehen, z. B. Tab. 1.B.A in Band 2 Teil 1.

Andere Datenarten als kritische Parameter, wie etwa Werte zum materiellem Buckling Bm2, zu Wanderflächen, den Diffusionslängenquadraten L2, den Extrapolationslängen  und den Fermialtern , wurden großteils – zumindest vorübergehend – aus dem Datensatz entfernt bzw. für spätere Revisionen zurückgestellt. Dies liegt zum einen an deren schwieriger Überprüfbarkeit und Validierbarkeit, zum anderen an ihrer heutigen geringen Relevanz angesichts moderner Rechenverfahren und Wirkungsquerschnittsdaten. In einer künftigen Ausgabe des Handbuchs werden diese Werte möglicherweise nach Überprüfung und ggf. Aktualisierung wieder implementiert werden.

Ersatzlos entfernt wurden kritische Kugelmassen und –volumina, sowie Zylinder- und Schichtdicken von heterogenen moderierten Stabsystemen. Die Bestimmung dieser Größen über homogenisierte, zellgewichtete Wirkungsquerschnitte und anschließendem eindimensionalen „critical dimension search“ ist nicht mehr zeitgemäß, zumal die physikalische Interpretation z. B. der Kugelmasse eines Stabsystems heutzutage fragwürdig erscheint. In der derzeitigen Praxis werden die Kritikalitätsanalysen zu derartigen Systemen mit modernen Rechenverfahren in expliziter Geometrie in hoher Genauigkeit durchgeführt. Aus dem gleichen Grund wurden vergleichbare Datentypen (Teil 7) auch aus der DIN 25403 „Kritikalitätssicherheit bei der Verarbeitung und Handhabung von Kernbrennstoffen“ /DIN 12/ zurückgezogen /DIN 14/.

Weiterhin wurde eine Reihe von Daten und Parametern zu wässrigen Spaltstofflösungen in endlichen, betonreflektierten Anordnungen entfernt. Diese Werte waren sehr speziell abgestimmt auf einen bestimmten Anlagentyp, explizite (Baryt-)Beton-Zusammensetzungen, Borkonzentrationen, Cadmiumbeschichtungen, Stahltypen, Geometrien usw., und lieferten nur begrenzt allgemeine Anhaltspunkte. Dies betrifft v. a. mehr oder weniger explizite Anordnungen mit Plutoniumnitrat- bzw. Uranyl-/Plutoniumnitrat-Lösungen welche bei der ehemals geplanten und erforschten Wiederaufarbeitung in Deutschland von Interesse waren und auf andere Anlagen und auch auf die heutige Zeit nur begrenzt übertragbar sind. In einer späteren Revision des Handbuchs werden eventuell neu gerechnete, allgemeinere Daten dieses Typs wieder implementiert werden; dies ist nach derzeitigem Stand noch nicht festgelegt.

[bookmark: _Ref441052384][bookmark: _Toc455498257]Kritische Experimente mit Plutoniumnitrat

[bookmark: _Toc440453197][bookmark: _Toc455498258]Zielsetzung

[bookmark: _Toc268004497]Ziel der Untersuchungen ist die Validierung der neu berechneten kritischen Parameterkurven (krit. Kugelmassen, Kugelvolumina, Zylinderdicken, Schichtdicken, z. T. auch infinite Multiplikationsfaktoren) für die Revision der letzten Arbeitsfassung von 2013 des GRS „Handbuch zur Kritikalität“ /GRS 13/. Dazu wurden wasserreflektierte, niedrig konzentrierte kugelförmige Plutoniumnitrat-Lösungen in Wasser aus /NEA 13/ nachgerechnet und einer Sensitivitäts- und Korrelationsanalyse unterzogen.

Die Experimente wurden mit der Rechensequenz CSAS5 des amerikanischen Codepakets SCALE /SCA 11/ Version 6.1.2 nachgerechnet und mit den Parameterkurven aus dem Handbuch verglichen. In allen Rechnungen wurde die Querschnittsbibliothek v7-238 in 238-Gruppenstruktur verwendet, und die Resonanzselbstabschirmung durch die Resonanzbehandlungsmethode CENTRM berücksichtigt. Die Rechnungen wurden mit der eindimensionalen Rechensequenz CSAS1 wiederholt, um sie mit den kritischen Parameterkurven vergleichen zu können, die mit dieser Sequenz gerechnet wurden. Ein weiterer Vorteil liegt in der deutlich geringeren Rechenzeit, was für die Sensitivitäts- und Korrelationsanalyse von Vorteil ist. Die errechneten Multiplikationsfaktoren von Experimenten mit Plutoniumdichten nahe des Wertes bei der minimalen kritischen Masse wurden einer statistischen Analyse unterzogen, um Aussagen über die Unsicherheiten der gerechneten Parameterkurven treffen zu können. Diese münden in die Quantifizierung eines Bias des verwendeten Codes, mit dem auch die Parameterkurven gerechnet wurden, um die entsprechende Konservativität auch bei Beachtung der experimentellen Unsicherheiten nachzuweisen bzw. zu gewährleisten.

In einem zweiten Schritt wird die Sensitivität von keff auf die Unsicherheiten der experimentellen Messungen berechnet, um zu analysieren welche fehlerbehafteten Größen ausschlaggebend für die Unsicherheit von keff sind.

In einem weiteren Schritt wird untersucht, in wie weit Korrelationen zwischen den Experimenten relevant sind und berücksichtigt werden müssen, und ob sich das Ergebnis der Validierung der kritischen Parameterkurven dadurch signifikant verändert.

[bookmark: _Toc440453198][bookmark: _Toc455498259]Beschreibung der Experimente

Bei allen untersuchten Experimenten handelt es sich um Lösungen von niedrig konzentriertem Plutoniumnitrat in wässriger Lösung, beschrieben in dem „ICSBEP-Handbook“ /NEA 13/ als PU-SOL-THERM-0##, im Folgenden mit PST-0## abgekürzt. Fast sämtliche Versuche bestehen aus kugelförmigen Stahlgefäßen. In zwei Ausnahmen sind die Gefäße aus Aluminium gefertigt. Der Einfluss von Zu- und Abläufen, Haltestrukturen und Messinstrumenten wird meist berücksichtigt, indem das Kugelvolumen in der Experimentbeschreibung so modifiziert ist, dass die Vernachlässigung dieser Strukturen entsprechend kompensiert wird. Die Kugeln befinden sich in einem Wassertank und sind von mindestens 30 cm Wasser als Reflektor auf allen Seiten umgeben. Aufgrund des hohen Verhältnisses von Moderator zu Spaltstoff innerhalb der Lösung handelt es sich um thermische Systeme. Alle untersuchten Fälle sind leicht untermoderiert, was jew. durch eine ± 10 %ige Variation der 1H-Kernzahldichten bestätigt wurde.

[bookmark: _Ref388887158][bookmark: _Ref388887147][bookmark: _Toc390168566]In Tab. 3.1 sind die wesentlichen Parameter der untersuchten Serien aufgelistet. Eine ausführliche Beschreibung inklusive aller Vereinfachungen und Annahmen findet sich in /NEA 13/.

[bookmark: _Ref392174401][bookmark: _Toc440453307][bookmark: _Toc455498397]Tab. 3.1	Liste der untersuchten Plutonium-Lösungsexperimente

		Experimentserien

		Kugeldurchmesser

		Fälle pro Serie

		Fälle in Abb.

		Benchmark Fehler



		PST-003

		13“

		  8 (01 - 08)

		01 - 08

		0,0047

angenommen



		PST-004

		14“

		13 (01 - 13)

		09 - 21

		0,0047

angenommen



		PST-005

		14“

		  9 (01 - 09)

		22 - 30

		0,0047

angenommen



		PST-006

		15“

		  3 (01 - 03)

		31 - 33

		0,0035

gerechnet



		PST-020

		14“

		15 (01 - 03,
     05 - 16)
5 (10 - 13,   

     16)

		34 - 48


		0,0047

gerechnet



		PST-021

		15,2“

		4 (04 - 06,

    10)

		41 - 44

		0,0025  0,0044

gerechnet





[bookmark: _Toc390168122][bookmark: _Toc268004505]Insgesamt stehen 52 experimentelle Konfigurationen in sechs Serien zur Verfügung, deren Plutoniumkonzentration und experimenteller Aufbau einen sinnvollen Vergleich mit den theoretischen Kurven erlauben. Die Kugeln waren, bis auf wenige Ausnahmen, vollständig mit Lösung gefüllt. Für Serie 020 sind in den Experimentbeschreibungen äquivalente Fälle beschrieben (Fälle 10 – 16), in denen dieser kleine Hohlraum durch eine Reduzierung des Kugeldurchmessers kompensiert ist. Somit werden im Folgenden nur sieben der insg. 15 beschriebenen Fälle aus Serie 020 verwendet, da sie von den ersten acht abgeleitet sind. Damit reduziert sich die Gesamtzahl der weitgehend unabhängigen Experimente auf 44.

In Serie 021 ist in den Fällen 4 und 5 die Kugel nicht vollständig mit Lösung gefüllt. In den drei Fällen 4, 5 und 6 dieser Serie wird im Modell im Reflektor die Verdrängung des Wassers durch das Einlass- und Halterohr explizit berücksichtigt. Fall 10 nimmt eine fehlende Stahlkugel an.

[bookmark: _Toc440453199][bookmark: _Toc455498260]Eingabeparameter für die Kritikalitätsrechnungen

Die Monte Carlo Kritikalitätsrechnungen in KENOVa wurden mit 20 000 Startneutronen durchgeführt. Als Abbruchkriterium der Rechnung wurde ein statistischer Fehler von keff von 5 × 105 angesetzt. Da die ersten Generationen noch eine relativ große Varianz aufweisen, wurden die ersten 50 Generationen verworfen. Das Abbruchkriterium wurde typischerweise nach etwa 15 000 Neutronengenerationen erreicht.

Die Angabe der Kernzahldichten in den Experimentbeschreibungen ermöglicht die direkte Eingabe dieser in den KENOVa Eingabedateien für die Lösungsbestandteile Plutonium (238Pu, 239Pu, 240Pu, 241Pu, 242Pu), Stickstoff (N), Wasserstoff (H) und Sauerstoff (O), und die Kugelhüllenbestandteile Eisen (Fe), Chrom (Cr), Nickel (Ni), Mangan (Mn), Aluminium (Al) und Cadmium (Cd). Bis auf Plutonium werden die natürlichen Isotopenverhältnisse angenommen. Die Temperatur aller Komponenten der Experimente liegt bei den Serien 003, 004, 005 und 006 bei 300 K, bei den Serien 020 und 021 bei 298 K. Entsprechend wird die Dichte des reflektierenden Wassers mit 0,99651 g/cm3 bzw. 0,997 g/cm3 angenommen. Die jeweiligen Kugelradien der Spaltlösung, des Behälters und des Wasserreflektors wurden aus den Experimentbeschreibungen übernommen.

In Abb. 3.5 sind die Plutoniumdichten Pu in g/cm3 und in Abb. 3.6 die Gewichtsprozent Gew.% an 240Pu für alle untersuchten Fälle gezeigt. Die gerechneten Serien sind in unterschiedlichen Farben dargestellt. In den Serien 003, 004, 005 und 006 waren laut Experimentbeschreibungen nur 239Pu und 240Pu vorhanden. In der Serie 020 war neben den in Abb. 3.6 gezeigten Gew.% 240Pu auch 0,006 Gew.% 238Pu, 0,311 Gew.% 241Pu und 0,009 Gew.% 242Pu vorhanden. In der Serie 021 war neben den in Abb. 3.6 gezeigten Gew.% 240Pu auch 0,006 Gew.% 238Pu, 0,283 Gew.% 241Pu und 0,009 Gew.% 242Pu vorhanden. Der Rest zu 100 % Pu bestand jeweils aus 239Pu.

[bookmark: _Ref392085632][image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all\ErrorPlot_rhoPuvsnumber_2.png]

[bookmark: _Ref394653515][bookmark: _Toc440453262][bookmark: _Toc455498326]Abb. 3.5	Plutoniumdichte für alle untersuchten experimentellen Fälle

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all\ErrorPlot_WtPerc240Puvsnumber.gif]

[bookmark: _Ref392085652][bookmark: _Toc440453263][bookmark: _Toc455498327]Abb. 3.6	240Pu Gewichtsprozent für alle untersuchten experimentellen Fälle

In Abb. 3.5 sind zusätzlich einige Fälle speziell gekennzeichnet, die Besonderheiten aufweisen, oder im Folgenden näher betrachtet werden. Dabei gibt es zwei Fälle mit Aluminium anstelle Stahl als Kugelbehältnis (Fälle 7, 8; blau), und zwei Fälle für die in Kap. 3.2.5 Sensitivitätsanalysen der experimentell gemessenen Eingangsgrößen durchgeführt wurden (Fälle 43, 44; rot). Die 2 × 2 Fälle (40, 41, 46, 47; schwarz) mit zusätzlicher Cadmium-Beschichtung auf der Stahlkugel stellen Sonderfälle dar die in der allgemeinen Analyse nicht einbezogen und gesondert betrachtet werden. Für Serie 020 sind auch die äquivalenten Fälle gezeigt (Fälle 34 – 41), in denen die Kugeln nicht komplett gefüllt sind und die im weiteren Verlauf nicht betrachtet werden.

[bookmark: _Toc455498261]Ergebnisse der Experimentnachrechnungen

Multiplikationsfaktoren

In Abb. 3.7 sind errechneten effektiven Multiplikationsfaktoren keff für alle betrachteten Benchmark-Experimente aufgetragen. Die vertikalen Fehlerbalken beinhalten zum einen die statistische Unsicherheit von keff aufgrund von dem Abbruchkriterium der Monte Carlo-Rechnung (5 × 105), zum anderen den messtechnischen Fehler aufgrund von experimentellen Unsicherheiten (siehe Tab. 3.1). Die beiden Experimente mit Cadmiumbeschichtung (schwarze Ellipsen in Abb. 3.5) weichen dabei deutlich von den anderen Experimenten ab, weshalb sie für ein besseres Verständnis vertieft betrachtet werden. Ohne diese beiden Experimente und ohne die doppelten Fälle aus Serie 020 ergeben sich insgesamt 42 Konfigurationen, deren errechnete Werte für keff in Abb. 3.8 dargestellt sind. 

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all\ErrorPlot_keffvsnumber.gif]

[bookmark: _Ref392086684][bookmark: _Toc440453264][bookmark: _Toc455498328]Abb. 3.7	Bandbreite der berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren der Plutoniumnitrat-Lösungsexperimente

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all_20_nur_halb_ohne_Cd\ErrorPlot_keffvsnumber_all.gif]

[bookmark: _Ref392149233][bookmark: _Toc440453265][bookmark: _Toc455498329]Abb. 3.8	Variation der berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren der Plutoniumnitrat-Lösungsexperimente ohne die mit Cadmium beschichteten Fälle

Es ergibt sich ein mittlerer Wert von keff  1,00386 ± 0,00035 mit einer Standardabweichung von σ  0,00227 ± 0,00025. Dabei wurden die einzelnen Werte mit den inversen experimentellen Fehlern gewichtet. Da bei Kritikalitätssicherheitsbetrachtungen vor allem die Konservativität von entscheidender Bedeutung ist, werden entsprechende Limits betrachtet, die die Streuung der berechneten Werte berücksichtigen. Ein solches Limit ist das einseitige 95 %-Konfidenzlimit, das besagt, dass bei einer Normalverteilung 95 % der Werte oberhalb dieses Limits liegen müssen. Es ist gegeben durch 

[image: ]		(3.1)

Die berechneten Multiplikationsfaktoren der 42 untersuchten Fälle erfüllen mit W = 0,97 und einem P-Wert von 0,28 die Normalverteilung bei 0,05 Ebene.

Da eine Stichprobe von nur 42 Werten aus der Verteilung der keff-Werte vorliegt, sollte das 95,95-Toleranzlimit angewandt werden. Dieses Limit besagt, dass die Werte mit einer 95 % Wahrscheinlichkeit über dem 95 %-Limit liegen sollen. Es ist abhängig von der Größe der Stichproben und nähert sich für n   dem 95 %-Limit von 1,645  σ (keff) an. Nach /OWE 63/ liegt es bei einer Stichprobe aus 42 Werten bei 

[image: ]		(3.2)

Es ist dabei leicht nicht-konservativ, was zu folgendem Bias der Kurve für die kritische Masse in der Nähe des Minimums von Pu führt:

[image: ]				(3.3)

In der bisherigen Auswertung wurde nur der gewichtete Mittelwert der berechneten keff Werte betrachtet. Aus diesem Grund wird in den folgenden Streudiagrammen überprüft, ob sich signifikante Abhängigkeiten der Werte von keff von den Unsicherheiten in den experimentellen Parametern ermitteln lassen. Zu diesem Zweck wurden entsprechende Trendanalysen durchgeführt, um ggf. funktionale Zusammenhänge zwischen den berechneten Werten von keff und verschiedenen physikalischen Parametern der Systeme zu identifizieren.

In Abb. 3.9 bis Abb. 3.13 sind die berechneten keff Werte der 42 relevanten Fälle gegen die Plutoniumdichte Pu, den prozentualen Gewichtsanteil von 240Pu, die Nitratdichte NO3, das Moderationsverhältnis H/Puges und die Energie der mittleren Lethargie der spaltenden Neutronen (Energy of Average Lethargy causing Fission, EALF) aufgetragen. Die Daten werden jeweils mit einer Gerade unter Beachtung der Fehlerbalken durch Minimierung von ² gefittet. Dabei wird der x-Aufpunkt der Geraden auf den Mittelwert der Abzissengröße a3 verschoben, da sonst die Steigung a2 und der Ordinatenabschnitt a1 stark korreliert sind:
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[bookmark: _Ref394924827][bookmark: _Toc440453266][bookmark: _Toc455498330]Abb. 3.9	Abhängigkeit von keff von der Plutoniumdichte



[bookmark: _Ref392162592][bookmark: _Toc390168515][image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all_20_nur_halb_ohne_Cd\ErrorPlot_keffvsWtPerc240Pu.gif]

[bookmark: _Toc440453267][bookmark: _Toc455498331]Abb. 3.10	Abhängigkeit von keff von dem prozentualen Gewichtsanteil von 240Pu



[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all_20_nur_halb_ohne_Cd\ErrorPlot_keffvsrhoNO3.gif]

[bookmark: _Toc440453268][bookmark: _Toc455498332]Abb. 3.11	Abhängigkeit von keff von der Nitratdichte



[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all_20_nur_halb_ohne_Cd\ErrorPlot_keffvsavgLethargy.gif]

[bookmark: _Toc440453269][bookmark: _Toc455498333]Abb. 3.12	Abhängigkeit von keff von dem Parameter EALF



[bookmark: _Ref394661188][image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all_20_nur_halb_ohne_Cd\ErrorPlot_keffvsHPuGes.gif]

[bookmark: _Ref394924841][bookmark: _Ref395017548][bookmark: _Toc440453270][bookmark: _Toc455498334]Abb. 3.13	Abhängigkeit von keff von dem Moderationsverhältnis



[bookmark: _Ref394661774][bookmark: _Ref395000790][bookmark: _Toc440453308][bookmark: _Toc455498398]Tab. 3.2	Tabelle der Abhängigkeiten von keff von experimentellen Größen

		Größe

		a1

		a2

		a3



		Pu

		1,00406  0,00069

		0,11  0,11

		0,03294  0,00097



		Gew.%240Pu

		1,00373  0,00067

		0,00092  0,00057

		3,32 ± 0,19 



		NO3

		1,00391  0,00068

		2,4 e-6 5,9 e-6

		186  18



		EALF

		1,00400  0,00069

		0,08  0,11

		0,05801  0,00097



		H/gesPu

		1,00401  0,00070

		-2,7 e-6  3,6 e-6

		783  26





In Tab. 3.2 sind die Fitparameter eingetragen. Dabei fällt auf, dass bis auf bei EALF der Fehler der Steigung größer ist als die Steigung selber, man also keine signifikanten Trends angeben kann. Bei Gew.% 240Pu liegt ein Fehler von 62 % vor, sodass auch hier keine signifikante Aussage zu treffen ist, vor allem bei dem sehr kleinen Wert der Steigung.

Energie der durchschnittlichen Lethargie der spaltenden Neutronen (EALF)

Zusätzlich wurde der Einfluss von Pu auf die Energie der durchschnittlichen Lethargie der Spaltung auslösenden Neutronen (EALF) und die durchschnittliche erzeugte Neutronenzahl  untersucht. Die mittlere EALF liegt bei 0,0580  0,0095 eV und steigt mit Pu nahezu linear an, vgl. Abb. 3.13. Bei einer Steigung von 0,91116 hat der Fehler nur einen Wert von 0,000057. Dieser Anstieg liegt an dem mit zunehmender Plutoniumdichte abnehmenden Moderationsverhältnis H/Puges.

Die mittlere erzeugte Neutronenzahl  liegt bei 2,8749  0,000036 und reduziert sich mit Pu mit einer Steigung von 0,0329  0,0010 nahezu linear, vgl. Abb. 3.15.

[bookmark: _Ref388947272][bookmark: _Ref392163950][bookmark: _Toc390168517][image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all_20_nur_halb_ohne_Cd\ErrorPlot_avgLethargyvsrhoPu.gif]

[bookmark: _Ref394924904][bookmark: _Toc440453271][bookmark: _Toc455498335]Abb. 3.14	Abhängigkeit von EALF von der Plutoniumdichte



[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all_20_nur_halb_ohne_Cd\ErrorPlot_nubarvsrhoPu.gif]

[bookmark: _Ref392684415][bookmark: _Toc440453272][bookmark: _Toc455498336]Abb. 3.15	Abhängigkeit der Anzahl der im Mittel freigesetzten Neutronen von der Plutoniumdichte

[bookmark: _Ref392149374][bookmark: _Toc440453204]Diskussion der Experimente mit Cadmium-Beschichtung

Wie in Abb. 3.7 ersichtlich zeigen die berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren der beiden Experimente mit cadmiumbeschichteten Stahlzylindern deutliche Abweichungen von keff = 1,0 hin zu nicht konservativen, d. h. niedrigeren Werten. Cadmium ist im thermischen Energiebereich ein starker Neutronenabsorber und reduziert bei der hier verwendeten Dicke von 0,03 inch ≙ 0,762 mm den Fluss der thermischen Neutronen in etwa um einen Faktor 6 x 103, abgeschätzt anhand einer typischen Neutronenabsorption von 1 x 105 pro 1 mm Cadmium. Dieser Wert wird wir aus einem totalen makroskopischen Reaktionsquerschnitt von 115 cm-1 abgeleitet /RIN 91/. Effektiv wird also die ansonsten reaktivitätserhöhende Wirkung des Wasserreflektors deutlich reduziert. Die Analyse der Daten lässt vermuten, dass der absorbierende Effekt von KENOVa überschätzt wird, oder dass die Angabe der Dicke der Cadmium-Schicht ungenau ist. Für die Cadmiumschichtdicke sind in der Experimentbeschreibung keine Fehler angegeben, dafür allerdings eine Erhöhung in keff von keff = 0,0002 für eine um ein Drittel reduzierte Schichtdicke von 0,02 inch ≙ 0,508 mm. Laut der Experimentbeschreibung war dieser Wert für ähnliche Experimente typisch. Eigene Nachrechnungen mit KENOVa ergaben ähnliche Erhöhungen von keff = 0,00022 bzw. 0,00045 für die beiden Fälle. Selbst eine Schichtdicke von lediglich 0,01 inch ≙ 0,254 mm ergab nur eine Erhöhung von keff = 0,0013 bzw. 0,0016.

Die Unterschätzung der Schichtdicke um 0,01 inch ≙ 0,254 mm kann die Abweichung vom Durchschnitt der Nachrechnungen aller Fälle nicht erklären. Es wird angenommen, dass die Abweichung von keff = 1,0000 aus einem durch KENOVa möglicherweise zu gering berechneten Einfluss von Cadmium herrührt, eventuell aufgrund fehlerhafter Wirkungsquerschnitte; dies ist allerdings spekulativ. Um einen systematischen Effekt von Cadmium auf die Anwendung der gerechneten kritischen Kurven zu ermitteln, müsste eine ausgiebige Studie mit mehreren Experimenten mit Cadmiumbeschichtung durchgeführt werden. Aus der Analyse der zwei hier betrachteten Fälle lässt sich lediglich sagen, dass man bei Berechnung von, bzw. bei der Anwendung der kritischen Kurven auf Systeme, die Cadmium enthalten, besondere Vorsicht walten lassen muss, um konservative Aussagen zu treffen.

[bookmark: _Toc440453205]Annahme von Vakuum statt Stahl- bzw. Aluminiumkugeln

Um den Einfluss des Kugelmaterials auf den Multiplikationsfaktor zu untersuchen, wurden die Rechnungen aller Fälle wiederholt mit der Annahme von Vakuum statt dem jeweils verwendeten Kugelmaterial. In Abb. 3.16 sind die keff–Werte für alle Fälle gezeigt, bei den Cadmium-beschichteten Fällen einmal mit (Fälle 46, 47) und noch einmal ohne Cadmium-Beschichtung (Fälle 53, 54). Man erkennt, dass das mittlere keff bei den meisten Fällen deutlich größer ist, sodass der Mittelwert hier bei keff = 1,0127  0,0032 liegt, also um keff = 0,012 höher als bei der Berechnung mit Kugelschale. Dieser Wert gilt wiederrum ohne die Cadmium-beschichteten Fälle 46, 47, 53, 54. Dies zeigt die Neutronen absorbierende Wirkung von Stahl, hervorgerufen vor allem von dem enthaltenen Eisen mit einem mittleren thermischen Absorptionsquerschnitt von ca. 2,7 barn.

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all_woFe_20_nur_halb\ErrorPlot_keffvsnumber_all_2.png]

[bookmark: _Ref392686650][bookmark: _Toc440453273][bookmark: _Toc455498337]Abb. 3.16	Variation der effektiven Kritikalität inklusive Cadmium beschichteter Fälle ohne Kugelmaterial

Bei den zwei Fällen mit Aluminium-Kugel ist der Unterschied mit keff = 0,0017 deutlich geringer aufgrund des im Vergleich deutlich niedrigeren Absorptionswirkungsquerschnitts (n, )  0,23 barn des einzigen natürlich vorkommenden, stabilen Isotops 27Al.

Bei den beiden mit Cadmium beschichteten Fällen liegt keff mit keff = 0,0054 leicht höher, da auch hier die absorbierende Wirkung der Stahlkugel wegfällt. Da diese bei jenen zwei Fällen aber gegenüber der Absorption durch Cadmium sehr gering ist, fällt der Effekt deutlich schwächer aus.

Wird auch die Cadmium-Beschichtung für die Rechnung entfernt, erhält man die beiden Fälle 53, 54. Da hierbei die starke Absorption des Cadmiums entfällt, führt die Moderation und Reflektion der umgebenden Wasserschicht zu einer starken Erhöhung des berechneten keff um keff = 0,088, bzw. 0,094. Dies kann nun mit der Erniedrigung von keff um keff = 0,047, bzw. 0,052 bei Entfernung der Wasserschicht aber unter Beibehaltung der Cadmiumschicht und Stahlkugel verglichen werden. Man erkennt, dass hier, in diesem gut thermalisierten System, die 0,762 mm Cadmium-Schicht auf keff relativ einen höheren Einfluss ausübt als die moderierende und reflektierende 30 cm Wasserschicht.

[bookmark: _Ref395624003][bookmark: _Toc440453206]Vergleich der Ergebnisse mit CSAS1 Rechnungen

Um die Ergebnisse mit den auf der CSAS1-Sequenz basierenden kritischen Parameterkurven vergleichen zu können, wurden die Rechnungen mit CSAS1 wiederholt. Diese Sequenz ist auf eindimensionale Systeme limitiert, was bei den meisten hier untersuchten, einfachen kugelsymmetrischen Anordnungen ausreichend ist.

Aus den bestehenden Eingabedateien für CSAS5 wurden hierzu in den jeweiligen Eingabedateien – wo sinnvoll – nur die Geometriebeschreibung und die Stichworte für CSAS5 entfernt, und die Sequenz auf CSAS1 geändert. Auch hier wird die Querschnittsbibliothek v7-238 zusammen mit CENTRM eingesetzt.

Die gerechneten effektiven Multiplikationsfaktoren sind in Abb. 3.17 gezeigt. Vergleicht man diese Abbildung mit Abb. 3.8, so ist eine große Ähnlichkeit zu erkennen. Das mittlere gewichtete keff liegt mit keff = 0,00006 bzw. keff = 1,00405 etwas höher, was deutlich innerhalb des experimentellen Benchmark-Fehlers und im Bereich der Genauigkeit der Monte Carlo Rechnungen für keff liegt. 

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\PU-SO-TH_all_20_nur_halb_ohne_Cd_CSAS1\ErrorPlot_lambdavsnumber_all.gif]

[bookmark: _Ref392689932][bookmark: _Toc440453274][bookmark: _Toc455498338]Abb. 3.17	Variation der mit CSAS1 berechneten effektiven Multiplikationsfaktoren ohne die mit Cadmium beschichteten Fälle

Somit können durch die Experimentnachrechnungen die mit CSAS5 gewonnenen Erkenntnisse auf die mit CSAS1 berechneten kritischen Parameterkurven übertragen werden.

[bookmark: _Ref392086046][bookmark: _Toc440453209][bookmark: _Ref445988307][bookmark: _Toc455498262]Sensitivitätsanalysen

Im nächsten Schritt dieser Untersuchungen wurde eine Sensitivitätsanalyse durchgeführt, um zu ermitteln, in wie weit sich experimentelle Messfehler auf den berechneten Wert von keff auswirken. Die ersten beiden Fälle wurden aus dem Satz der nachgerechneten Experimente ausgewählt, da die dort vorliegenden Plutoniumdichten nahe an der Dichte Pu,min.krit.Masse ~ 0,035 g/cm3 liegen, bei der nach dem GRS „Handbuch zur Kritikalität“, Stand 2013, /GRS 13/ das Minimum der kritischen Kugelmasse bei optimaler Moderation und Reflexion auftritt, vgl. auch Abb. 3.1. Da in diesem Handbuch Kurven mit 0 bzw. 5 Gew.% 240Pu angegeben sind, wurden zwei experimentelle Fälle gewählt, die möglichst diesen Werten entsprechen.

Für die Sensitivitätsanalyse wurden die Kernzahldichten in den Eingabedateien nicht direkt aus den Experimentbeschreibungen übernommen. Stattdessen wurden sie aus experimentell gemessenen Größen errechnet (s. u.). Die gemessenen Größen, daraus abgeleitete Größen und deren experimentellen Unsicherheiten sind in Tab. 3.3 für die zwei Serien aufgelistet. Dabei sind in unterschiedlichen Serien unterschiedliche Parameter direkt gemessen und mit unterschiedlichen Unsicherheiten behaftet. Die angegebenen Unsicherheiten werden mangels expliziter Angabe in der Beschreibung als Standardabweichung der Messgrößen interpretiert.

[bookmark: _Ref392226753][bookmark: _Ref392226749][bookmark: _Toc440453309][bookmark: _Toc455498399]Tab. 3.3	Liste der mit Unsicherheiten behafteten experimentellen Parameter

		Gemessene, fehlerbehaftete Größen

		Variable

		% Unsicherheit PST-004

		% Unsicherheit PST-020

		Verteilung



		Gesamtdichte

		

		0,03 %

		0,4 %

		beta(4,4)



		Plutoniumdichte

		

		1,0 %

		1,0 %

		beta(4,4)



		Eisendichte

		

		1,4 %

		-

		beta(4,4)



		Nitratdichte

		

		0,6 %

		-

		beta(4,4)



		Säure Molarität

		

		-

		1,0 %

		beta(4,4)



		Gewichtsprozent 238Pu

		

		-

		16,67 %

		beta(4,4)



		Gewichtsprozent 239Pu

		

		-

		0,04 %

		beta(4,4)



		Gewichtsprozent 240Pu

		

		7 %

		-

		beta(4,4)



		Gemessene, fehlerbehaftete Größen

		Variable

		% Unsicherheit PST-004

		% Unsicherheit PST-020

		Verteilung



		Gewichtsprozent 241Pu

		

		-

		1,93 %

		beta(4,4)



		Gewichtsprozent 242Pu

		

		-

		11,11 %

		beta(4,4)



		Volumen

		

		0,3 %

		0,25 %

		beta(4,4)



		Wanddicke

		

		10 %

		-

		beta(4,4)



		Temperatur

		

		0,09 %

		-

		beta(4,4)





[bookmark: _Ref392752358][bookmark: _Toc440453310][bookmark: _Toc455498400]Tab. 3.4	Liste der aus den Experiment-Parametern abgeleiteten Größen

		Abgeleitete Größen und deren Unsicherheiten

		Variable

		% Unsicherheit PST-004

		% Unsicherheit PST-020



		Nitratdichte

		

		-

		1,0 %



		Wasserdichte

		

		0,9 %

		0.862 %



		Gewichtsprozent 239Pu

		

		0,04 %

		-



		Gewichtsprozent 240Pu

		

		-

		0,75 %



		Radius Spaltstoff

		

		0,08 %

		0,08 %



		Radius Kugelhülle

		

		0,08 %

		0,08 %



		Radius Wasserreflektor

		

		0,02 %

		0,02 %





Zur Berechnung der abgeleiteten Größen (Tab. 3.4) wurden folgende Formeln verwendet, soweit sie nicht direkt gemessen wurden /NEA 13/:
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[image: ]				(Serie 004)
[image: ]	(Serie 020)
[image: ]						(Serie 004)


[image: ]							(3.5)
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Für die Erzeugung der Stichproben von zufällig verteilten Werten der gemessenen Größen wurde das Programm SUSA für Excel /KLO 08/ verwendet. In einer Konfigurationsdatei können neben der Samplegröße, dem Namen der Ausgabedatei und dem Trennzeichen für jede variierte Größe der Variablenname, die Art der Verteilung (normal-, gleich-, oder beta-verteilt), der Mittelwert und die Standardabweichung, bzw. die Grenzen der Verteilung, ein Startwert (seed) für den deterministischen Zufallszahlengenerator und ein beliebiger Kommentar angegeben werden. Daraufhin werden die entsprechenden Zufallsverteilungen für alle Variablen erstellt und im bewährten „.lst“-Format gespeichert. 

Für die hier vorliegende Analyse wurden 500 Stichproben mit zufallsverteilten Eingangsgrößen gerechnet. Dabei wurde jeweils eine Beta(4,4) Verteilung angenommen, deren Grenzen entsprechend der angegebenen experimentellen Unsicherheiten gewählt wurden. Diese Verteilung ähnelt einer Gaußverteilung, die aber nach beiden Seiten definierte Grenzen besitzt (3 ). Die Mittelwerte der zufallsverteilten Größen stimmen mit den gegebenen Nominalwerten überein (< 0,07 %). Der zu erwartende relative Fehler der Standardabweichungen ist gegeben durch: [image: ]. Die Abweichungen der Standardabweichungen von den gegebenen experimentellen Fehlern liegen zwischen 0,6 % und 5,1 %. Da es sich auch hierbei um eine Wahrscheinlichkeitsverteilung handelt, ist dieser Sachverhalt konsistent. 

Aus diesen zufallsverteilten Messgrößen bzw. den daraus abgeleiteten Größen aus Tab. 3.4 werden die Kernzahldichten mit folgenden Formeln berechnet /NEA 13/:

[image: ]	(3.7)

[image: ]											           (3.8)

[image: ]	(3.9)

Die Verteilung der zufallsverteilten Eingangsgrößen der KENOVa Rechnungen (Kernzahldichten, Radien und Temperaturen) wurden folgendermaßen auf Plausibilität überprüft: Ihre Mittelwerte weichen weniger als 0,1 % von den Nominalwerten der Referenzfälle ab. Die Standardabweichungen dieser Werte wurden mit experimentell gegebenen Fehlern verglichen. Obwohl eine genaue Übereinstimmung aufgrund der Formeln zur Berechnung nicht gegeben ist, kann so abgeschätzt werden, dass die Unsicherheiten der Verteilungen plausibel sind. Die Berechnung und das anschließende Erzeugen der zahlreichen KENOVa Eingabedateien erfolgt automatisiert mit dem Programmpaket SUnCISTT /ROW 14/. Die Parameter der drei gerechneten Fälle, die sich am meisten unterscheiden, sind in Tab. 3.5 eingetragen. 

[bookmark: _Ref392694362][bookmark: _Toc440453311][bookmark: _Toc455498401]Tab. 3.5	Tabelle der Parameter-Unterschiede zwischen den betrachteten experimentellen Serien mit Plutoniumnitratlösungen

		Parameter

		PST-004_04

		PST-020_11



		W%240Pu

		0,54 %

		4,66 %



		

		0,02809

		0,0332



		Pu Komponenten

		239,240Pu

		238,239,240,241,242Pu



		Ermittlung 

		gemessen

		Säure Molarität 





Für die Kritikalitätsberechnungen wurde wieder die Sequenz CSAS5 mit der Wirkungsquerschnitts-Bibliothek v7-238 verwendet. Um bei den 500 Stichproben der Sensitivitätsanalyse den Rechenaufwand nicht unnötig hoch werden zu lassen, wurde das Abbruchkriterium für die Monte Carlo-Rechnungen auf 5.0 × 10-4 erhöht. Dieser Wert liegt immer noch etwa eine Größenordnung unter den zu erwartenden experimentellen Unsicherheiten von 5,9 × 10-3.

Nach Berechnung aller 500 Stichproben können diese statistisch ausgewertet und die Abhängigkeiten von den experimentell unsicheren Parametern angegeben werden. Die Ergebnisse der Rechnungen werden automatisiert mit SUnCISTT ausgelesen und in eine Tabelle übertragen, die zur weiteren Analyse verwendet wird.

[bookmark: _Toc440453213]Multiplikationsfaktoren

In Tab. 3.6 ist ein Vergleich der ermittelten keff-Werte und deren Fehler angegeben. 

[bookmark: _Ref392752907][bookmark: _Toc440453312][bookmark: _Toc455498402]Tab. 3.6	Liste der keff-Werte aus der Sensitivitätsanalyse

		Parameter

		PST-004_04

		PST-020_11

		PST-020_12



		keff,Bench

		1,0000

		1,0000

		1,0000



		(keff,Bench)

		0,0059

		0,0059

		0,0059



		keff,Ref.NsAusExp

		0,99932  5e-5

		1,00209  5e-5

		1,00359  5e-5



		keff,Ref.NsAus

		0,99933  5e-5

		1,00206  5e-5

		1,00353  5e-5



		keff,mean

		0,99973 1,19e-4

		1,00219 1,16e-4

		1,00368 1,57e-4



		(keff,mean)

		0,002665

		0,002601

		0,003512





keff,Bench steht für den experimentellen Benchmark keff-Wert, der als keff = 1,0 für den erreichten kritischen Zustand festgelegt ist. Die angegebenen Unsicherheiten (keff,Bench) sind die durch Fehlerfortpflanzung der experimentellen Größen ermittelten Unsicherheiten in keff nach /NEA 13/. Allerdings wurden diese nur für die Serie PST-020 berechnet; für PST-004 wurden sie als obere Fehlergrenze von anderen Serien übernommen. keff,Ref.NsAusExp steht für den Referenzfall, bei dem die Kernzahldichten Ns direkt aus den Experimentbeschreibungen übernommen sind (s. o.). keff,Ref.NsAus steht für den Referenzfall, bei dem die Kernzahldichten Ns aus den Referenzdichten  errechnet wurden. Die Unsicherheiten in keff,Ref.NsAusExp und keff, Ref.NsAus sind durch das Abbruchkriterium der Monte Carlo-Rechnungen gegeben. Innerhalb dieser Fehler stimmen die jeweiligen Werte gut überein.

keff,mean steht für das mittlere keff nach der Sensitivitätsanalyse, der angegebene Fehler ist das Abbruchkriterium für die Monte Carlo-Rechnung jedes Falles. (keff,mean) steht für die Standardabweichung von keff,mean. Für die beiden betrachteten Fälle stimmen die keff,mean mit den keff der Nominalfälle innerhalb einer Standardabweichung überein.

(keff,mean), der Fehler von keff aus dem Monte Carlo-Ansatz der Fehlerfortpflanzung ist für alle drei betrachteten Fälle in etwa halb so groß wie der entsprechende Fehler von keff aus der Fehlerfortpflanzung, der in den Experimentbeschreibungen angegeben ist. Laut den Experimentbeschreibungen in /NEA 13/ wurden für die Serie PST-020 nur diejenigen Lösungen ausgewertet, bei denen erwartet wurde, dass die Parameter den größtmöglichen Effekt auf keff haben. Daraus wurde eine einzige „Worst-Case“ Unsicherheit ermittelt, die größer als die Unsicherheiten der einzelnen Experimente sein sollte. Wie schon erwähnt, wurde für die Serie PST-004 die Unsicherheit nicht individuell berechnet, sondern als „Worst-Case“ Unsicherheit der Wert von den 12 Inch-Kugeln übernommen. Aus diesen Gründen ist nicht zu erwarten, dass die für jeden Fall individuell berechneten Unsicherheiten genau mit den angegebenen experimentellen Werten übereinstimmen, sondern geringere Werte aufweisen.

[bookmark: _Ref395612087][bookmark: _Toc440453214]Ergebnisse der Sensitivitätsanalyse

Im Folgenden wird die Sensitivitätsanalyse von keff auf die unsicherheitsbehafteten experimentellen Größen exemplarisch anhand der Fälle PST-020-11 und PST-004-04 dargestellt. Mit SUSA kann durch Einlesen sowohl der Eingabeliste als auch der Ergebnisliste die Sensitivitäten der Ergebnisgrößen auf die Variation der Eingabeparameter berechnet werden. Hierzu werden sowohl der Pearson Korrelationskoeffizient als auch der p-Wert berechnet. Der erstgenannte Wert gibt an, wie stark zwei Verteilungen miteinander korreliert sind (großer Wert bedeutet hohe Korrelation), der zweite Wert ist ein Maß dafür, wie wahrscheinlich es ist, dass nicht-korrelierte Verteilungen die entsprechende Abhängigkeit erzeugen (kleiner Wert bedeutet hohe Wahrscheinlichkeit für eine Korrelation).

In Abb. 3.18 sind diese Ergebnisse für den Fall PST-020-11 dargestellt. Deutlich zu erkennen ist die positive Korrelation von keff mit  und , während die Korrelation mit der Säuremolarität  negativ ist. Diese Effekte können wie folgt erklärt werden: Mit zunehmendem  steht mehr Spaltstoff zur Verfügung, was zu einer Erhöhung der Reaktivität führt. Bei Erhöhung von  sinkt das Moderationsverhältnis in dieser untermoderierten Lösung leicht, und N14N nimmt stark zu, so dass dessen absorbierende Wirkung zusätzlich steigt. Mit zunehmendem  bei gleichbleibendem Moderationsverhältnis nimmt die gesamte zur Verfügung stehende Spaltmasse zu, was eine positive Wirkung auf keff hat. Eine leichte Abhängigkeit ist auch vom Volumen erkennbar, mit dem die zur Verfügung stehende Spaltmasse steigt. Mit zunehmenden Gew.% 239Pu steigt keff leicht an, da der sein Wirkungsquerschnitt der Spaltung den der anderen Isotope übertrifft.

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\Sensitivity_PU-SO-TH-020_11_1\correlations.png]

[bookmark: _Ref392768920][bookmark: _Ref392768917][bookmark: _Toc440453275][bookmark: _Toc455498339]Abb. 3.18	Korrelationen von keff mit den experimentellen Eingangsgrößen für den Fall PST-020-11

In dieser Sensitivitätsanalyse werden die Pearson Korrelationskoeffizienten zwischen den variierten Parametern und keff berechnet. Dies ergibt ein Maß für den Einfluss der tatsächlichen Unsicherheiten der einzelnen Parameter auf die Unsicherheit von keff.

Dabei ist zu erkennen, dass vor allem die chemische Zusammensetzung (Dichterelation) der Lösung für die Bestimmung relevant ist und nicht der Plutoniumvektor oder geometrische Größen. Die hier betrachtete Pearson Korrelation ist nicht zu verwechseln mit der Sensitivität von keff auf die einzelnen Größen. Da z. B. die experimentellen Unsicherheiten des Volumens und der Gew.–% von 239Pu sehr gering sind, sind auch deren Korrelationen mit keff relativ gering. 

[bookmark: _Ref392775129]Eine weitere Möglichkeit der Analyse ist die Angabe der Sensitivität: [image: ]. Diese gibt die auf die Mittelwerte der x und y-Größen normierte Steigung an, wenn man keff gegen die entsprechenden Parameter aufträgt. In Abb. 3.19 ist keff in Abhängigkeit von ρges aufgetragen. Die starke positive Sensitivität ist evident. Die Korrelation ist dadurch ebenfalls positiv. Da die Streuung der Werte in y-Richtung gering ist, hat auch der Korrelationskoeffizient einen hohen Wert. 

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\Sensitivity_PU-SO-TH-020_11_1\ErrorPlot_keffvsrhoPu_iv.gif]

[bookmark: _Ref392775749][bookmark: _Toc440453276][bookmark: _Toc455498340]Abb. 3.19	keff in Abhängigkeit von der Plutoniumdichte für PST-020-11

Der Fehler der Sensitivität [image: ]ist die Summe der Fehler der Steigung und der Mittelwerte der x und y-Größen. In Tab. 3.7 sind die Korrelation R, SP und SP für alle fehlerbehafteten Größen eingetragen, wobei die höchsten Einträge rot, die mittleren orange und die vernachlässigbaren schwarz gehalten sind.

[bookmark: _Ref392850081]Teilt man nun SP durch SP, was dem inversen relativen Fehler von SP entspricht, so erhält man ein Maß für die Signifikanz der Sensitivität. Die Verhältnisse dieser Werte entsprechen in etwa den Verhältnissen der Korrelationen R, die in Abb. 3.18 dargestellt sind. Dabei fällt auf, dass die relevanten Korrelationen nicht zwangsläufig mit den relevanten Sensitivitäten zusammenfallen, man also zwischen diesen klar unterscheiden muss. 

[bookmark: _Ref394925204][bookmark: _Toc440453313][bookmark: _Toc455498403]Tab. 3.7	Liste der ermittelten Sensitivitäten und deren Fehler
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		R

		0.64

		-0.21

		0.67

		0.15

		-0.0075

		0.097

		0.012

		0.007



		

		0.17

		-0.06

		0.44

		0.16

		-0.00015

		0.65

		0.0017

		0.00032



		

		0.0023

		0.0022

		0.0055

		0.009

		0.00013

		0.06

		0.0011

		0.0002



		

		73.9

		-27.3

		80.0

		17.8

		-1.2

		10.8

		1.5

		1.6





Die gleiche Sensitivitätsanalyse für den Fall PST-040-04 ist in Abb. 3.20 gezeigt und die entsprechenden Korrelationskoeffizienten und Sensitivitäten in Tab. 3.8 zusammengefasst.

Für diesen Fall sind die Korrelationen etwas anders verteilt. Zum einen sind hier in der Experimentbeschreibung andere Messgrößen angegeben, wie z. B. die Eisendichte  in der Lösung, nur 239Pu und 240Pu und die direkte Messung der Dichte  der Nitrationen NO3-. Zum anderen ist die Unsicherheit der Gesamtdichte um mehr als einen Faktor 10 kleiner angegeben, weshalb die Korrelation von keff mit Ges nahezu verschwindet.

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\Sensitivity_PU-SO-TH-004_04_1\correlation.png]

[bookmark: _Ref392777377][bookmark: _Toc440453277][bookmark: _Toc455498341][bookmark: _Ref392850901]Abb. 3.20	Korrelationen von keff mit den experimentellen Eingangsgrößen für den Fall PST-020-04

Die Sensitivitäten für Fall PST-020-04 zeigen ein ähnliches Bild wie für Fall PST-020-12. Die wichtigsten Beiträge sind die Plutonium- und die Gesamtdichte, das Volumen und der Anteil des spaltbaren Plutoniums. SP/SP stimmt auch für den Fall PST-004-04 gut mit dem Ergebnis der Sensitivitätsanalyse überein.

[bookmark: _Ref394925103][bookmark: _Toc440453314][bookmark: _Toc455498404]Tab. 3.8	Tabelle der Korrelationen und Sensitivitäten und deren Fehler des Falls PST-004-04

		

		

		

		

		

		

		

		

		



		PST-004-04



		R

		0.87

		0.039

		0.028

		0.25

		-0.31

		-0.14

		-0.044

		-0.13



		

		0.24

		0.0064

		0.23

		0.23

		-0.008

		-0.00052

		-0.13

		-0.056



		

		0.0024

		0.0016

		0.072

		0.0075

		0.00026

		0.00032

		0.023

		0.0035



		

		100.0

		4.0

		3.2

		30.7

		-30.8

		-1.6

		-5.7

		-16.0





Die hier vorgestellte Sensitivitätsanalyse wurde auch für alle Fälle der Serien 003, 004, 005 und 020 durchgeführt. Dabei ergeben ergibt die Analyse innerhalb einer Serie weitgehend ähnliche Sensitivitäten. Da die gemessenen Größen und deren experimentelle Fehler der Serien 003 und 005 die gleichen sind, wie bei Serie 004, fallen auch die entsprechenden Sensitivitäten sehr ähnlich aus und lassen keine weiteren Erkenntnisse zu. Aus diesem Grund sind sie hier nicht weiter beschrieben.

[bookmark: _Toc440453215][bookmark: _Toc455498263]Benchmark-Korrelationen

Im vorangegangenen Kapitel wurde die Sensitivität von keff der einzelnen Fälle auf die mit experimentellen Unsicherheiten behafteten Eingangsgrößen betrachtet. In diesem Kapitel wird der Einfluss von Korrelationen dieser Unsicherheiten zwischen verschiedenen Experimenten bzw. Experimentkonfigurationen untersucht. Ziel ist es zu ermitteln, ob diese Korrelationen relevant sind und betrachtet werden müssen und sich so ein zusätzlicher Bias des Codes ergibt, ober ob sie bei der Biasbestimmung vernachlässigt werden können.

Zur Berechnung der Korrelationen zwischen den Fällen wurde die oben beschriebene Sensitivitätsanalyse der Experimentserien 003, 004, 005 und 020 wiederholt, wobei die zwischen unterschiedlichen Fällen innerhalb einer Serie korrelierten Eingangsgrößen nicht unabhängig innerhalb ihrer Fehlergrenzen variiert wurden, sondern jeweils gemeinsam. Für die Serien 003, 004 und 005 sind dies jeweils das Kugelvolumen, die Wanddicke und die Anreicherung von 240Pu. Letztere wurde für unterschiedliche Anreicherungen jeweils neu variiert (siehe Abb. 3.6). Bei Serie 020 wurden das Kugelvolumen, und die Anreicherung von 238Pu, 240Pu, 241Pu und 242Pu gemeinsam für alle Fälle variiert. Aufgrund der Menge der zu rechnenden Fälle (36 Fälle, 100 Proben pro Fall) und der geringen Abweichung zu CSAS5 Rechnungen (vgl. auch Kap. 3.4) wurde die Sequenz CSAS1 verwendet. In Abb. 3.21 ist die Korrelationsmatrix aller gerechneten Fälle gezeigt. Wie zu erwarten sind die Korrelationen zwischen den Serien verschwindend gering, da sämtliche Eingangsparameter nur innerhalb einer Serie zusammen variiert wurden. Die Diagonalität der Matrix und eine Selbstkorrelation aller Fälle von 1,0 dienen als erste Überprüfung der Konsistenz und Richtigkeit der Korrelationsrechnung. 

[image: O:\Kritikalitaet_Validierung_Pu\CSAS1\cor_result_all_BenchmarkCorrelations_COLZ.png]

[bookmark: _Ref395604705][bookmark: _Toc440453278][bookmark: _Toc455498342]Abb. 3.21	Korrelationsmatrix der Multiplikationsfaktoren aller betrachteten Benchmark-Experimente

Wird die Abbildung von unten rechts nach oben links betrachtet, können folgende Sachverhalte festgestellt werden. Die Fälle der Serie 020 sind untereinander gar nicht korreliert. Dies kann damit erklärt werden, dass der experimentelle Fehler von ges, das für jeden Fall einzeln variiert ist, mit 0,4 % um mehr als einen Faktor 10 größer ist als bei den anderen Serien. Schon in der Sensitivitätsanalyse wurde für diese Serie gezeigt, dass keff neben ges hauptsächlich auf Pu und Na sensitiv reagiert, die alle individuell für jeden Fall variiert werden. Es ist also keine Korrelation zwischen den Fällen zu erwarten.

Die anderen drei Serien weisen jeweils einen Block von korrelierten Experimenten auf, wobei die Korrelationen zwischen Fällen mit gleicher Anreicherung von 240Pu auftreten. Die Korrelationen sind mit Werten zwischen 0,4 und 0,7 als mittelstark zu bewerten. Auf der einen Seite hat die Sensitivitätsanalyse in Kap. 3.2.5 gezeigt, dass keff für diese Fälle auch auf das Volumen, die Wanddicke der Kugel und die Anreicherung von 240Pu sensitiv reagiert. Da die Variationen dieser Eingangsgrößen bei gleicher Anreicherung für alle Fälle einer Serie gleich sind, ist eine gewisse Korrelation zu erwarten. Da die Sensitivität von keff auf Pu aber dominierend ist, sind die Korrelationen nicht sehr stark ausgeprägt. Damit eine Korrelation auftritt, muss die Anreicherung von 240Pu einen gewissen Grad überschreiten. Die ersten vier Fälle der Serie 004 sind unkorreliert, während die Korrelation mit steigender Anreicherung von den ersten beiden Fällen der Serie 003 über die Serien 003 und 004 zu 005 zunimmt. Je größer die Gew.% 240Pu werden, desto sensitiver reagiert keff auf dessen Variation.

Wird die entsprechende Korrelationsmatrix der gleichen Fälle mit unkorrelierten Eingangsgrößen berechnet, so findet sich bis auf der Diagonalen von 1,0 nur ein leichtes insignifikanten Schwanken der Korrelationen um 0.

In einem weiteren Schritt könnte analysiert werden, in welchem Grad die Serien untereinander aufgrund von Verwendung von denselben Experimentaufbauten oder Plutoniumlösungen korreliert sind. Dafür wären eine weitere ausführliche Literaturrecherche und weiterführende Rechnungen notwendig, was den Rahmen der vorliegenden Arbeit sprengt.

[bookmark: _Toc440453217]Berechnung des Bias unter Berücksichtigung von Korrelationen

In einem weiteren Schritt wurde der Einfluss der Korrelationen auf die Berechnung des Bias untersucht. Dafür wurde das RooFiLab Werkzeug verwendet /MUE 10/, das am Karlsruher Institute for Technology (KIT) auf der Basis von ROOT entwickelt wurde. Mit diesem kann der Mittelwert von keff unter verschiedenen Bedingungen berechnet werden: Der einfache Mittelwert, ein linearer Fit unter Berücksichtigung der Unsicherheiten von keff und ein Fit unter Berücksichtigung der Unsicherheiten der keff der BenchmarkExperimente und deren Korrelationen. Die Ergebnisse sind in Tab. 3.9 zusammengefasst.

[bookmark: _Ref395617725][bookmark: _Toc440453315][bookmark: _Toc455498405]Tab. 3.9	Fit von keff, ausgewertet bei einer Plutoniumkonzentration von Pu=35 g/l

		

		Fit Variante



		

		Mittelwert

		keff Varianzen

		keff Kovarianzen



		a [1/eV]

		-

		0.000210 0,000089

		0,000127 0,000076



		b

		1,00403 0,00050

		1,00421 0,00051

		1,00373 0,00066





Die berechneten Werte für keff stimmen bei allen drei Methoden innerhalb ihrer Fehlertoleranzen überein. Auch stimmen die Werte mit den zuvor berechneten Benchmark-keff-Werten innerhalb der Fehlertoleranzen überein. Für diese einfachen Experimentkonfigurationen und den geringen Einflüssen der korrelierten Eingangsgrößen auf keff ergibt sich somit kein signifikanter Einfluss auf die Berechnung des Bias in keff bei Beachtung der Korrelationen. Man kann daraus folgern, dass diese Experimente mit Plutoniumnitrat-Lösungen im Hinblick auf Validierung von Kritikalitätsrechenverfahren hinreichend unabhängig sind und in vollem Umfang für diesen Zweck herangezogen werden können. Insbesondere sind die Aussagen über den Bias von CSAS1 für die Berechnung der kritischen Parameterkurven ohne weitere Betrachtung von Korrelationen gültig.

Diese Aussage ist nicht allgemein gültig. Es sei auf vergleichbare Analysen von wasserreflektierten und -moderierten UO2-Brennstab-Anordnungen hingewiesen, beschrieben in /BEH 14/, bei denen die starke Korrelation der gerechneten Fälle zu deutlichen Abweichungen von keff bei Betrachtung der Kovarianzen geführt hat. Es kann also keine generelle Aussage über die Wichtigkeit der Beachtung von Kovarianzen abgeleitet werden. Dies muss von Fall zu Fall individuell entschieden werden.

[bookmark: _Toc440453218][bookmark: _Ref441052399][bookmark: _Toc455498264]Kritische Experimente mit 233Uranylnitrat

[bookmark: _Toc440453219][bookmark: _Toc455498265]Auswahl der Experimente

Zur Validierung der neu berechneten kritischen Parameterkurven für 233Uranylnitrat wurden folgende Experimente aus dem ICSBEP Handbuch für kritische Benchmark-Experimente /NEA 13/ ausgewählt, nachgerechnet und ausgewertet: U233SI-001(001), U233ST-001(001-005), U233ST-002(004), U233ST-005(002), U233ST-006(038a), U233ST-008(001), U233ST-009(001-004), U233ST-012(001), U233ST-013(001), U233ST-014(001-016), U233ST-016(001,007,012,013,019,022,025,029,033) und U233ST-017(221h,225b,232b,249c).

Bei allen diesen Experimenten handelt es sich um Anordnungen von verschiedenen Behältern gefüllt mit Uranylnitratlösungen mit hohem 233U-Anteil > 95 % im Uran. Es kamen Kugeln, Zylinder und Flaschen zur Anwendung, einzeln oder in verschiedenen Aufstellungen, reflektiert (H2O oder Plexiglas) und unreflektiert. Der jeweilige genaue Aufbau ist in den Beschreibungen der Experimente im Handbuch wiedergegeben. Zusätzlich werden die Fälle von kleinster kritischen Masse und kleinstem kritischen Volumen in Kugelgeometrie mit 100 % 233U Lösung als Anwendungsfälle betrachtet.

[bookmark: _Toc440453220]Berechnete keff Werte der kritischen Benchmark-Experimente und Auswertung

In Abb. 3.22 sind die errechneten Multiplikationsfaktoren keff für alle untersuchten kritischen Benchmark-Experimente und -Konfigurationen aufgetragen. Mit eingezeichnet sind der kritische Grenzwert k = 1,0, der Mittelwert der errechneten Multiplikationsfaktoren kM = 1,00253, sowie das 95 %/95 %-Toleranzinvervall klimit = 0,98833 auf Basis der Standardabweichung von 1  = 0,0071 und des Stichprobenumfangs von 45 Experimenten.





[bookmark: _Ref414361217][bookmark: _Toc440453279][bookmark: _Toc455498343]Abb. 3.22	Berechnete Multiplikationsfaktoren keff der analysierten kritischen Benchmark-Experimente mit Mittelwert und 95%/95%-Toleranzintervall

In Abb. 3.23 sind die berechneten keff-Werte der Experiment-Nachrechnungen nochmals dargestellt. Schwarz gekennzeichnet sind die im ICSBEP-Handbuch für kritische Experimente aufgeführten Werte für das Benchmark Modell, die Fehlerbalken zeigen die experimentellen Fehler (1  an. Rot sind die Nominalfälle wie in Abb. 3.22 dargestellt, die Fehlerbalken zeigen hier die Monte Carlo Genauigkeit an. Blau sind die Ergebnisse der TSUNAMI-3D-K5 /SCA 11/, /REA 11/ Rechnungen eingezeichnet, die Fehlerbalken zeigen Unsicherheiten in keff aufgrund von Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnitte an. Grün sind die Nominalfälle des Sampling-Verfahrens, die Fehlerbalken zeigen hier die Monte Carlo Genauigkeit an. Gelb und Lila sind die Ergebnisse mit individuell und gemeinsam variierten Parametern, die Fehlerbalken zeigen dabei jeweils Unsicherheiten aufgrund von Herstellungstoleranzen an.

[image: P:\Pr_Methodenvertrag\U233\keff_N1_all.png]

[bookmark: _Ref414347222][bookmark: _Toc440453280][bookmark: _Toc455498344]Abb. 3.23	Berechnete Multiplikationsfaktoren der Experimente mit 233U

In Abb. 3.24 sind die Serien U233ST-001 und U233ST-016 nochmal vergrößert dargestellt, für die die anschließend beschriebenen Unsicherheits- und Korrelationsanalysen durchgeführt wurde.

[bookmark: _Ref414347278][bookmark: _Toc440453281][image: Z:\keff_auto.png]

[bookmark: _Ref451958695][bookmark: _Toc455498345]Abb. 3.24	Berechnete Multiplikationsfaktoren der Experimente mit 233U (Ausschnitt)

Für die Serie U233ST-001 werden die im Handbuch ermittelten Benchmark keff-Werte leicht überschätzt, liegen aber deutlich innerhalb der experimentellen Fehler. Die keff-Werte der Fälle des Samplingverfahrens sind identisch, liegen aber leicht über denen der Nominalfälle. Dies dürfte daran liegen, dass für das Sampling dieser Serie die eindimensionale Sequenz CSAS1 verwendet wurde um Rechenzeit zu sparen, bzw. die Kernzahldichten und Kugelinnen- und Außenradien aus den Dichten, bzw. Volumen der Kugel berechnet wurden, anstatt die im Handbuch gegebenen Werte zu benutzen. Die Unsicherheiten von keff aufgrund des individuellen und gemeinsamen Samplings auf den angegebenen Toleranzen stimmen sehr gut mit dem im ICSBEP-Handbuch durch Fehlerfortpflanzung ermittelten Unsicherheiten überein. Die Unsicherheiten in keff aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte liegen etwa 40 % höher als die Unsicherheiten aufgrund der variierten Parameter.

Bei der Serie U233ST-016 weichen die berechneten Werte für keff deutlicher von den im Benchmark erreichten Werten von keff  = 1 ab, sowohl für die vorhandenen Eingabedateien als auch für die im Zuge des Samplings teilweise neu und automatisiert erstellten Eingabedateien. Da die berechneten keff-Werte dieser zwei teilweise unabhängig erstellten Eingabedateien nahe zusammen liegen und sie auch den relativ großen Abweichungen vom Zielwert der im Handbuch angegebenen Beispielrechnungen folgen (sowohl in Richtung als auch Auslenkung) kann man von korrekt erstellten Eingabedateien ausgehen. Die Abweichungen sind vermutlich durch Abweichungen der experimentell ermittelten Parameter von den wahren Werten bedingt. Die Unsicherheiten aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte liegen deutlich über den Unsicherheiten aufgrund von Herstellungstoleranzen, um Faktoren 2 bis 3.

[bookmark: _Toc440453221]Urandichte und EALF

In Abb. 3.25 ist die Dichte von Uran in g U/cm3 für alle betrachteten experimentellen Fälle dargestellt. Die rote Linie markiert die Konzentration bei der die kleinste kritische Masse auftritt, die blaue Linie die des kleinsten kritischen Volumens.



[bookmark: _Ref414347330][bookmark: _Toc440453282][bookmark: _Toc455498346]Abb. 3.25	Urandichten der Lösungen in den ausgewählten Experimenten mit 233U

In Abb. 3.26 sind die Energiewerte der mittleren Lethargie der zur Spaltung führenden Neutronen (Energy of Average Lethargy causing Fission, EALF) dargestellt.



[bookmark: _Ref440457772][bookmark: _Toc440453283][bookmark: _Toc455498347]Abb. 3.26	Werte von EALF der ausgewählten Experimente mit 233U

Vergleicht man diese mit der Urandichte der vorhergehenden Abbildung, erkennt man eine deutliche Korrelation der Werte. Dieser Zusammenhang ergibt sich, da eine Änderung der Urandichte bei etwa gleichbleibender Gesamtdichte der Lösung direkt das Moderationsverhältnis H/U beeinflusst. Dieses wiederum ist ausschlaggebend für die Thermalisierung der Neutronen und damit für den Spektralparameter EALF.

Noch deutlicher tritt diese Korrelation zu Tage, wenn EALF gegen die Urandichte aufgetragen wird, wie in Abb. 3.27 dargestellt ist.



[bookmark: _Ref440464589][bookmark: _Toc440453284][bookmark: _Toc455498348]Abb. 3.27	Werte von EALF gegenüber den Urandichten der betrachteten kritischen Benchmark-Experimente mit 233U

Der Wert für das Experiment U233SI-001-001 bei 233U = 1,25 und EALF = 6,6 ist nicht dargestellt, beim Fit jedoch berücksichtigt.

Der Fall U233SI-001-001 wurde hier nicht mit dargestellt, da er bei 233U = 1,25 und EALF = 6,6 sowohl x- als auch y-Skala deutlich erweitern und die Abbildung damit unübersichtlich machen würde. In den Daten ist ein monotoner Zusammenhang erkennbar. Bei niedrigen Dichten steigt EALF nahezu linear an. Der deutlich steilere Anstieg bei Dichten um 233U = 0,3 kann entweder durch ein anderes Verhalten von EALF bedingt sein, oder durch eine größere Streuung der Werte aufgrund der vielen Experimente aus verschiedenen Experimentserien mit unterschiedlichen Versuchsaufbauten bei dieser Dichte. Für die zweite Erklärung spricht auch die gefittete Trendlinie, die dieser Gruppe nicht direkt folgt, sondern einen flachen Anstieg zeigt. Der Fit schließt den nicht gezeigten Punkt von U233SI-001-001 mit ein.

[bookmark: _Toc440453222]Trendanalyse

Um einen etwaigen Trend des Multiplikationsfaktors keff mit ansteigenden Werten von EALF zu identifizieren, wurden die entsprechenden Wertepaare aufgetragen, und eine lineare Regression durchgeführt. Dies ist in Abb. 3.28 dargestellt.





[bookmark: _Ref441834692][bookmark: _Toc440453285][bookmark: _Toc455498349]Abb. 3.28	Trendanalyse des Neutronenmultiplikationsfaktors keff über dem EALF-Wert aller betrachteten kritischen Benchmark-Experimente

Statistisch ist innerhalb der Standardabweichung der Regressionsgeraden kein signifikanter Trend erkennbar. Visuell erkennt man in Abb. 3.28 aber durchaus, dass die Mehrzahl der Datenpunkte unterhalb einem EALF von etwa 0,45 eV – bei relativ breiter Streuung – ca. 0,5 % oberhalb von keff = 1,0 liegen. Dagegen liegen die errechneten Werte von keff für die vier Datenpunkte oberhalb des EALF von 0,45 eV sämtlich signifikant unterhalb von keff = 1,0, wobei diese vier Datenpunkte nicht zu Konfigurationen aus einer einzigen Experimentserie gehören. Es kann deshalb ein Trend von sinkendem keff bei steigendem EALF und damit steigender Urankonzentration vermutet werden. Bei der bestehenden Datenlage kann dies aber nicht eindeutig nachgewiesen und insbesondere nicht quantifiziert werden.

Der zur Konzentration der kleinsten kritischen Kugelmasse gehörige Wert von EALF liegt bei etwa 0,045 eV (vgl. auch Abb. 3.38 in Kap. 3.3.3.3) und liegt damit in dem experimentell gut abgedeckten Bereich der niedrigeren Konzentrationen, weshalb der Wert durch den tendenziell positiven Bias eher als konservativ angenommen werden kann, soweit dies auf Basis dieser eingeschränkten Auswahl an Experimenten überhaupt abgeleitet werden kann.
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Die Vergleichbarkeit und neutronische Ähnlichkeit der untersuchten experimentellen Konfigurationen mit den Anwendungsfällen „kleinste kritische Masse“ (kkM) und „kleinstes kritisches Volumen“ (kkV) auf Basis der zu Grunde liegenden problemspezifischen Wirkungsquerschnitte wurde mit dem Verfahren TSUNAMIIP /REA 11/ aus dem Codepaket SCALE /SCA 11/ Version 6.1.2 untersucht. Die mit diesem Werkzeug ermittelten Werte ck, welche ein Maß für die paarweise Ähnlichkeit zweier Spaltstoffsysteme liefern, sind in Abb. 3.29 für jedes Experiment gegenüber den beiden Anwendungsfällen dargestellt. Tab. 3.10 listet die Nummerierung der betrachteten Experimentfälle auf.

[bookmark: _Ref445904212][bookmark: _Toc455498406]Tab. 3.10	Liste und Nomenklatur der in die cK-Analyse eingegangenen kritischen Benchmark-Experimente mit 233Uranylnitrat

		Experiment #

		Kennung nach ICSBEP



		1

		U233SI001-01



		2

		U233ST001-01



		3

		U233ST001-02



		4

		U233ST001-03



		5

		U233ST001-04



		6

		U233ST001-05



		7

		U233ST002-04



		8

		U233ST005-02



		9

		U233ST006-exp38a



		10

		U233ST008



		11

		U233ST009-01



		12

		U233ST009-02



		13

		U233ST009-03



		14

		U233ST009-04



		15

		U233ST012-01



		16

		U233ST013-01



		17

		U233ST013-18



		18

		U233ST014-01



		19

		U233ST014-02



		20

		U233ST014-03



		21

		U233ST014-04



		22

		U233ST014-05



		23

		U233ST014-06



		24

		U233ST014-07



		25

		U233ST014-08



		26

		U233ST014-09



		27

		U233ST014-10



		28

		U233ST014-11



		29

		U233ST014-12



		30

		U233ST014-13



		31

		U233ST014-14



		32

		U233ST014-15



		33

		U233ST014-16



		34

		U233ST016-001



		35

		U233ST016-007



		36

		U233ST016-012



		37

		U233ST016-013



		38

		U233ST016-019



		39

		U233ST016-022



		40

		U233ST016-025



		41

		U233ST016-029



		42

		U233ST016-033



		43

		U233ST017-exp221h



		44

		U233ST017-exp225b



		45

		U233ST017-exp232b



		46

		U233ST017-exp249c
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[bookmark: _Ref445968510][bookmark: _Ref441839215][bookmark: _Toc440453286][bookmark: _Toc455498350]Abb. 3.29	TSUNAMIIP Parameter ck für den Vergleich der kritischen Benchmark-Experimente mit den Anwendungssystemen kleinste kritische Kugelmasse und kleinstes kritisches Kugelvolumen

Man erkennt in Abb. 3.29, dass die Experimentfälle #1 bis #9 mit Werten von 0,8 < ck <0,9 eine bedingt gute Vergleichbarkeit und die Experimentfälle #15 bis #46 mit ck > 0,9 eine gute Vergleichbarkeit aufweisen. Dies sind diejenigen Fälle welche hinsichtlich Urankonzentration und EALF in einem ähnlichen Bereich wie die Anwendungsfälle liegen. Vor allem die Fälle #15 bis #46 sind also gut für eine Validierung von kkM und kkV geeignet. 

Die Experimentfälle #10 bis #14 mit Werten von z. T. ck << 0,75 sind die experimentellen Konfigurationen U233ST008 (#10) und U233ST009-01 (#11) bis -04 (#14). Diese Konfigurationen besitzen Werte für EALF zwischen ca. 0,0355 und 0,0367. Dies gilt in etwa auch für die Konfigurationen U233ST001-01 (#02) bis -05 (#06), welche Werte für EALF von etwa 0,04 aufweise, die aber im Vergleich deutlich höhere Werte für ck gegenüber den Systemem kkM und kkV aufweisen. Diese Systeme liegen im stark untermoderierten Bereich und sind deshalb sehr stark sensitiv auf bereits geringe Änderungen der Urankonzentration, während die untermoderierten Systeme eine deutlich geringere Sensitivität auf die Urankonzentration aufweisen. Dies ist in höherer Detailtiefe in Kap. 3.3.3.3 diskutiert und dort in Abb. 3.38 auch grafisch dargestellt.
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[bookmark: _Toc440453233]Sensitivitäten auf Variationen innerhalb Herstellungstoleranzen

In Abb. 3.30 und Abb. 3.31 sind die Sensitivitäten von keff der Serien U233ST-001 und U233ST-016 auf die Variation der technischen Parameter innerhalb deren Herstellungstoleranzen gezeigt. Dabei ist zu beachten, dass diese Sensitivitäten absolut und nicht relativ zu den Variationen sind. Dies bedeutet, ein größerer Wert einer Herstellungstoleranz bedingt auch eine höhere Sensitivität von keff auf diesen Parameter. 

[image: P:\Pr_Methodenvertrag\U233\SamplingGem\sens_cases_for_Corr_001_2D_N2.png]

[bookmark: _Ref445969456][bookmark: _Toc455498351]Abb. 3.30	Sensitivitäten der berechneten Multiplikationsfaktoren der Experimentserie U233ST-001 auf unterschiedliche technische Parameter

Bei der Serie U233ST-001 ist keff vor allem auf die Unsicherheit der Urandichte („rhoU“) und der Gesamtdichte („rhoGes“) sensitiv. Mit der Experimentnummer steigt die Borkonzentration von #001 zu #005 an, was zu einer ansteigenden negativen Sensitivität auf die Konzentration von 10B („isPercB10“) führt.
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[bookmark: _Ref414365417][bookmark: _Toc440453287][bookmark: _Toc455498352]Abb. 3.31	Sensitivitäten der berechneten Multiplikationsfaktoren der Experimentserie U233ST-016 auf unterschiedliche technische Parameter

Bei der Serie U233ST-016 ist keff vor allem auf die Wasserdichte („rhoH2O“) und die kritische Höhe der Lösung („heightSol“) sensitiv. Da in den verschiedenen Konfigurationen Zylinder mit unterschiedlichen Durchmessern verwendet wurden (001, 019: 20 Zoll, 007, 013, 025: 15 Zoll, 012, 022, 029: 10), die Ungenauigkeit in den Füllhöhen aber absolut und für alle Fälle gleich angegeben ist, wirkt er sich bei den Zylindern mit kleinerem Radius weniger auf das Volumen auf. Dadurch fallen auch die Sensitivitäten auf die zugehörigen Parameter, z. B. Tankinnenradius („radTankin“) geringer aus.

[bookmark: _Toc440453234]Sensitivitäten auf Variationen des Nuklidvektors

In den kritischen Benchmark-Experimenten besteht der Uranvektor aus herstellungstechnischen Gründen typischerweise nicht zu 100 % aus 233U, sondern enthält auch kleine Anteile  1 % von 234,235,236,238U sowie z. T. auch 232Th. Um den Einfluss dieser Beimengungen und deren Unsicherheit auf den Multiplikationsfaktor keff zu evaluieren, wurden Parameterstudien durchgeführt, welche die entsprechenden Kernzahldichten linear und unabhängig voneinander variieren. Zudem wurden die Kernzahldichten von 1H sowie des milden Neutronengifts 14N variiert. Abb. 3.32 zeigt das Ergebnis dieser Variation exemplarisch anhand der experimentellen Konfiguration U233-SOL-THERM-009-01.





[bookmark: _Ref414364436][bookmark: _Toc440453288][bookmark: _Toc455498353]Abb. 3.32	Sensitivität des berechneten Multiplikationsfaktors keff auf Variationen des exakten Uran-Isotopenvektors am Beispiel der Konfiguration U233-SOL-THERM-009-01

Man erkennt aus der Abbildung, dass hinsichtlich 14N und 235U keine signifikante Sensitivität vorhanden ist. Eine Zunahme von 233U bedingt durch eine entsprechende Zunahme der Spaltstoffmasse einen linearen Anstieg in keff, während eine Zunahme von 1H eine Abnahme von keff bedingt, was durch die übermoderierten Bedingungen der Konfiguration bedingt (vgl. auch Abb. 3.38) und somit konsistent ist.
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[bookmark: _Toc440453236]Korrelationen aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte der Benchmark-Experimente

In Abb. 3.33 sind die Korrelationen zwischen allen gerechneten Experimenten aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte gezeigt. Diese sogenannten ck-Werte als Maß für die neutronenphysikalische Ähnlichkeit auf Basis der jeweiligen problemspezifischen Wirkungsquerschnitte wurden mit TSUNAMI-3D-K5 und TSUNAMI-IP /REA 11/ des SCALE Pakets /SCA 11/ ermittelt.
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[bookmark: _Ref414347396][bookmark: _Toc440453289][bookmark: _Toc455498354]Abb. 3.33	Korrelationskoeffizient ck zwischen den ausgewählten Experimenten mit 233U und den Anwendungsfällen kleinster kritischer Masse und kleinstem kritischen Volumen

Innerhalb jeder Experimentserie ergibt sich eine nahezu vollständige Korrelation. Vergleicht man die Korrelationsmatrix mit den Abbildungen von oben, wird ersichtlich, dass die Korrelationen zurückgehen, wenn sich die Urandichten und damit die EALF-Werte unterscheiden. Besonders auffällig ist dies bei den Serien U233ST-008 und U233ST-009 bzw. U233ST-001, die sich mit Korrelationsfaktoren um 0,5 und 0,8 deutlich von den anderen Fällen abheben, die typischerweise Werte größer 0,95 besitzen. Innerhalb dieser Gruppen kann man eine Struktur erkennen, dass die Korrelationen bei ähnlicheren Urandichten stets höher sind.

Ersichtlich ist auch, dass eine Verringerung der Korrelationen vor allem bei niedrigen Dichten auftritt, da hier Übermoderation vorherrscht und sich dadurch die Neutronik (EALF) in Abhängigkeit vom Moderationsverhältnis aufgrund des höheren Gradienten ausgeprägter verändert, vgl. hierzu auch Abb. 3.38.
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In Abb. 3.34 sind die Korrelationen der einzelnen Experimente der Serie U233ST-001 aufgrund von Herstellungstoleranzen gezeigt.
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[bookmark: _Ref414347427][bookmark: _Toc440453290][bookmark: _Toc455498355]Abb. 3.34	Korrelationsmatrix ausgewählter Experimente mit 233U auf Basis von Herstellungstoleranzen

Die Experimente sind so gut wie unkorreliert, da diejenigen variierten Parameter, auf die keff am sensitivsten reagiert (Ges, U) unkorreliert sind und für jedes Experiment individuell variiert werden.

In Abb. 3.35 ist dieselbe Analyse für die Serie U233ST-016 gezeigt.
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[bookmark: _Ref414347482][bookmark: _Toc440453291][bookmark: _Toc455498356]Abb. 3.35	Korrelationsmatrix weiterer ausgewählter Experimente mit 233U auf Basis von Herstellungstoleranzen

Deutlich treten drei Untergruppen zutage, die eine erhöhte Korrelation zeigen. Dies ist zu erklären, da sich die drei Experimentgruppen (001, 007, 012), (013, 019, 022) und (025, 029) dieselbe Lösung verwenden und so über die Parameter H2O und U korreliert sind. Im letzten Abschnitt wurde gezeigt, dass keff auf diese zwei Werte neben der Füllhöhe, die für jedes Experiment individuell variiert werden, am sensitivsten reagiert.

[bookmark: _Toc440453244][bookmark: _Ref441838936][bookmark: _Ref445901669]Korrelationen aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte der kritischen Parameterkurven

Mithilfe von TSUNAMI /REA 11/, /SCA 11/ wurden die neutronenphysikalischen Ähnlichkeiten aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte (Korrelationen ck) der 151 berechneten Datenpunkte der kritischen Parameterkurven untereinander paarweise bestimmt. Dadurch lässt sich u. a. abschätzen, auf welchen Konzentrationsbereich man die Validierung auf Basis der ausgewählten und untersuchten Experimente übertragen kann. In erster Näherung sind dies alle Konzentrationswerte, deren Wert von ck in Bezug auf kkM (Datenpunkt 48) oberhalb von 0,9 liegt. In Abb. 3.36 sind diese Korrelationen aufgrund von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte für die 151 Einzelrechnungen gezeigt, aus denen die zugehörigen Kurven der kritischen Masse und auch des kritischen Volumens für das Handbuch zur Kritikalität berechnet wurden.
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[bookmark: _Ref414367340][bookmark: _Ref414347497][bookmark: _Toc440453292][bookmark: _Toc455498357]Abb. 3.36	Korrelationsparameter ck zwischen allen Einzelrechnungen der Kurve kritischer Kugelmassen von 233U-Nitrat-Lösungen unterschiedlicher Urandichte

Alle Fälle zeigen eine sehr hohe Korrelation, bis auf die ersten Datenpunkte, die einer sehr geringen 233U- Konzentration entsprechen und (z. T. stark) übermoderiert sind. Es zeigt sich also ein ähnliches Bild wie bei den gerechneten Experimenten im letzten Abschnitt. Um etwaige Details besser erkennen zu können, ist in Abb. 3.37 der Wertebereich auf 0,9 bis 1,0 eingeschränkt. Werte, die darunter liegen werden weiss dargestellt.
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[bookmark: _Ref414367343][bookmark: _Ref414347512][bookmark: _Toc440453293][bookmark: _Toc455498358]Abb. 3.37	Korrelationsparameter ck zwischen allen Einzelrechnungen der Kurve kritischer Kugelmassen von 233U-Nitrat-Lösungen unterschiedlicher Urandichte (Skalierungsausschnitt)

In dieser Abbildung ist nochmals deutlicher zu erkennen, wie die Korrelationen zwischen den Fällen voneinander abhängen. Die Struktur dieser schräg liegenden „zweifachen Sanduhr“ hat keine physikalische Bedeutung, sondern erscheint in dieser Darstellung als Artefakt, da der Anstieg von r233U nicht monoton ist sondern bei 0,10 und 0,50 g/cm3 (Datenpunkte 90 und 129) Sprünge in der gewählten Schrittweite macht (vgl. auch Abb. 3.39). 

In Abb. 3.38 sind kritische Kugelmasse und EALF der entsprechenden Parameterkurve zusammen in linearer Darstellung aufgetragen.





[bookmark: _Ref445901686][bookmark: _Ref414348412][bookmark: _Toc440453294][bookmark: _Toc455498359]Abb. 3.38	Kritische Kugelmasse und EALF der kritischen Parameterkurve in Abhängigkeit von der Urankonzentration, in linearer Auftragung

Durch die lineare Auftragung der Konzentration auf der Abszisse ist in Abb. 3.38 gegenüber der entsprechenden logarithmischen Auftragung in Abb. 3.1 besser zu erkennen, dass der übermoderierte Konzentrationsbereich oberhalb von 0,0569 g 233U/cm³ deutlich ausgedehnter ist als der untermoderierte Bereich darunter. Zudem erkennt man bei abnehmender Konzentration einen rapiden Anstieg der kritischen Kugelmasse bereits knapp unterhalb der kleinsten kritischen Masse. Dagegen ist der Anstieg der kritischen Masse bei zunehmender Urankonzentration bis hin zur Löslichkeitsgrenze mit einem deutlich geringeren Betrag des Gradienten vergleichsweise moderat.

Während im übermoderierten Bereich die Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnitten von 1H, also Streuung und Absorption, die resultierenden Unsicherheiten in keff dominieren, werden letztere im untermoderierten Bereich durch die Unsicherheiten in den verschiedenen Wirkungsquerschnitten des 233U dominiert. Dadurch können die in Abb. 3.36 bzw. Abb. 3.37 dargestellten Phänomene hinsichtlich der neutronischen Ähnlichkeit bzw. Verschiedenheit der scheinbar allesamt ähnlichen Systeme gut erklärt werden. Die Unsicherheiten eines übermoderierten Systems werden von völlig verschiedenen Wirkungsquerschnittsunsicherheiten dominiert als die eines untermoderierten Systems, auch trotz auf den ersten Blick recht ähnlicher 233U-Konzentrationen.

Für den exemplarischen Fall mit der Urandichte 233U = 0,0463 g/cm3 (Datenpunkt #37) sind die jeweiligen die ck-Werte zu allen anderen Proben gegen deren 233U-Dichte in Abb. 3.39 aufgetragen.



[bookmark: _Ref414365822][bookmark: _Ref414347531][bookmark: _Toc440453295][bookmark: _Toc455498360]Abb. 3.39	Parameter ck aller Parameterkurvenwerte gegen einen ausgewählten Wert der Parameterkurve

Hieraus ist ersichtlich, dass sich die Korrelation zwischen den Fällen mit der Urankonzentration kontinuierlich entwickelt. Bei 0,1 g/cm3 und 0,5 g/cm3 erkennt man durch die Sprünge in der Datenpunktedichte die Sprünge zu größeren Abständen der Konzentrationswerte zwischen den einzelnen Rechnungen, was den artefaktischen Einschnürungen in Abb. 3.37 entspricht. Über einen sehr weiten Konzentrationsbereich liegt der Wert von ck > 0,9, was auf eine hohe neutronische Ähnlichkeit auf Basis der gemeinsamen Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnitten hindeutet. Dies bedeutet ebenfalls, dass die gewählten Experimente, welche großteils ebenfalls mehr oder weniger untermoderiert sind, für einen Großteil der Konzentrationswerte zur Validierung gut geeignet sind.

[bookmark: _Ref440892414][bookmark: _Toc455498268]Vergleichsrechnungen mit anderen Rechenverfahren

Bei den Kurvenpunkten der minimalen kritischen Kugelmassen und -volumina wurden die zugehörigen Systeme zu Vergleichszwecken auch mit anderen Rechenverfahren modelliert. Zusätzlich zu der Sequenz CSAS1 aus SCALE Version 6.1.2, mit der die Parameterkurven berechnet wurden, wurde auch die Sequenz CSAS5 eingesetzt, die bei identischer Querschnittsprozessierung anstelle des eindimensionalen deterministischen Transportcodes XSDRN den dreidimensionalen Monte Carlo Code KENOVa zur Flussberechnung verwendet. In beiden Fällen wurde die ENDF/BVII.1 basierte Wirkungsquerschnittsbibliothek v7238 verwendet. 

Zusätzlich wurden die sphärischen Systeme auch in dem Monte Carlo Transportverfahren MCNP /GOO 13/ in den Versionen 5 und 6 modelliert, wobei hier die ebenfalls ENDF/BVII.1 basierte Wirkungsquerschnitte (.70c) verwendet wurde. 

Um identische Materialdefinitionen in den verschiedenen Rechenverfahren zu garantieren, wurden die vom Materialprozessor von SCALE berechneten Kernzahldichten, welche in der Ausgabedatei in der sog. „mixing table“ angegeben werden, eins zu eins in die MCNP Eingabedateien übertragen. Diese Prozedur wurde für alle neu berechneten kritischen Parameterkurven für Massen und Volumina durchgeführt.

Dabei zeigte sich, dass alle Vergleichsrechnungen für jeweils gleiche Datenpunkte sehr gute Übereinstimmungen in errechneten Multiplikationsfaktor keff aufweisen. Dies ist in Tab. 3.11 (239PuNO3) und Tab. 3.12 (233UO2(NO3)2) für zwei der betrachteten Substanzen exemplarisch vorgestellt.

[bookmark: _Ref440886963][bookmark: _Toc455498407]Tab. 3.11	Mit unterschiedlichen Rechenverfahren ermittelte Multiplikationsfaktoren des Systems der kleinsten kritischen Kugelmasse von 239PuNO3

		Rechenverfahren

		Multiplikationsfaktor keff



		CSAS1

		0,999890



		CSAS5

		0,999690 ± 0,000180



		MCNP 5

		0,999230 ± 0,000500



		MCNP 6

		0,999230 ± 0,000500





[bookmark: _Ref440886970][bookmark: _Toc455498408]Tab. 3.12	Mit unterschiedlichen Rechenverfahren ermittelte Multiplikationsfaktoren des Systems der kleinsten kritischen Kugelmasse von 233UO2(NO3)2

		Rechenverfahren

		Multiplikationsfaktor keff



		CSAS1

		0,999730



		CSAS5

		0,999120 ± 0,000490



		MCNP 5

		0,999590 ± 0,000570



		MCNP 6

		0,999590 ± 0,000570





Man sieht dass alle berechneten Multiplikationsfaktoren innerhalb von 2  miteinander und zudem innerhalb der experimentellen Fehlergrenzen auch mit keff = 1,0 übereinstimmen. Stichprobenweise wurden auch noch weitere, hier nicht explizit aufgeführte Rechnungen z. B. mit der Sequenz CSAS6 aus SCALE sowie mit MCNP und ENDF/BVI basierten Wirkungsquerschnitten (.66c) durchgeführt, die dieses Bild gänzlich bestätigen.

Als zusätzlicher Befund wurde festgestellt dass MCNP 5 und MCNP 6 bei Verwendung der gleichen Wirkungsquerschnittsbibliothek für gleiche Systeme nicht nur innerhalb der statistischen Unsicherheit sondern exakt die identischen Werte für keff berechnen. Dieser Effekt zeigte sich auch bei entsprechenden Analysen anhand anderer als der in der vorliegenden Arbeit betrachteten und beschriebenen Eingabedateien. Dies legt den Schluss nahe dass beim Versionswechsel des MCNP-Codes von 5 auf 6 die Kritikalitätsroutine innerhalb MCNP keine für das Ergebnis signifikante Veränderung erfahren hat. Allerdings benötigte Version 6 im direkten Vergleich um 50 bis 100 % mehr Rechenzeit zum Abschluss der jeweiligen Berechnung, weshalb vorerst die Verwendung der älteren Version 5 für Kritikalitätsberechnungen ratsam erscheint.

[bookmark: _Toc440453245][bookmark: _Ref441145695][bookmark: _Toc455498269]Vergleich zwischen älteren und neu berechneten Daten

[bookmark: _Toc440453246][bookmark: _Toc455498270]Vergleichsmethodik

Insgesamt wurden die älteren Daten aus dem bisherigen „Handbuch zur Kritikalität“ (im Folgenden mit „Altdaten“ bezeichnet) und die neu berechneten Werte der vorliegenden Arbeit, insbesondere die kritischen Massen von zehn verschiedenen Spaltstoffsystemen, und darüber hinaus die Spaltstoff/Moderator-Verhältnisse für Plutoniumnitrat-Spaltstoffsysteme mit unterschiedlichen H+-Molaritäten miteinander verglichen. Dazu wurden die kritischen Massen aus den jeweiligen Datenblättern des Kritikalitätshandbuchs, also den bestehenden Altdaten und den sie ggf. ersetzenden neuen Berechnungen (Neudaten), abgelesen und die prozentualen relativen Abweichungen nach der Relation:

[image: ]

für eine den ganzen Bereich der Spaltstoffdichte abdeckende Anzahl von Werten ermittelt. Gemäß dieser Definition bedeuten positive relative Abweichungen eine Konservativität der Altdaten gegenüber den Neuberechnungen und umgekehrt. Bedingt durch den Ablesevorgang v. a. aus den älteren Datenblättern sind die auf diese Weise ermittelten relativen Abweichungen z. T. mit schwer quantifizierbaren Ungenauigkeiten behaftet. 

Wenn auch dadurch die relative Abweichung für einen einzelnen Wert Datenpunkt einen bestimmten Fehler aufweist, so kann die Gesamtheit der relativen Abweichungen aller Datenpunkte für ein Spaltstoffsystem dennoch Hinweise zur Beantwortung der Frage geben, ob die Alt- oder Neudaten konservativer sind, sowie auf mögliche Trends. Hilfestellung dabei kann der Mittelwert aller relativen Abweichungen geben: Unter der Annahme, dass sich bei der Mittelung die ablesebedingten Ungenauigkeiten wenigstens teilweise herausheben, kann aus einem positiven Mittelwert auf konservative Altdaten und bei einem negativen Mittelwert auf konservative Neuberechnungen geschlossen werden. Als besonders hilfreich erweist sich diese Methode beim Fehlen von erkennbaren Trends.

[bookmark: _Toc440453247][bookmark: _Ref440889766][bookmark: _Toc455498271]Untersuchte Spaltstoffsysteme 

Im Einzelnen wurden die folgenden Systeme betrachtet:

· Zwei homogene Plutoniumdioxid-Wasser-Systeme mit unterschiedlichen Pu-Vektoren (1. Fall Pu(100), 2. Fall Pu(95/5)).

· Zwei homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme, beide mit einem Gewichtsanteil von 30 % Plutonium, aber unterschiedlichen Spaltstoffvektoren (1. Fall U(100) und Pu(100), 2. Fall U(6,5/93,5) und Pu(85/10/5)).

· Ein homogenes Plutoniumnitratsystem ohne Angabe eines Pu-Vektors zur Ermittlung der Pu-Konzentration als Funktion des Moderationsverhältnisses H/Pu für drei verschiedene H+-Molaritäten (0 M, 3 M und 6 M).

· Ein homogenes 233U-Nitrat-Wasser-System.

· Ein homogenes Plutonylnitrat-System (Pu-Vektor Pu(95/5)).

· Vier homogene Plutoniumnitrat-Systeme mit unterschiedlichen Pu-Vektoren, 
(1. Pu(100), 2. Pu(95/5), 3. Pu(85/10/5) und 4. Pu(59/25/12/4)).

Dabei gilt die in Kap. 3.1.1 definierte Nomenklatur der Isotopenvektoren des Plutoniums.

[bookmark: _Toc440453248]Homogene Plutoniumdioxid-Wassersysteme

In Abb. 3.40 sind die kritischen Kugelmassen für vollständig reflektierte homogene Plutoniumdioxid-Wassersysteme in Abhängigkeiten der von der Plutoniumkonzentration für zwei unterschiedliche Plutoniumvektoren für Altdaten und für neue Berechnungen dargestellt.



[bookmark: _Ref440441722][bookmark: _Toc440453296][bookmark: _Toc455498361]Abb. 3.40	Kritische Kugelmassen für homogene Plutoniumdioxid-Wassersysteme in Abhängigkeit von der Plutoniumkonzentration. Vergleich von Altdaten mit neuen Berechnungen

Nach Abb. 3.40 weisen die Altdaten und die neuen Berechnungen für beide Plutoniumvektoren keine signifikanten Abweichungen auf. Abb. 3.41 zeigt die relativen Abweichungen im Detail. 



[bookmark: _Ref440441763][bookmark: _Toc440453297][bookmark: _Toc455498362]Abb. 3.41	Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten für kritische Kugelmassen von homogenen Plutoniumdioxid-Wassersystemen

Nach Abb. 3.41 bewegen sich die relativen Abweichungen für sämtliche untersuchten Werte im Intervall von –10 % bis +10 %. Dabei ist eine systematische Abhängigkeit der relativen Abweichungen von der Plutoniumkonzentration nicht zu beobachten.

In ihrer Gesamtheit sind die neu berechneten Werte etwas konservativer als die Altdaten, was sowohl durch die Mittelwerte der relativen Abweichungen aller untersuchten Werte (1,55 für Pu(100)O2 und 1,47 für Pu(95/5)O2) als auch durch die im Vergleich zu den Altdaten niedrigeren kleinsten kritischen Kugelmassen (vgl. Tab. 3.13) unterstrichen wird.

Die kleinsten kritischen Massen und die zugehörigen Pu-Konzentrationen für die Neuberechnungen und die Altdaten sind in Tab. 3.13 zusammengestellt.



[bookmark: _Ref440442914][bookmark: _Toc440453316][bookmark: _Toc455498409]Tab. 3.13	Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und zugehörigen Pu-Konzentrationen für Altdaten und Neuberechnungen

		[bookmark: _Toc440453249]System

		Kleinste kritische Kugelmasse    
[kg Pu]

		Konzentration  [gPu/cm3]



		Pu(100)O2   neu

		0,505

		0,032



		Pu(100)O2   alt

		0,530

		0,030



		Pu(95/5)O2   neu

		0,608

		0,031



		Pu(95/5)O2   alt

		0,610

		0,030





Homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme

Abb. 3.42 zeigt den Vergleich der aus Altdaten und Neuberechnungen abgeleiteten kritischen Kugelmassen für zwei homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme, beide mit Gewichtsanteilen von 30 % Plutonium und 70 % Uran im Schwermetall, aber mit unterschiedlichen Spaltstoffvektoren. Im ersten Fall bestehen das Uran vollständig aus 235U und das Plutonium aus 239Pu. Im zweiten Fall ist das Uran zu 93,5 % mit 235U angereichert (Rest 238U), und das Plutonium setzt sich zu 85 % aus 239Pu, zu 10 % aus 240Pu und zu 5 % aus 241Pu zusammen. Diese Spaltstoff-Zusammensetzungen sind repräsentativ bzw. abdeckend für bestimmte Brüterbrennstoffe. Die Altdaten stammen aus dem Jahr 1971, die Neuberechnungen aus 2013.



[bookmark: _Ref440441816][bookmark: _Toc440453298][bookmark: _Toc455498363]Abb. 3.42	Kritische Kugelmassen für homogene Uran-Plutonium-Mischoxid-Wassersysteme in Abhängigkeit von der Schwermetallkonzentration. Vergleich von Altdaten mit neuen Berechnungen

Nach Abb. 3.42 weisen die Altdaten und die neuen Berechnungen für beide Plutoniumvektoren keine signifikanten Abweichungen auf. Abb. 3.43 zeigt die relativen Abweichungen im Detail.



[bookmark: _Ref440441864][bookmark: _Toc440453299][bookmark: _Toc455498364]Abb. 3.43	Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten für kritische Kugelmassen von homogenen Plutoniumdioxid-Wassersystemen

Nach Abb. 3.43 liegen die relativen Abweichungen für sämtliche untersuchten Werte im Intervall von –15 % bis +15 %. Dabei ist eine systematische Abhängigkeit der relativen Abweichungen von der Schwermetallkonzentration nicht zu beobachten. Die relativen Abweichungen zeigen ein durchaus ambivalentes Verhalten: Bei kleinen Schwermetallkonzentrationen weisen sie negative Werte auf, ab 0,03 gSM/cm3 werden sie positiv, ab 0,3 gSM/cm3 wieder negativ und ab 3 gSM/cm3 erneut positiv. 

Betrachtet man nur die Mittelwerte der relativen Abweichungen aller untersuchten Werte, dann erweisen sich die neuberechneten Werte für das System U(100) Pu(100) in ihrer Gesamtheit als geringfügig konservativ, und für U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) als geringfügig weniger konservativ als die Altdaten, denn diese Mittelwerte betragen für das System U(100) Pu(100) -1,43  und für U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) +0,49. 

Werden dagegen die kleinsten kritischen Kugelmassen (vgl. Tabelle 2) berücksichtigt, dann zeigen sich die neu berechneten Werte für beide Systeme gegenüber den Altdaten als leicht konservativ. 

Die kleinsten kritischen Massen und die zugehörigen Schwermetallkonzentrationen für die Neuberechnungen und die Altdaten sind in Tab. 3.14 zusammengestellt.

[bookmark: _Ref440442948][bookmark: _Toc440453317][bookmark: _Toc455498410]Tab. 3.14	Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und zugehörigen Schwermetallkonzentrationen für Altdaten und Neuberechnungen

		[bookmark: _Ref440442151][bookmark: _Toc440453250]System

		Kleinste kritische Kugelmasse    [kg SM]

		Konzentration  [gSM/cm3]



		U(100) Pu(100)   neu

		0,681

		0,046



		U(100) Pu(100)   alt

		0,743

		0,052



		U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) neu

		0,872

		0,047



		U(93,5/6,5) Pu(85/10/5) alt

		0,903

		0,054





Homogene Plutoniumnitratsysteme zur Ermittlung der Pu-Konzentration als Funktion des Moderationsverhältnisses H/Pu 

Die Abb. 3.44 zeigt eine Gegenüberstellung der auf Altdaten und neuen Berechnungen basierenden Relationen zwischen den Plutoniumkonzentrationen in einem homogenen Plutoniumnitrat-Wassersystem mit den Molaritäten (H+ = 0 M, H+ = 3 M und H+ = 6 M) und dem zugehörigen Moderationsverhältnis H/Pu.



[bookmark: _Ref440441927][bookmark: _Toc440453300][bookmark: _Toc455498365]Abb. 3.44	Plutoniumkonzentrationen für homogene Plutoniumnitrat-Wassersysteme mit unterschiedlichen Molaritäten als Funktion des Moderationsverhältnisses H/Pu für Altdaten und Neuberechnungen

Gemäß Abb. 3.44 weisen die verschiedenen Kurven durchaus ähnliche Verläufe auf, wobei im vorliegenden Darstellungsformat keine signifikanten Unterschiede zwischen den einzelnen Molaritäten erkennbar sind.

Die Abb. 3.45 zeigt – jeweils für eine bestimmte Molarität – die relativen Abweichungen zwischen den neu berechneten Werten und den Altdaten.



[bookmark: _Ref440441972][bookmark: _Toc440453301][bookmark: _Toc455498366]Abb. 3.45	Relative Abweichungen der Plutoniumkonzentration als Funktion von Moderationsverhältnis und Molarität zwischen Altdaten und Neuberechnungen

Wie aus Abb. 3.45 ersichtlich, weisen die relativen Abweichungen der drei untersuchten Molaritäten ein sehr ähnliches Verhalten auf. Bei niedrigem Moderationsverhältnis H/Pu treten große Abweichungen zwischen Neuberechnungen und Altdaten auf, die mit größer werdendem H/Pu stetig abnehmen und schließlich nahezu verschwinden.

Eine Erklärungsmöglichkeit für diese systematischen Abweichungen liegt in der Verwendung von unterschiedlichen theoretischen Dichten und Strukturformeln bei der Ermittlung der Altdaten und bei den Neuberechnungen. So gibt das frühere GRS Handbuch zur Kritikalität für Plutoniumnitrat (Pu(NO3)4 x 5H2O) eine theoretische Dichte von 2,90 g/cm3 an. Auf dieser Dichte basieren vermutlich die Altdaten. Die neuere SCALE-Version, mit der die Neuberechnungen durchgeführt wurden, verwendet hingegen einen Wert von 2,447 g/cm3.

Eine ähnliche Problematik ist für Uranylnitrat feststellbar. Auch in diesem Fall werden unterschiedliche Werte für theoretische Dichte (GRS Handbuch zur Kritikalität für UO2(NO3)2 x 6H2O: 2,807 g/cm3, neuere SCALE-Versionen für UO2(NO3)2: 2,203 g/cm3) angegeben. Damit könnte auch die systematische Zunahme der relativen Abweichungen mit der Urankonzentration für 233U-Nitrat (vgl. Kap. 3.5.2.4) erklärt werden.

[bookmark: _Ref440442028][bookmark: _Toc440453251]Homogenes 233U-Nitrat-Wasser-System

In Abb. 3.46 sind die kritischen Kugelmassen für ein vollständig reflektiertes homogenes 233U-Nitrat-Wassersystem in Abhängigkeiten der von der Urankonzentration für Altdaten und für neue Berechnungen dargestellt.



[bookmark: _Ref440442070][bookmark: _Toc440453302][bookmark: _Toc455498367]Abb. 3.46	Kritische Kugelmassen für homogene 233U-Nitrat-Wassersysteme in Abhängigkeit von der Urankonzentration. Vergleich von Altdaten mit neuen Berechnungen

Nach Abb. 3.46 weisen die Altdaten und die neuen Berechnungen für niedrige Urankonzentration nur geringe Abweichungen auf. Mit zunehmender Urankonzentration werden auch die Abweichungen größer. Abb. 3.47 zeigt die relativen Abweichungen im Detail. 



[bookmark: _Ref440442109][bookmark: _Toc440453303][bookmark: _Toc455498368]Abb. 3.47	Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten für die kritischen Kugelmassen homogener 233U-Nitrat-Wassersysteme

Nach Abb. 3.47 bewegen sich die relativen Abweichungen für sämtliche untersuchten Werte im Intervall von –1 % bis +17 %. Dabei kann eine systematische Zunahme der relativen Abweichungen mit steigender Urankonzentration beobachten werden, wobei sich die Altdaten als wesentlich konservativer als die neuberechneten Werte erweisen. Der Mittelwert aller relativen Abweichungen beträgt +8,07 und unterstreicht zusammen mit der im Vergleich zu den Altdaten höheren kleinsten kritischen Kugelmasse (vgl. Tab. 3.15) die Konservativität der Altdaten gegenüber den Neuberechnungen. 

Die kleinste kritische Massen und die zugehörigen 233U-Konzentrationen für die Neuberechnung und die Altdaten sind in Tab. 3.15 zusammengestellt.




[bookmark: _Ref440444234][bookmark: _Toc440453318][bookmark: _Toc455498411]Tab. 3.15	Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und der zugehörigen 233U-Konzentrationen für Altdaten und Neuberechnung

		System

		Kleinste kritische Kugelmasse 
[kg 233U]

		Konzentration  [gU/cm3]



		233U-Nitrat   neu

		0,573

		0,058



		233U-Nitrat   alt

		0,550

		0,055





Die systematische Zunahme der relativen Abweichungen mit der Urankonzentration findet ihre Entsprechung im Verhalten der relativen Abweichungen bei der Berechnung der Plutoniumkonzentration in Abhängigkeit vom Moderationsverhältnis H/Pu in homogenen Plutoniumnitrat-Wasser-Systemen (vgl. Kap.  0). Dort nehmen die relativen Abweichungen mit zunehmendem Moderationsverhältnis – also abnehmender Schwermetallkonzentration – kontinuierlich ab. Möglicherweise liegt die Ursache sowohl für Plutoniumnitrat als auch für Uranylnitrat in unterschiedlichen Ausgangsdaten bei der Ermittlung der Altdaten und bei den Neuberechnungen. In beiden Fällen wurden vermutlich unterschiedliche theoretische Dichten und Dichterelationen für Altdaten und Neuberechnungen verwendet.

[bookmark: _Toc440453252]Homogenes Plutonylnitrat-System

Abb. 3.48 zeigt den Vergleich der aus Altdaten und Neuberechnungen abgeleiteten kritischen Kugelmassen für ein homogenes Plutonylnitrat-Wassersystem mit einem Plutoniumvektor von 95 % 239Pu und 5 % 240Pu. Die Altdaten stammen aus dem Jahr 1987, die Neuberechnungen aus 2014.



[bookmark: _Ref440442193][bookmark: _Toc440453304][bookmark: _Toc455498369]Abb. 3.48	Kritische Kugelmassen für ein homogenes Plutonylnitrat-Wassersystem. Vergleich zwischen Altdaten und Neuberechnungen

Aus Abb. 3.48 ist insgesamt eine gute Übereinstimmung zwischen den Altdaten und den Neuberechnungen ersichtlich. Die Abb. 3.49 zeigt die relativen Abweichungen zwischen Neuberechnungen und Altdaten für Plutoniumkonzentrationen im Bereich von 0,01 bis 0,7 g Pu/cm3.



[bookmark: _Ref440442236][bookmark: _Toc440453305][bookmark: _Toc455498370]Abb. 3.49	Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten für kritische Kugelmassen für ein homogenes Plutonylnitrat-Wassersystem

Nach Abb. 3.49 liegen die relativen Abweichungen für sämtliche untersuchten Werte im Intervall von +2 % bis +14 %. Dabei kann keine Systematik der relativen Abweichungen in Abhängigkeit von der  Plutoniumkonzentration beobachten werden. Demnach müssen die Altdaten im Vergleich zu den neuberechneten Werten als konservativ betrachtet werden. Der Mittelwert aller relativen Abweichungen beträgt +10,06 % und unterstreicht zusammen mit der im Vergleich zu den Altdaten höheren kleinsten kritischen Kugelmasse (vgl. Tab. 3.16) die Konservativität der Altdaten gegenüber den Neuberechnungen. 

Die kleinste kritische Massen und die zugehörigen Plutonium-Konzentrationen für die Neuberechnung und die Altdaten sind in Tab. 3.16 zusammengestellt.




[bookmark: _Ref440444267][bookmark: _Toc440453319][bookmark: _Toc455498412]Tab. 3.16	Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und der zugehörigen Pu-Konzentrationen für Altdaten und Neuberechnung

		[bookmark: _Toc440453253]System

		Kleinste kritische Kugelmasse    
[kg Pu]

		Konzentration  [gPu/cm3]



		PuO2-Nitrat   neu

		0,632

		0,031



		PuO2-Nitrat   alt

		0,570

		0,032





Homogene Plutoniumnitrat-Systeme

Abb. 3.50 zeigt die relativen Abweichungen der aus Altdaten und Neuberechnungen abgeleiteten kritischen Kugelmassen für homogene Plutoniumnitrat-Wassersysteme mit verschiedenen Plutoniumvektoren. Untersucht wurden dabei Plutoniumvektoren mit reinem 239Pu (Pu(100), mit 95 % 239Pu und 5 % 240Pu Pu(95/5), mit 85 % 239Pu, 10 % 240Pu und 5 % 241Pu (Pu(85/10/5), sowie mit 59 % 239Pu, 25 % 240Pu, 12 % 241Pu und 4 % 242Pu (Pu(59/25/12/4). 



[bookmark: _Ref440442574][bookmark: _Toc440453306][bookmark: _Toc455498371]Abb. 3.50	Relative Abweichungen zwischen neuen Berechnungen und Altdaten für kritische Kugelmassen für homogene Plutoniumnitrat-Wassersysteme

Nach Abb. 3.50 weisen die relativen Abweichungen aller vier untersuchten Plutoniumvektoren ein ähnliches Grundverhalten auf: Mehr oder weniger konstante Werte im Bereich von 0,01 g Pu/cm3 bis 0,3 g Pu/cm3 und anschließend ein starker Anstieg bis hin zur maximalen Plutoniumkonzentration. Dieses Verhalten ist vermutlich auf die bereits in den Kapiteln 0 und 3.5.2.4 angesprochene Verwendung von unterschiedlichen Basisdaten bei den Rechnungen zu den Altdaten und den Neuberechnungen zurückzuführen.

Neben diesem Grundverhalten zeigen die vier Systeme auch deutliche Unterschiede. Während bei den Systemen mit den Plutoniumvektoren Pu(100) und Pu(95/5) die Neuberechnungen – mit Ausnahme des bereits angesprochenen Anstiegs jenseits von 0,3 g Pu/cm3 – konservativer als die Altdaten sind, ist es bei den Systemen mit den Plutoniumvektoren Pu(85/10/5) und Pu(59/25/12/4) genau umgekehrt. Dies zeigt sich auch in den Mittelwerten der relativen Abweichungen. Diese belaufen sich für das System mit Pu(100) auf -5,61 %, für das mit Pu(95/5) auf -2,29 %, für das mit Pu(85/10/5) auf +10,77 % und für das mit Pu(59/25/12/4) auf +22,78 %. Untermauert wird diese Aussage durch den Vergleich der kleinsten kritischen Massen aus Altdaten und für Neuberechnungen erfolgt. Aus Tab. 3.17 ist ersichtlich, dass bei den Systemen mit Pu(100) und Pu(95/5) die kleinsten kritischen Massen der Neuberechnungen kleiner als die der Altdaten sind; bei den anderen Systemen sind die kleinsten kritischen Massen der Altdaten kleiner. 

[bookmark: _Ref440444340][bookmark: _Toc440453320][bookmark: _Toc455498413]Tab. 3.17	Vergleich der kleinsten kritischen Kugelmassen und zugehörigen Plutoniumkonzentrationen für Altdaten und Neuberechnungen

		[bookmark: _Toc440453254]System

		Kleinste kritische 
Kugelmasse [kg Pu]

		Konzentration  [gPu/cm3]



		Pu(100)  neu

		0,516

		0,031



		Pu(100)  alt

		0,545

		0,032



		Pu(95/5)  neu

		0,633

		0,032



		Pu(95/5)  alt

		0,645

		0,035



		Pu(85/10/5)  neu

		0,727

		0,032



		Pu(85/10/5)  alt

		0,680

		0,031



		Pu(59/25/12/4)  neu

		1,396

		0,039



		Pu(59/25/12/4)  alt

		1,178

		0,037





[bookmark: _Toc455498272]Schlussfolgerungen

Ein Vergleich der auf sogenannten Altdaten und auf Neuberechnungen fußenden kritischen Kugelmassen hat gezeigt, dass die Frage nach der Konservativität der Neuberechnungen für jedes System einzeln behandelt werden muss. 

So erweisen sich in dieser Untersuchung die Neuberechnungen im Fall der homogenen Plutoniumdioxid-Wasser-Systeme und der homogenen Uran-Plutonium-Mischoxid-Wasser-Systeme als konservativer als die Altdaten. Beim homogenen 233U-Nitrat-Wasser-System und beim homogenen Plutonylnitrat-System hingegen sind die Altdaten konservativer. 

Eine diesbezügliche Sonderstellung nehmen die homogenen Plutoniumnitrat-Wassersysteme ein. Für zwei Systeme mit den Plutoniumvektoren Pu(100) und Pu(95/5) sind die Neuberechnungen konservativer als die Altdaten und für die Systeme mit Pu(85/10/5) und Pu(59/25/12/4) erweisen sich die Altdaten als konservativer.

Ein weiterer wichtiger Gesichtspunkt beim Datenvergleich ist die Verwendung von einheitlichen Basisdaten. Bedingt durch Fortschritte in Wissenschaft und Technik sind die Basisdaten (z. B. Strukturformel, theoretische Dichte, Dichterelation) der Systeme im Lauf der Zeit Änderungen unterworfen. Dies erschwert einen Vergleich zwischen den sogenannten Altdaten und den Neuberechnungen. Dies betraf in dieser Untersuchung vor allen Dingen die Nitrat-Systeme.

[bookmark: _Toc455498273]Vergleich kritischer Parameter mit Werten nach DIN 25403

Im Rahmen einer Überprüfung der Norm DIN 25403 "Kritikalitätssicherheit bei der Verarbeitung und Handhabung von Kernbrennstoffen" /DIN 12/ wurden kritische Parameter für homogene Spaltstoff-Moderator-Mischungen aus deren Teilen 2 bis 8 (ohne 7[footnoteRef:2]) mit den entsprechenden Werten aus dem GRS "Handbuch zur Kritikalität“, Arbeitsfassung März 2013 (im Folgenden als „HK2013“ bezeichnet), verglichen. [2:  	DIN 25403 Teil 7 enthält kritische Parameter zu heterogenen Urandioxid-Wasser-Systemen; dieser Teil wurde im Jahr 2014 zurückgezogen /DIN 14/, vgl. auch Kap. 3.1.2.] 


Betrachtet wurden dabei die folgenden Spaltstoffsysteme

Uran-235-Metall-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-02).

Plutonium-239-Metall-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-03),

Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-04),

Plutonium-239-Dioxid-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-05),

Plutonium-239-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-06) und 

Uranylnitrat-(100 % Uran 235)-Leichtwasser-Mischungen (DIN 25403-08).

Für jedes dieser Spaltstoffsysteme werden die entsprechenden Werte der Kritikalitätsparameter von DIN 25403 und vom Handbuch zur Kritikalität in Tabellen gegenübergestellt. Soweit keine Zahlenwerte im Handbuch verfügbar sind, werden die Daten den zugehörigen Abbildungen entnommen.

[bookmark: _Toc409529398][bookmark: _Ref440616288][bookmark: _Toc455498274]Vergleich der Kritikalitätsparameter

Die den Kritikalitätsparametern zugrunde liegenden Kurven basieren auf 16-Gruppen-Rechnungen mit den Programmen GAMTEC (Spektralcode), GAM-II, DTF-IV (SN-Transportcode) und KENO-II (Monte-Carlo-Code). Anisotrope Streuung wurde in P1-Approximation berücksichtigt, die Rechnungen wurden meist in S8-Ordnung ausgeführt. Die Resonanzbehandlung von 238U erfolgte nach der Methode von Nordheim. Ein Teil der Rechnungen wurde unter Verwendung der 16-Gruppen-Wirkungsquerschnitte von Hansen und Roach durchgeführt. 

Teilweise wurden für die im Folgenden betrachteten Spaltstoffsysteme die kleinsten kritische Werte mit moderneren Rechenverfahren überprüft und gegebenenfalls verbessert. Darauf wird im jeweiligen Spaltstoffsystem eingegangen. Sämtliche aufgeführten kritischen Werte gelten für voll wasserreflektierte Systeme. 

[bookmark: _Toc409529399]Kritikalitätsdaten für 235U-Metall-Leichtwasser-Mischungen

Tab. 3.18 zeigt eine Gegenüberstellung der aus DIN 25403-2 und aus HK2013 entnommenen kleinsten kritischen Dimensionen für homogene 235U-Wasser-Systeme mit einem konstanten 235U-Anteil von 100 %. 

Die kleinsten kritischen Werte im HK2013 wurden unter Berücksichtigung der neueren Veröffentlichungen überprüft und in einigen Fällen neu berechnet. Dazu wurde das Programmsystem SCALE Version 4.3 eingesetzt. Es wurden Wirkungsquerschnittbibliotheken mit 44 und 238 Energiegruppen auf der Basis von ENDF/B-V Kerndaten verwendet.

[bookmark: _Ref409011296][bookmark: _Toc455498414]Tab. 3.18	Vergleich kritische Parameter für homogene U-235-Metall-Leichtwasser-Mischungen zwischen DIN 25403-2 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für Uran-235-Metall 

homogene Uran-235-Leichtwasser-Mischungen

		DIN 25403-2

		HK2013



		Uran-235-Kugelmasse Lösung 

(reaktivste Konzentration) [kg] 

		0,77

		0,8



		Kugelvolumen Metall (ρ = 18,9 g/cm3) l

		1,09

		1,1



		Zylinderdurchmesser Metall (ρ = 18,9 g/cm3) [cm]

		7,50

		7,6



		Schichtdicke Metall (ρ = 18,9 g/cm3) [cm] 

		1,58

		1,5



		Uran-235-Konzentration [g/cm3]

		0,0121

		0,0121





Aus Tab. 3.18 ist eine gute Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten ersichtlich. Die relativen Abweichungen – bezogen auf HK2013 – liegen im Intervall zwischen - 4 und + 5 %.

[bookmark: _Toc409529400]Kritikalitätsdaten für Plutonium-Metall und homogene Plutonium-Leichtwasser-Mischungen

Die folgende Tab. 3.19 enthält Kritikalitätsparameter sowohl nach DIN 25403-3 als auch nach HK2013 für homogene 239Pu-240Pu-H2O-Mischungen für Massenanteile des Isotops 240Pu von 0 % und 5 %. Das restliche Plutonium ist stets reines 239Pu. 

Die Berechnung der Kritikalitätsparameter in HK2013 erfolgte im Wesentlichen mit den eingangs aufgeführten Rechenverfahren. Diese Werte wurden an verschiedenen Experimenten bei variablem 240Pu-Anteil von GRS sowie von anderen Autoren geprüft. Die Übereinstimmung mit dem Experiment ist meist sehr gut.




[bookmark: _Ref409012018][bookmark: _Toc455498415]Tab. 3.19	Vergleich kritischer Parameter für homogene 239Pu-240Pu-H2O-Mischungen zwischen DIN 25403-3 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für

		100 % Pu-239

		95 % Pu-239 + 5 % Pu-240



		Pu-Metall 

		DIN 25403-3

		HK2013

		DIN 25403-3

		HK2013



		homogene Pu-Leichtwasser-Mischungen

		 

		 

		 

		 



		Pu-Kugelmasse Lösung 

(reaktivste Konzentration) [kg] 

		0,50

		0,51

		0,62

		0,61



		Kugelvolumen Metall 

(ρ = 19,6 g/cm3) 

		0,28

		0,27

		0,30

		0,34



		Zylinderdurchmesser Metall 

(ρ = 19,6 g/cm3) [cm] 

		4,65

		4,5

		4,78

		4,5



		Schichtdicke Metall 

(ρ = 19,6 g/cm3) [cm] 

		0,87

		0,72

		0,97

		0,8



		Pu-Konzentration [g/cm3]

		0,0072

		0,0072

		0,0078

		 





Tab. 3.19 weist bezüglich der Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten ein ambivalentes Verhalten auf. Gute Übereinstimmung mit relativen Abweichungen im Bereich zwischen -2 % und +6 % ist zu verzeichnen sowohl für 100 % 239Pu als auch für Pu(95/5) bei den Kritikalitätsparametern Kugelmasse und Zylinderdurchmesser und für Pu(100) beim Kugelvolumen. Die relativen Abweichungen der verbleibenden Kritikalitätsparameter – bezogen auf HK2013 – liegen im Intervall zwischen 12 % und +21 %. Relative Abweichungen größer als 5 % sind bei den Schichtdicken für 100 % 239Pu (+20,83 %) und Pu(95/5) (+21,25 %) sowie bei Kugelvolumen (-11,76 %) und Zylinderdurchmesser (+6,22 %) für Pu(95/5) zu verzeichnen. 

[bookmark: _Toc409529401]Kritikalitätsdaten für Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen

Tab. 3.20 und Tab. 3.21 zeigen eine Gegenüberstellung der aus DIN 25403-4 und aus HK2013 entnommenen kleinsten kritischen Dimensionen für homogene Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen für 235U-Anreicherungen von 100 % und 20 % (Tab. 3.20) und für solche von 5 % (Tab. 3.21). Die kleinsten kritischen Parameter in HK2013 wurden anhand verschiedener Veröffentlichungen überprüft und in einigen Fällen neu berechnet. Dazu wurde das Programmsystem SCALE Version 4.3 mit der auf ENDF/B-V-Daten basierenden 44-Gruppen-Bibliothek eingesetzt. Die so berechneten Werte wurden teilweise in die Tabelle aufgenommen. Ebenfalls neu aufgenommen wurden Daten, welche mit dem Programmsystem SCALE Version 6 mit der auf ENDF/B VII.0-Daten basierenden 238-Gruppen-Bibliothek berechnet wurden.

[bookmark: _Ref440616135][bookmark: _Toc455498416]Tab. 3.20	Vergleich kritischer Parameter von homogenen 235UO2-238UO2-H2O-Mischungen mit 100 % und 20 % 235U-Anreicherung zwischen DIN 25403-3 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für

		100 % U-235

		20 % U-235



		Urandioxid

		DIN 25403-4

		HK2013

		DIN 25403-4

		HK2013



		homogene Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen

		

		

		

		



		Uran-Kugelmasse Lösung

(reaktivste Konzentration) [kg]

		0,77

		0,8

		5,09

		5,0



		Kugelvolumen Oxid

(ρ = 10,96 g/cm3) [cm]

		4,02

		

		

		



		Kugelvolumen Lösung

(reaktivste Konzentration)

		

		5,6

		10,50

		10,8



		Zylinderdurchmesser Oxid

(ρ = 10,96 g/cm3) [cm]

		12,10

		

		

		



		Zylinderdurchmesser Lösung

(reaktivste Konzentration) [cm]

		

		14,0

		17,74

		17,8



		Schichtdicke Oxid

(ρ = 10,96 g/cm3) [cm]

		3,30

		

		

		



		Schichtdicke Lösung

(reaktivste Konzentration) [cm]

		

		4,8

		7,15

		7,5





Für UO2-H2O-Mischungen mit 100 % 235U liegen in HK2013 nur für die reaktivste Konzentration der Lösung Werte der Kritikalitätsparameter Kugelvolumen, Zylinderdurchmesser und Schichtdicke vor. 

[bookmark: _Ref440616136][bookmark: _Toc455498417]Tab. 3.21	Vergleich kritischer Parameter für eine homogene 235UO2-238UO2-H2O-Mischungen mit 5 % 235U-Anreicherung zwischen DIN 25403-4 und HK2013 unter Verwendung zweier verschiedener Wirkungsquerschnittsbibliotheken

		Kleinste kritische Werte für

		DIN 25403-4

		HK2013

		



		Urandioxid 5 % U-235

		 

		ENDF/B-V

		ENDF/B-VII.0



		homogene Urandioxid-Leichtwasser-Mischungen

		 

		 

		 



		Uran-Kugelmasse Lösung 

(reaktivste Konzentration) [kg]

		36,79

		37,75

		36,5



		Kugelvolumen Lösung 

(reaktivste Konzentration)

		27,86

		28,9

		27,2



		Zylinderdurchmesser Lösung 

(reaktivste Konzentration) [cm]

		25,56

		26,1

		25,4



		Schichtdicke Lösung 

(reaktivste Konzentration [cm]

		12,15

		12,4

		11,9





Tab. 3.20 und Tab. 3.21 zeigen eine gute Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten. Die relativen Abweichungen – bezogen auf HK2013 – liegen im Intervall zwischen -5 % und +2 %. Besonders fällt in Tab. 3.21 auf, dass die mit ENDF/B-V-Wirkungsquerschnitten ermittelten Handbuchwerte in allen Fällen weniger konservativ als die DIN-Werte, die ENDF/B-VII.0-Werte hingegen stets konservativer sind.

[bookmark: _Toc409529402]Kritikalitätsdaten für Plutoniumdioxid-Leichtwasser-Mischungen

Die nachfolgende Tab. 3.22 enthält Kritikalitätsparameter sowohl nach DIN 25403 als auch nach HK2013 für homogene 239PuO2-240PuO2-H2O-Mischungen für Massenanteile des Isotops 239Pu von 100 % und 95 %. Bei den verbleibenden Pu-Massenanteilen handelt es sich stets um 240Pu. 

Die Berechnung der Kritikalitätsparameter in HK2013 erfolgte im Wesentlichen mit den eingangs des Kapitels aufgeführten Rechenverfahren. Die Werte für 5 % 240Pu basieren auf Berechnungen mit dem SN-Transportcode XSDRNPM. Zur Erzeugung der Wirkungsquerschnitte wurde dabei das Programmsystem SCALE mit einer auf ENDF/B-IV-Daten beruhenden 27-Gruppenbibliothek eingesetzt. 

[bookmark: _Ref440616192][bookmark: _Toc455498418]Tab. 3.22	Vergleich kritischer Parameter von homogenen 239PuO2-240PuO2-H2O-Mischungen mit 239Pu-Anreicherung von 100 % und 95 % zwischen DIN 25403-5 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für

		100 % Pu-239

		95 % Pu-239 + 5 % Pu-240



		Plutoniumdioxid 

		DIN 25403-5

		HK2013

		DIN 25403-5

		HK2013



		homogene Pu-Dioxid-Leichtwasser-Mischungen

		 

		 

		 

		 



		Pu-Kugelmasse Lösung 

(reaktivste Konzentration) [kg] 

		0,50

		0,51

		0,58

		0,6



		Kugelvolumen PuO2 

(Metalldichte 10,11 g/cm3) 

		1,15

		1,07

		1,23

		1,2



		Zylinderdurchmesser PuO2 

(Metalldichte 10,11 g/cm3) [cm] 

		7,70

		7,40

		7,97

		7,8



		Schichtdicke PuO2 

(Metalldichte 10,11 g/cm3) [cm]

		1,78

		1,75

		2,00

		1,9





Nach Tab. 3.22 ist eine relativ gute Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten feststellbar. Die relativen Abweichungen – bezogen auf HK2013 – liegen im Intervall zwischen - 3 % und + 7 %. Relative Abweichungen größer als 5 % sind bei Kugelvolumen für 100 % 239Pu mit +7,48 % und bei Schichtdicke für Pu(95/5) mit +5,26 % zu verzeichnen.

[bookmark: _Toc409529403]Kritikalitätsdaten für Plutoniumnitrat-Leichtwasser-Mischungen

Tab. 3.23 zeigt eine Gegenüberstellung der auf DIN 25403 und auf HK2013 basierenden Kritikalitätsparameter für homogene 239Pu-240Pu-Nitrat-Mischungen für Massenanteile des Isotops 239Pu von 100 % und 95 %. Bei den verbleibenden Pu-Massenanteilen handelt es sich stets um 240Pu. Die Berechnung der Kritikalitätsparameter in HK2013 erfolgte im Wesentlichen mit den eingangs in Kap. 3.6.1 aufgeführten Rechenverfahren.

[bookmark: _Ref440616234][bookmark: _Toc455498419]Tab. 3.23	Vergleich kritischer Parameter von homogenen 239Pu-240Pu-Nitrat-Mischungen mit 239Pu-Anreicherung von 100 % und 95 % zwischen DIN 25403-6 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für

		100 % Pu-239

		95 % Pu-239 + 5 % Pu-240



		PuO2 

		DIN 25403-6

		HK2013

		DIN 25403-6

		HK2013



		homogene Pu-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen

		 

		 

		 

		 



		Pu-Kugelmasse [kg]

		0,52

		0,54

		0,64

		0,63



		Kugelvolumen [l]

		8,10

		8,3

		11,40

		11,2



		Zylinderdurchmesser [m]

		16,00

		16,2

		18,30

		18,1



		Schichtdicke [kg]

		5,90

		6,2

		7,40

		7,5





Tab. 3.23 zeigt eine gute Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten. Die relativen Abweichungen – bezogen auf HK2013 – liegen im Intervall zwischen -5 % und +2 %. Dabei erweisen sich für 100 % 239Pu die Kritikalitätsparameter nach DIN 25403 im Vergleich zu den HK2013-Werten als konservativer, für Pu(95/5) verhält es sich – mit Ausnahme der Schichtdicke – genau umgekehrt.

[bookmark: _Toc409529404]Kritikalitätsdaten für Uran-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen

Die nachfolgende Tab. 3.24 vergleicht die auf DIN 25403 basierenden Kritikalitätsparameter für homogene 235U-Nitrat-Mischungen mit denen nach HK2013. Die in HK2013 aufgelisteten Kritikalitätsparameter beruhen auf älteren Rechnungen, sodass bei direkter Anwendung dieser Daten gegebenenfalls höhere Sicherheitsabschläge empfohlen werden.

[bookmark: _Ref440616336][bookmark: _Toc455498420]Tab. 3.24	Vergleich kritische Parameter für homogene U-235-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen zwischen DIN 25403-8 und HK2013

		Kleinste kritische Werte für Uranylnitrat 100 % U-235

homogene U-Nitrat-Leichtwasser-Mischungen

		DIN 25403-8

HK2013



		U-Kugelmasse [kg]

		0,79

		0,82



		Kugelvolumen 

		6,38

		6,4



		Zylinderdurchmesser [cm]

		14,70

		14,8



		Schichtdicke [cm]

		5,26

		4,4





Tab. 3.24 weist bezüglich der Übereinstimmung zwischen den DIN- und den HK2013-Werten ein ambivalentes Verhalten auf. Gute Übereinstimmung mit relativen Abweichungen im Bereich zwischen -4 % und 0 % ist bei den Kritikalitätsparametern Kugelmasse, Kugelvolumen und Zylinderdurchmesser zu verzeichnen. Für die Schichtdicke hingegen beträgt die relative Abweichung +20 %.

[bookmark: _Toc455498275]Übersicht der Vergleichsergebnisse

Der Vergleich zwischen den Kritikalitätsparametern nach DIN 25403 und HK2013 zeigt summarisch gesehen gute Übereinstimmung. In der Tab. 3.25 werden die prozentualen relativen Abweichungen (DIN–HK2013)/HK2013 zwischen ihnen für die betrachteten Systeme aufgelistet.

[bookmark: _Ref409098118][bookmark: _Toc455498421]Tab. 3.25	Relative prozentuale Abweichungen zwischen den auf DIN 25403 und HK2013 basierenden Kritikalitätsparametern

		DIN

		System

		Relative Abweichungen der Kritikalitätsparameter %



		Bezeichnung

 

		 

 

		Kugel

Masse

		Kugel

Volumen

		Zylinder

Durchmesser

		Schicht

Dicke



		DIN 25403-02

		U-Metall-H2O homogen 100 % 235U 

		-3,75

		-0,91

		-1,32

		5,33



		DIN 25403-03

		Pu-Metall-H2O homogen 100 % 239Pu

		-1,96

		3,70

		3,33

		20,83



		DIN 25403-03

		Pu-Metall-H2O homogen 95 % 239Pu

		1,64

		-11,76

		6,22

		21,25



		DIN 25403-04

		UO2-H2O homogen 

100 % 235U

		-3,75

		-------

		-------

		-------



		DIN 25403-04

		UO2-H2O homogen 

20 % 235U

		1,80

		-2,78

		-0,34

		-4,67



		DIN 25403-04

		UO2-H2O homogen 

5 % 235U ENDF/B-VI

		-2,54

		-3,60

		-2,07

		-2,02



		DIN 25403-04

		UO2-H2O homogen 

5 % 235U ENDF/B-VII.0

		0,79

		2,48

		0,63

		2,10



		DIN 25403-05

		PuO2-H2O homogen 

100 % 239Pu

		-1,96

		7,48

		4,05

		1,71



		DIN 25403-05

		PuO2-H2O homogen 

95 % 239Pu

		-3,33

		2,50

		2,18

		5,26



		DIN 25403-06

		Pu-Nitrat-H2O homogen 100 % 239Pu

		-3,70

		-2,41

		-1,23

		-4,84



		DIN 25403-06

		Pu-Nitrat-H2O homogen 95 % 239Pu

		1,59

		1,79

		1,10

		-1,33



		DIN 25403-08

		U-Nitrat-H2O homogen 100 % 235U

		-3,66

		-0,31

		-0,68

		19,55





Aus Tab. 3.25 ist ersichtlich, dass von den 45 verglichenen kritischen Werten ein Großteil (37 bzw. 82 %) Abweichungen im Intervall von - 5 % bis + 5 % aufweist. Von den verbleibenden acht kritischen Werten mit größeren Abweichungen liegen sieben im positiven Bereich (von + 5,33 % bis + 21,25 %) und zeigen damit an, dass in diesen Fällen die HK2013-Werte konservativer als die DIN-Werte sind. In einem Fall (Kugelvolumen Pu-Metall-H2O mit 95 % 239Pu) ist die DIN-Norm konservativer (- 11,78 %).





[bookmark: _Toc455498276]Innovative Kernbrennstoffkonzepte

[bookmark: _Toc455498277]Urananreicherung mit Lasertechnologie, SILEX-Verfahren

[bookmark: _Ref441063348][bookmark: _Ref441067033][bookmark: _Toc455498278]Historische Entwicklung

In den 1970er Jahren war die Urananreicherung nach dem Gasdiffusionsverfahren der aktuelle Stand der Technik und international bereits im großtechnischen Maßstab realisiert. Als konkurrierende Verfahren wurden zu dieser Zeit zunächst vorwiegend andere gasdynamische Isotopentrennverfahren erforscht, wie z. B. ein von der Uranium Enrichment Corporation of South Africa, Ltd. (UCOR) entwickeltes Verfahren mit Hilfe von konischen Wirbelrohrseparatoren (helikon vortex tubes, auch „stehende Zentrifugen“ genannt). Diese Methode wurde wegen ihres ebenfalls sehr hohen Energieverbrauchs, der teilweise über dem der üblichen Diffusionsverfahren lag, in der Zwischenzeit aufgegeben. Vor allem aus Kostengründen wurde nach Alternativen zu diesen sehr energieintensiven Technologien gesucht[footnoteRef:3]. Einige seinerzeit sehr optimistisch beurteilte Methoden zur Separation und Anreicherung von 235U basieren auf den geringfügig unterschiedlichen optischen Anregungsenergien von 235U und 238U, die durch die verschiedenen Atomkernmassen begründet sind (Isotopieverschiebung). Diese unterschiedlichen Anregungsenergien können benutzt werden, um mittels eines sehr schmalbandigen Lasers selektiv Atome oder Moleküle mit 235U anzuregen und dann durch physikalische oder chemische Folgereaktionen von den nicht angeregten 238U-Pendants abzuseparieren. [3:  	Eine vollständige Aufzählung und Beschreibung der verfolgten Ansätze würde den Rahmen der vorliegenden Arbeit, welche sich mit Methoden zur Anreicherung mit Hilfe von Lasertechnologie – vornehmlich SILEX – beschäftigt, sprengen. Es sei jedoch erwähnt, dass auch die Entwicklung der heutigen modernen Zentrifugentechnologie in diesem Umfeld ihren Ausgangspunkt hatte.] 


Mehrere unterschiedliche, unter dem Begriff Laseranreicherung zusammengefasste Verfahren wurden entwickelt und im Labormaßstab erfolgreich erprobt. Wichtige Fortschritte wurden in jener Zeit z. B. in USA, Sowjetunion, Frankreich, Deutschland, Brasilien oder Südafrika erzielt /SCH 98/. Die bekanntesten Verfahren aus dieser Gruppe sind AVLIS (Atomic Vapour Laser Isotope Separation; siehe Kap. 4.1.2), bei dem das Uran elementar in der Dampfphase verwendet wird, und MLIS (Molecular Laser Isotope Separation; siehe Kap. 4.1.3), bei dem Moleküle von Uranhexafluorid UF6 in der Gasphase verwendet werden. Nähere physikalische und technische Einzelheiten sind in den entsprechenden Unterkapiteln beschrieben.

Von diesen Verfahren erwartete man sich mehrere Vorteile in jeweils unterschiedlicher Ausprägung. Dazu gehörten ein vergleichsweise niedriger Energieverbrauch, gute Abtrennfaktoren und damit die Notwendigkeit nur weniger aufeinanderfolgender Kaskaden, sowie der daraus resultierende geringe Platzbedarf. Dadurch versprach man sich gegenüber dem Diffusionsverfahren eine deutliche Reduktion der Kosten pro Tonne Urantrennarbeit (t UTA). Die Effizienz dieser Verfahren erlaubte im Prinzip auch eine weitere Abreicherung von bereits mittels Diffusionsverfahren abgereichertem Uran. Da allerdings gerade diese Faktoren die weltweite Überwachung hinsichtlich Proliferation deutlich erschweren können, wurden diese Technologien unter verschiedenen Fachleuten und Interessengruppen kontrovers diskutiert. Es ist noch zu ergänzen, dass die allgemeine Anwendung dieser Verfahren nicht auf die Isotopentrennung von Uran beschränkt ist, sondern bei Verwendung geeigneter Laserwellenlängen prinzipiell bei allen Elementen durchgeführt werden kann. Praktische Bedeutung haben sie bisher v. a. bei Schwefel-, Iod- und Siliziumisotopen erlangt. Sie könnten grundsätzlich auch zur Anreicherung anderer Aktinoidenisotope wie z. B. 239Pu aus LWR-Plutonium verwendet werden. Als grobe Faustregel gilt indes, dass die Isotopenselektivität umso größer ist, je geringer die Masse des interessierenden Elements ist – was eine Plutoniumanreicherung z. B. 239Pu vs 240Pu, Massendifferenz 1 u  0,42 %, äußerst ineffizient macht.

Im Laufe der 1990er Jahre wurden die Forschungsarbeiten zur Laseranreicherung international, mit Ausnahme eines Labors in Australien, weitgehend eingestellt. Die Gründe dafür waren vielfältig. Zum einen hatte man, je nach Verfahren, mit immensen unvorhergesehenen technischen Schwierigkeiten zu kämpfen, die einer Hochskalierung der Verfahren vom Labormaßstab zum kommerziellen Einsatz entgegenstanden. Dazu kam, dass durch die Fortschritte bei der Zentrifugentechnologie sowie der Verfügbarkeit von angereichertem Uran aus der Abrüstung („Megatons to Megawatts“) die Anreize zur Entwicklung dieser Technologien stark abgenommen hatten. Letzten Endes konnte keines der damals bekannten Verfahren zur Laseranreicherung die an sie gestellten hohen Erwartungen erfüllen. Bislang wurde weltweit keine großtechnische Anlage nach einem Laseranreicherungsprinzip im kommerziellen Maßstab realisiert. Ein Überblick über den Stand der Laseranreicherungsmethoden zu dieser Zeit, v. a. AVLIS, sowie ein umfangreiches Quellenverzeichnis finden sich z. B. in /SCH 98/.

In jüngerer Zeit stieß eine Weiterentwicklung dieser Technologien wieder auf neues Interesse. Bereits in den 1990er Jahren wurde von der Firma Klydon /KLY 14/ in Südafrika eine Weiterentwicklung des bereits erwähnten UCOR-Verfahrens zur Einsatzreife gebracht, der sog. „Aerodynamic Separation Process (ASP)“. Dieses Verfahren, das bei Elementen wie Silizium oder Kohlenstoff zur Isotopentrennung genutzt wird, wurde 1995 an die australische Firma Silex Systems Ltd., kurz SSL, lizensiert, wo es speziell zur Uranisotopentrennung weiterentwickelt wurde. 1996 wurde dieses SILEX-Verfahren (Separation of Isotopes by Laser EXcitation) exklusiv von der US-amerikanischen Firma United States Enrichment Corporation (USEC) lizensiert, mit dem Ziel, eine kommerzielle Anreicherungsanlage in USA zu errichten. Nach dem Ausstieg von USEC aus dem Projekt in 2003 zugunsten der Zentrifugentechnologie wurde 2007 eine exklusive Lizenz an General Electric Hitachi (GeH) vergeben. Die 2008 von GeH gegründete Tochterfirma Global Laser Enrichment (GLE) mit Beteiligung der kanadischen Cameco stellte im August 2011 bei der US NRC einen Antrag zum Bau einer Anreicherungsanlage nach dem SILEX-Verfahren in der Nähe von Wilmington NC, mit einer Kapazität von bis zu 6000 t UTA jährlich und bis zu 8 Gew.-% Anreicherung 235U. Die entsprechende Genehmigung wurde im September 2012 erteilt. Nach Informationen vom 24. Februar 2014 strebt GLE zudem an, eine Lizenz zum Bau einer SILEX-Anlage an dem von der USEC aufgegebenen Standort Paducah als Ersatz der ehemaligen Gasdiffusionsanreicherungsanlage zu erhalten. Die Antragstellung wurde für September 2014 erwartet /PLA 14/. Der Bau einer derartigen Anlage außerhalb der USA ist nicht vorgesehen. Parallel dazu entbrannte erneut die internationale Diskussion hinsichtlich Proliferationsbedenken. Einen aktuellen Überblick über die Problematik der Laseranreicherung im Zusammenhang mit Fragen der Proliferation und Rüstungskontrolle geben z. B. /ROU 10, SER 10, DPG 12, FUS 13/ sowie deren weiterführende Quellen.

Während Verfahren wie AVLIS und MLIS heute allgemein gut bekannt sind, sind zahlreiche Details des SILEX-Verfahrens aus Sicherheitsgründen klassifiziert und unterliegen neben dem üblichen Schutz von Geschäftsgeheimnissen zudem der Geheimhaltung – in den USA für kommerzielles Know-how in Privatbesitz ein sehr ungewöhnlicher Fall. Man kann aber davon ausgehen, dass einige zu Grunde liegende physikalische Prinzipien bestimmten Varianten des MLIS-Verfahrens ähnlich sein dürften. In den folgenden Unterkapiteln werden die Verfahren AVLIS und MLIS sowie der frei zugängliche Kenntnisstand und eine Reihe von Vermutungen zum SILEX-Verfahren beschrieben.

[bookmark: _Ref378772731][bookmark: _Toc455498279]Laserisotopentrennverfahren AVLIS

Die Entwicklung des Verfahrens AVLIS (Atomic Vapour Laser Isotope Separation), zu Deutsch Atomdampf-Laserisotopentrennung, wurde v. a. am Lawrence Livermore National Laboratory (LLNL) in den USA vorangetrieben /DAV 77/. Hierbei liegt das Uran gasförmig als elementarer Atomdampf vor, welcher zumeist durch Laserablation von festem oder flüssigem Metall erzeugt wird. Dabei werden Temperaturen bis zu 3400 °C erreicht, und es wird starke Röntgenstrahlung erzeugt welche abgeschirmt werden muss /USN 98/. In der Gasphase wird das Isotop 235U durch Laserbestrahlung selektiv durch Anregung eines Elektronenniveaus ins Kontinuum ionisiert (Photoionisation) und durch ein starkes elektrisches Feld von dem neutral bleibenden 238U aus dem Partikelstrahl abgetrennt. In Abb. 4.1 ist das Grundprinzip des AVLIS-Prozesses vereinfacht schematisch dargestellt /CAM 98/.
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[bookmark: _Ref378751788][bookmark: _Toc455498372]Abb. 4.1	Vereinfachtes Schema des AVLIS-Prozesses

Die Ionisierungsenergie von 235U liegt bei etwa 6,194 eV (Wellenzahl 49 957 cm-1, entspricht einer Wellenlänge von   200 nm, UV-C)[footnoteRef:4], weshalb die Absorption eines einzelnen Photons im sichtbaren oder infraroten Spektralbereich nicht für eine Elektronendissoziation ausreicht. Typischerweise ist die Absorption von drei oder vier Photonen pro Atom für eine Ionisation erforderlich. Die verwendete Wellenlänge liegt etwa bei   600 nm (sichtbares Licht, orange; Wellenzahl etwa 16 667 cm-1, Photonenenergie etwa 2 eV)[footnoteRef:5], während die Trennschärfe-bestimmende Isotopieverschiebung von atomarem 235U gegenüber 238U etwa 4,2 × 10-5 eV beträgt /USN 08/, was bei einer Wellenlänge von 600 nm eine Differenz von etwa 0,005 nm (ca. 8,3 × 10-4 %) bedeutet. [4:  	Die Wellenzahl ũ ist eine in der Optik und Spektroskopie häufig verwendete Kenngröße. Sie ist der Kehrwert der Wellenlänge . Die zugehörige Energie E errechnet sich zu E = h×c/ = h×c×ũ, mit dem Planckschen Wirkungsquantum h und der Vakuumlichtgeschwindigkeit c. Energie und Wellenzahl sind also direkt proportional. Ein Elektronenvolt (eV) entspricht einer Wellenzahl von 8 065,54 cm-1.]  [5:  	In der Optik wird v. a. in englischsprachigen Fachpublikationen häufig noch die Einheit „Ångström“ (Å) als Längeneinheit verwendet. Die Umrechnung lautet 1 Å = 0,1 nm. Das Ångström ist keine SI-Einheit.] 


Als Laser wurde typischerweise ein sehr fein abgestimmter Farbstofflaser verwendet, der in früheren Verfahren mit einem Kupferdampflaser, später durch moderne YAG-Laser gepumpt war. Auch der Einsatz eines modernen, Nd:YAG-gepumpten Titan-Saphir-Lasers mit oder ohne Frequenzverdoppler ist heute vorstellbar /PAR 04/.

Theoretisch ist dadurch eine optische Selektivität > 20 000 möglich. Diese konnte jedoch in der praktischen Anwendung aus mehreren Gründen nicht erreicht werden. Bei Stößen der Atome untereinander in der Gasphase findet ein Elektronenaustausch statt, der zum Verlust der Isotopenselektivität führt, weshalb man mit sehr geringen Dichten von weniger als 1013 Atomen pro cm³ arbeiten muss um eine sinnvolle Selektivität zu erreichen. Zudem ist der Absorptionsquerschnitt für Ionisation relativ niedrig, was eine geringe Ausnutzung des Laserlichts bewirkt. Ebenfalls problematisch erwies sich die thermische Ionisation im Verdampferofen, die die Selektivität weiter beeinträchtigte. Dies führte in Konsequenz zu einem ökonomisch wenig attraktiven weil geringen Materialdurchsatz pro Trennstufe, bei vergleichsweise hohem und damit kostenintensiven Aufwand an Laserlicht. Aufgrund dieser Tatsache und der erforderlichen hohen Temperaturen ist der Energieverbrauch weniger günstig als bei anderen, somit effizienteren Laseranreicherungsverfahren wie MLIS oder SILEX.

In Abb. 4.2 ist der Versuchsaufbau zu einem AVLIS-Experiment am Lawrence Livermore National Laboratory (LLNL) abgebildet /CAM 98/. Grün zu sehen ist das Licht des Kupferdampflasers, der den Farbstofflaser pumpt, welcher das orange Licht erzeugt. Letzteres wird zur Ionisation der 235U-Isotope im Urandampf verwendet. 
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[bookmark: _Ref378682476][bookmark: _Toc455498373]Abb. 4.2	Versuchsaufbau zu einem AVLIS-Experiment am Lawrence Livermore National Laboratory

Im Jahr 1985 wurde das AVLIS-Verfahren vom US DoE als präferierte Laseranreicherungstechnologie für die USA ausgewählt /STE 85/. Großtechnisch erlangte das AVLIS-Verfahren letztlich dennoch keine Bedeutung. Eine im selben Jahr in Livermore, Kalifornien, errichtete Demonstrationsanlage mit einer geplanten Kapazität von 500 t UTA /PAI 88/ wurde 1999 wegen Materialproblemen v. a. mit dem erhitzten elementaren Uran, wegen mangelnder Zuverlässigkeit und zu geringer Ausnutzung des Laserlichts (vgl. oben) stillgelegt /FUS 13/.

Eine ähnliche, von CEA in Frankreich verfolgte und von COGEMA kofinanzierte Variante trägt die Bezeichnung SILVA (Séparation Isotopique par Laser de la Vapeur Atomique). Zunächst wurden gute Ergebnisse erzielt, doch nach dem Beschluss der COGEMA, die stillzulegende Gasdiffusionsanreicherungsanlage EURODIF (George Besse I) in Tricastin durch Zentrifugentechnik zu ersetzen (George Besse II), wurde das SILVA-Programm 2003 beendet. Das Grundprinzip des Verfahrens wurde in Frankreich jedoch jüngst zur Isotopentrennung anderer Elemente wie Neodym oder Zirkon wieder aufgenommen und wird weiter erprobt, jedoch nicht mehr zur Urananreicherung. Abb. 4.3 zeigt eine schematische Darstellung des Verfahrens /JUL 07/.
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[bookmark: _Ref379201949][bookmark: _Toc455498374]Abb. 4.3	Schematische Darstellung des französischen AVLIS-Verfahrens SILVA

[bookmark: _Ref378766221][bookmark: _Ref441063502][bookmark: _Ref441066983][bookmark: _Toc455498280]Laserisotopentrennverfahren MLIS

Das andere wichtige Trennverfahren mittels Laser, MLIS (Molecular Laser Isotope Separation), zu Deutsch Molekular-Laserisotopentrennung, wurde zunächst am Los Alamos National Laboratory (LANL), USA, entwickelt /JEN 82/, um dann in zahlreichen anderen Ländern aufgegriffen zu werden, darunter auch in Deutschland.

Zur Anreicherung geht man hier von der gasförmigen Verbindung Uranhexafluorid (UF6) aus. Einer der Vorteile gegenüber dem Uranmetalldampf-Verfahren AVLIS besteht darin, dass man bei MLIS auf umfangreiche Erfahrungen und Kenntnisse bei der Handhabung von Uranhexafluorid aus anderen Anreicherungstechnologien (Diffusion, Zentrifuge) zurückgreifen kann. Ebenso wie beim AVLIS-Verfahren nutzt man die Isotopieverschiebung, d. h. den Umstand, dass auch im Termschema der Molekülschwingungen sich die Energieniveaus der Verbindung mit den verschiedenen Isotopen (sog. Isotopomere) geringfügig unterscheiden; hier sind diese 235UF6 und 238UF6. Durch Bestrahlung mit Laserlicht kann erreicht werden, dass bestimmte Molekülschwingungsniveaus, beim Uranhexafluorid typischerweise das Niveau 3, isotopenselektiv angeregt werden. Die Isotopieverschiebung dieses Niveaus beträgt lediglich 0,6 cm-1 /EER 10/. Da Fluor monoisotop als 19F vorliegt, kommt es hierdurch ebenso wie bei anderen Anreicherungsverfahren nicht zu Störungen aufgrund zusätzlicher nicht durch Uranisotope bedingter Massendifferenzen.

Diese selektive Anregung der relevanten Schwingungsniveaus von 235UF6 funktioniert effektiv nur im Grundzustand der Molekülschwingung. Diese ist bei Raumtemperatur aufgrund der Boltzmannverteilung nur zu ca. 1 % besetzt. Das beobachtete Absorptionsspektrum entspricht hier einer Mischung von Übergängen zwischen verschiedenen angeregten Schwingungs- und Rotationsniveaus, wobei sich die Linien der verschiedenen Isotope überlagern. Die Breite der Absorptionsbande ist daher wesentlich größer als die Isotopieverschiebung, was die Selektivität erheblich reduziert. Man muss daher zu tieferen Temperaturen übergehen. Bei 55 K, also ca.  220 °C, erreicht die Besetzung des Grundzustands einen Wert von etwa 90 %. Hier kann eine optische Selektivität von etwa 500 erreicht werden /EER 76, FUS 13/. 

Um eine Sublimation des Uranhexafluorids und seine Ausfällung als Feststoff bei dieser niedrigen Temperatur zu verhindern, erfolgt die Abkühlung adiabatisch beim Durchströmen eines Überschall-Molekülstrahls durch eine Schlitzdüse. Um die thermodynamischen Eigenschaften des Gases bei diesem Prozess zu verbessern, ist es notwendig das Uranhexafluorid zu einem geringen Anteil in ein geeignetes Trägergas wie z. B. Stickstoff N2, Argon Ar oder andere einzumischen /JEN 82/. Dieses Trägergas wird bei der Isotopentrennung je nach MLIS-Variante nicht verbraucht und kann in diesem Fall wiederverwendet werden (siehe unten).

Die Anregung durch den Laser erfolgt typischerweise gepulst bei Pulsfrequenzen von 30 bis 500 Hz und Pulsdauern im Bereich von ca. 100 ns. Die Pulsenergie liegt im Bereich von 1 J. Zur Anwendung kam meist ein frequenzstabilisierter Kohlenstoffdioxid-Laser. Dessen Grundwellenlänge von   10,8 µm (entspricht 925,93 cm-1 bzw. 0,1148 eV) wird mit Hilfe eines Stickstoff-gekühlten Raman-Konverters durch nichtlineare optische Prozesse (Stokes-Raman-Streuung in para-Wasserstoff, siehe z. B. /TSU 99/) bei etwa 50 mbar Druck und einer Temperatur von 77 K zu der für die Schwingungsanregung von Uranhexafluorid geeigneteren Wellenlänge von 16 µm (entspricht 625 cm-1 bzw. 0,07749 eV) verschoben. Zur Verbesserung der Trennschärfe der Wellenlänge sind weitere z. T. komplexe optische Komponenten erforderlich.

[bookmark: _GoBack]Während alle MLIS-Varianten bis zu diesem Punkt qualitativ ähnlich ablaufen, unterscheidet man ab hier zwei wichtige Unterkategorien des Verfahrens. Zum einen existieren Varianten welche das UF6 isotopenselektiv chemisch verändern z. B. MOLIS (Molecular Obliteration Laser Isotope Separation), CHEMLIS (CHemically Enhanced MLIS) und CRISLA [image: ], so dass die angereicherte und abgereicherte Fraktion in unterschiedlichen chemischen Verbindungen vorliegen und auf dieser Basis separiert werden können. Zum anderen gibt es Verfahren welche auf unterschiedlichen Kondensationseigenschaften der Isotopomeren beruhen, die als SILARC (Separation of Isotopes by Laser Assisted Retardation of Condensation) bezeichnet werden; auch das Akronym LASCOR (Laser Assisted Condensation Repression) ist dafür geläufig. Hier liegen sowohl die angereicherte als auch die abgereicherte Fraktion beide chemisch nach wie vor als Uranhexafluorid vor /EER 98, EER 03, PAR 04, EER 10, SER 10/.

Bei den chemisch verändernden Varianten wird zunächst mit einem Infrarot-Laser wie oben beschrieben ein isotopenselektiv angeregter Molekülzustand erzeugt. Dann werden in einem Folgeprozess durch weitere Photonenabsorption die Moleküle nur dieses angeregten Isotopomers dissoziiert, d. h. in zwei Bruchstücke aufgetrennt. Die Dissoziationsenergie von 235UF6 liegt bei etwa 3,87 eV /PAR 04/, das entspricht einer Wellenzahl von ca. 312 140 cm-1 bzw. einer Wellenlänge von   320 nm, also UV-A. Es gibt dabei mehrstufige Varianten mit verschiedenen Wellenlängen im Infrarot, oder in einem zweistufigen Prozess mit einer Wellenlänge im Infrarot und einer zweiten Wellenlänge im Ultraviolett z. B. eines Excimer-Lasers.

Mit der ersten Stufe des eingesetzten Infrarot-Lasers wird dabei selektiv 235UF6 vom Grundzustand in einen höheren Schwingungszustand angeregt. Dieser angeregte Zustand kann dann durch weitere Photonenabsorption(en) dissoziiert, d. h. photochemisch gespalten werden (MPD, Multi Photon Dissocation; falls nur Infrarot-Wellenlängen verwendet werden auch IRMPD genannt), während der nicht angeregte Zustand erhalten bleibt. Dies ermöglicht es z. B., selektiv 235UF6 zu Uranpentafluorid 235UF5 umzuwandeln, welches konglomeriert und als Staub aus der Gasphase ausfällt während 238UF6 gasförmig zurückbleibt /JEN 82, SCH 98, FUS 13/. Allerdings besitzt Uranpentafluorid ungünstige mechanische Eigenschaften, welche sich in Form von Reiben, Kratzen oder Scheuern abträglich auf diverse optische Komponenten auswirken. 

In einer weiteren CHEMLIS-Variante wird Chlorwasserstoff HCl als Trägergas verwendet, das sich gut als Reaktionspartner mit dem angeregten Uranhexafluorid zur isotopenselektiven Uranpentafluoriderzeugung eignet, insbesondere in Verbindung mit einer Kombination aus Kohlenstoffmonoxid- und -dioxid-Laser. Allerdings entstehen hier neben 235UF5 auch die chemisch reaktiven Verbindungen Fluorwasserstoff HF und molekulares Chlor Cl2 als Reaktionsnebenprodukte /LIY 10/, welche u. a. aufgrund ihrer Korrosivität ebenfalls ungünstige Eigenschaften für den Gesamtprozess aufweisen. 

Bei der zweiten Kategorie werden die unterschiedlichen Kondensationseigenschaften von UF6 zu Dimeren, Multimeren oder Van der Waals-Clustern der selektiv angeregten Isotopenmoleküle im adiabatisch gekühlten Überschall-Gasstrahl (free-jet-SILARC), oder an gekühlten Wänden bei einem unterschallschnellen Gasstrahl (cold-wall-SILARC) ausgenutzt. 

Bei der schnellen adiabatischen Abkühlung des UF6 im Überschall-Gasstrahl kommt es zu einer Dimerisierung der Moleküle entweder der anzureichernden Verbindung mit sich selbst oder mit dem Trägergas. Während dieses Phänomen in den chemisch basierten MLIS-Verfahren oft störend wirkt und z. B. durch ein geeignetes Trägergas unterbunden werden muss, wird es im free-jet-SILARC gezielt zur Isotopenseparation ausgenutzt. Die selektive Laseranregung verhindert die Dimerisierung von 235UF6, während 238UF6 dimerisieren oder multimerisieren kann. Die Lasereinstrahlung kann dabei koaxial oder transversal erfolgen. Über einen Abscheider werden dann die deutlich schwereren Dimere und Multimere, welche aufgrund ihrer um Faktoren höheren Masse länger im Zentrum des Gasstrahls verweilen, von den leichteren Monomeren separiert, die den Strahl schneller verlassen.

In Abb. 4.4 ist in einem exemplarischen Schema dargestellt, wie bei dem free-jet-SILARC Verfahren die selektive Anregung und Verhinderung der Dimerisierung zum Austrag von 235U-haltigem Gas aus dem Hauptstrahl und somit zur Isotopenseparation genutzt wird /UPS 10, EER 10/. In dem gezeigten Beispiel erfolgt die Lasereinstrahlung transversal.
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[bookmark: _Ref378688695][bookmark: _Toc455498375]Abb. 4.4	Beispiel für eine Isotopentrennung nach dem MLIS-Verfahren SILARC

Als Ergebnis erhält man eine angereicherte und eine abgereicherte Fraktion. Da Eingangs- und Ausgangsprodukt chemisch identisch sind, kann man diesen Vorgang im Prinzip relativ einfach in einem einzigen koaxialen Laserstrahl mehrfach hintereinander kaskadieren. Deshalb und aufgrund der Überschallgeschwindigkeit des Gases könnten bei dieser Methode großtechnisch sinnvolle Durchsätze prinzipiell erreichbar werden. In Abb. 4.5 ist eine derartige Kaskadierung mit zwei Laserwellenlängen (IR und UV) schematisch dargestellt /JEN 82/.
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[bookmark: _Ref379201395][bookmark: _Toc455498376]Abb. 4.5	Mehrstufige MLIS Anreicherungskaskade (Schema)

Beim cold-wall-SILARC Verfahren wird der Gasstrahl unterhalb der Schallgeschwindigkeit durch ein gekühltes Rohr geleitet, durch welches der Laserstrahl koaxial im Zentrum des Gasstrahls gelenkt wird. Bei geeignet gewählten thermodynamischen Parametern (Temperatur, Druck, u. a.) sorgt die selektive Laseranregung für eine angereicherte Fraktion im Gasstrahl, die das Rohr verlässt, sowie eine abgereicherte Fraktion im Kondensat an der gekühlten Innenwand des Rohres. Wegen des geringen Durchsatzes ist dieses Verfahren nicht für die Urananreicherung in großtechnischen Mengen geeignet. Aufgrund seiner technischen Einfachheit wird es heute dennoch zur Gewinnung geringer Mengen von Isotopen z. B. zu medizinischen Zwecken eingesetzt.

Wie im Fall des AVLIS-Verfahrens wurde auch kein MLIS-Verfahren großtechnisch realisiert. In USA wurde die Förderung von MLIS mit Forschungsgeldern des US DoE im Juni 1985 zugunsten der Entwicklung des damals vielversprechenderen AVLIS-Verfahrens eingestellt /STE 85/, vgl. auch Kap. 4.1.2. In Deutschland hat die Firma Uranit GmbH Jülich um 1991/92 mittels IRMPD-MLIS eine für Reaktoruran geeignete Selektivität in einer einzigen Trennstufe im Labormaßstab demonstrieren können. Das Verfahren wurde dennoch aufgegeben, da zu viel weiterer Entwicklungsbedarf für den kommerziellen Maßstab (Skalierbarkeit) und zu wenig Aussicht auf Konkurrenzfähigkeit des Verfahrens abzusehen war /FUS 13/.

[bookmark: _Toc455498281]Laserisotopentrennverfahren SILEX

Wie bereits in Kap. 4.1.1 erwähnt sind einige Teile des SILEX-Verfahrens sicherheitsklassifiziert, weshalb entsprechende Informationen nicht frei zugänglich sind /LYM 05, ROU 10, FUS 13/. Was über das Verfahren v. a. in den eben genannten drei Quellen sowie deren Verweisen publiziert ist, soll an dieser Stelle überblicksartig beschrieben werden. Da die Vermutungen unterschiedlicher Autoren in die Diskussion einfließen, kommt es bei manchen Details zu widersprüchlichen Aussagen in der verfügbaren Literatur.

Zunächst ist bekannt, dass sowohl der Eingangsmassenstrom (Feed) als auch die an- und abgereicherten Ausgangsmassenströme (Product, Tails) aus Uranhexafluorid in einem Trägergas bestehen. Wie beim MLIS-Verfahren wird das Gasgemisch adiabatisch durch Expansion aus einer Düse auf sehr tiefe Temperaturen gekühlt. Die genaue Art des Trägergases, seine Dichte und der enthaltene Anteil an Uranhexafluorid sind klassifiziert und zudem als kommerziell proprietäre Information geschützt /LYM 05/. Der Energiebedarf von SILEX wird gegenüber herkömmlichen MLIS-Verfahren als geringer bezeichnet. Dies wird auch von Förderern dieser Technologie unterstrichen, die zudem betonen dass der Energiebedarf und die Kosten infolgedessen sogar niedriger liegen als bei der Zentrifugentechnik /ROU 10/. 

Bekannt ist weiterhin, dass wie bei allen MLIS-Verfahren der Anteil des Trägergases der deutlich höhere ist. Der Anregungsmechanismus zur Isotopenselektion erfolgt auch hier über eine Erhöhung der Schwingungsenergie des Moleküls durch einen Infrarot-Laser /ROU 10/. Somit scheint das SILEX-Verfahren im Prinzip die Weiterentwicklung einer free-jet-SILARC-Variante zu sein.

Bei der Entwicklung im Laborbetrieb wurde ähnlich zu MLIS ein Kohlenstoffdioxidlaser mit Ramankonverter zur Anregung verwendet /LYM 05/, mit den bereits in Kap. 4.1.3 beschriebenen spezifischen Kenngrößen für die Pulsfrequenz, -dauer und -energie. Während bislang Kohlenstoffmonoxid- und Kohlenstoffdioxid-Laser bzw. eine Kombination der beiden als einzige effiziente Lösung zur Erzeugung von geeigneter Infrarotstrahlung in Frage kamen, stehen aufgrund neuerer Entwicklungen in der nichtlinearen Optik sowie in der Lasertechnologie heute bzw. in naher Zukunft möglicherweise Alternativen zur Verfügung. Zu nennen sind hier an erster Stelle der Freie-Elektronen-Laser (FEL) im Infrarotbetrieb, sowie neuartige Halbleiterlaser. Ob diese Laser im geplanten oder in einem künftigen großtechnischen Einsatz des SILEX (oder anderer MLIS-Verfahren) eine signifikante Rolle spielen, kann hier nicht abgeschätzt werden. Bei Überlegungen zur Proliferationsresistenz und Technologieexportkontrolle spielen diese Aspekte jedoch eine wichtige Rolle /ROU 10/.

Man geht weiterhin davon aus, dass beim SILEX-Verfahren eine sog. „Zentrifuge mit stehender Wand“ als Reaktionsraum verwendet wird, vermutlich basierend auf einem konischen Wirbelrohrseparator ähnlich den südafrikanischen UCOR- bzw. ASP-Verfahren, welche die Ausgangspunkte der SILEX-Entwicklung darstellen (vgl. Kap. 4.1.1). Der erreichbare Anreicherungsfaktor wird auf zwei bis zwanzig geschätzt.

Abb. 4.6 illustriert das gemutmaßte, stark vereinfachte Prozessschema in dem Wirbelrohr nach /FUS 13/. Der Buchstabe F (Feed) symbolisiert den tangential in das konische Wirbelrohr eingebrachten, adiabatisch abgekühlten Gasstrom aus der Trenndüse. T bezeichnet den mit dem leichteren Isotop 235U abgereicherten Tails-Massenstrom, der sich bei diesem Verfahren durch den Zentrifugeneffekt an der Rohrwandung konzentriert, und P den angereicherten Product-Massenstrom, der sich im Rohrinneren konzentriert. 16 µm bezeichnet das eingestrahlte Infrarot-Laserlicht.
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[bookmark: _Ref378769831][bookmark: _Toc455498377]Abb. 4.6	Schematische Darstellung einer gemutmaßten Möglichkeit des Separationsprozesses beim SILEX-Verfahren

Ein derartiger Aufbau würde die Vermutung einer SILARC-Variante bestätigen und ebenfalls bedeuten, dass es sich bei dem SILEX-Verfahren nicht um einen Infrarot-Mehrphotonen-Moleküldissoziationsprozess handelt, da die Trenndüse mit einer Öffnung von etwa 0,2 mm für einen meterlangen Laserstrahl zu eng wäre. Diese Schlussfolgerung passt zu entsprechenden, in /LYM 05/ getroffenen Aussagen.

Vielmehr gibt es Überlegungen, dass das Uranhexafluorid mit sich selbst oder dem Trägergas – z. B. Wasserstoff H2, Kohlenstoffdioxid CO2 oder Xenon Xe – Molekülcluster ähnlich zum SILARC-Verfahren bildet, die isotopenselektiv durch die Laseranregung über Ein- oder Zwei-Photonen-Dissoziation aufgespalten werden /FUS 13/, bzw. dass die Clusterbildung analog zu ähnlichen Methoden bei anderen Elementen wie in /EER 10/ beschrieben selektiv unterdrückt werden könnte (/EER 10/ betrachtet dabei kein Wirbelrohr). Diese Clusterbildung zwischen Uranhexafluorid und dem Trägergas würde eine sehr starke Expansion und Abkühlung des einströmenden Gases erfordern. Damit könnte letztlich ein Massenunterschied von Faktoren deutlich > 3 zwischen Product- und Tails-Massenstrom erreicht werden /FUS 13/, mit einer durch den Zentrifugeneffekt im Wirbelrohr entsprechend erhöhten Selektivität der Komponenten des Gasgemisches.

Wie bereits erwähnt ist die genaue Wahl des Trägergases beim SILEX-Verfahren nicht öffentlich bekannt. Grundsätzlich bestehen mehrere Möglichkeiten. Beispielsweise für die Anreicherung des Siliziumisotops 28Si verwendet Klydon, Südafrika, die Verbindung Siliziumtetrahydrid (Silan) SiH4 mit H2 als Trägergas /KLY 14/. Bei einer Verwendung von CO2 als Trägergas könnte dessen langwellige Absorptionslinie bei etwa 667 cm-1 (entspricht einer Wellenlänge von ca.  = 15 µm bzw. einer Photonenenergie von ca. 0,0827 eV) ein Problem darstellen, die trotz der tiefen Temperatur des Gases vielleicht noch mit der Laserwellenlänge überlappt und so die Selektivität des Verfahrens bzgl. der Uranisotope beeinträchtigen könnte. Bei der Verwendung von Xenon als Trägergas würde man zur Clusterbildung noch tiefere Temperaturen benötigen, weshalb entsprechend mehr Kompressionsarbeit und deshalb mehr Energieeinsatz bei der Erzeugung des Überschall-Gasstrahls erforderlich wäre. Letztlich ist die Selektivität vermutlich jedenfalls durch den gasdynamischen Prozess und nicht durch optische Parameter und Randbedingungen begrenzt /FUS 13/. Das Trägergas würde durch die Clusterbildung und deren anschließender Zerstörung nicht verbraucht und könnte somit, wie in /LYM 05, FUS 13/ angegeben, abgetrennt und rezykliert werden.

Gegenüber den MLIS-Verfahren, v. a. jenen mit Mehrphotonenprozessen, würde sich bei dem oben beschriebenen, gemutmaßten Verfahren eine Reihe von Vorteilen ergeben. Bereits in einem Einphotonenprozess würde sich durch den hohen Absorptionsquerschnitt von etwa 10-16 cm² eine vollständige Absorption aller Photonen eines Laserpulses durch das Uranhexafluorid ergeben. Dadurch könnte die Pulsfrequenz des Lasers in einem realistisch sinnvollen Bereich bleiben, d. h. es wären keine Pulsfrequenzen im kHz-Bereich oder höher erforderlich /FUS 13/, und eine serielle Kaskade wäre im Idealfall unnötig. Zudem bestehen auch die an- und abgereicherten Massenströme aus Uranhexafluorid, das nach Abtrennung des Trägergases ohne weitere chemische Bearbeitung mit bekannten, bewährten Technologien (Autoklaven, Transportbehälter, usw.) direkt weiter verarbeitet werden kann. Ähnlich wie bei dem Anreicherungsverfahren nach der free-jet-SILARC Methode wäre dann auch der SILEX-Prozess vermutlich mit einem einzigen Laserstrahlbündel mehrstufig kaskadierbar falls sich doch die Notwendigkeit dazu ergäbe.

Es sei zum Abschluss noch einmal deutlich wiederholt und betont, dass sich eine Reihe der hier gemachten Angaben auf Vermutungen hauptsächlich nach /FUS 13/ stützt und nicht weiter mit frei zugänglichen Quellen belegbar ist.

Sicherheitstechnische Überlegungen zum SILEX-Verfahren

Auf Basis der diskutierten Fakten und Vermutungen lassen sich Schlüsse auf die konventionellen und nuklearen Sicherheitsbedingungen des SILEX-Verfahrens ziehen.

Hinsichtlich der konventionellen Sicherheit ist insbesondere für das Betriebspersonal der Umgang mit der Lasereinrichtung und ggf. mit dem Ramankonverter, welcher ständige Kühlung mit flüssigem Stickstoff benötigt, zu beachten. Dies beinhaltet den Umgang mit starken elektrischen und optischen Energiequellen. Störfallbedingte Auswirkungen auf die Umgebung außerhalb des Betriebsgeländes sind hier ausgenommen von Brandschutzaspekten nicht zu besorgen. Sollte Wasserstoff als Trägergas zum Einsatz kommen, ist auch dessen spezifische Gefährdung hinsichtlich Brand bzw. Knallgasexplosion mit einzubeziehen; für inerte Trägergase wie Kohlenstoffdioxid oder Edelgase entfällt diese Überlegung. Alle diese Aspekte sind jedoch prinzipiell gut beherrschbar.

Im nuklearen Bereich gelten für den Umgang mit Uranhexafluorid grundsätzlich dieselben chemotoxischen und radiotoxischen Aspekte wie bei den anderen bekannten Anreicherungsverfahren. Dies gilt einschließlich der Kritikalitätssicherheitsaspekte, z. B. im Falle der Bildung von Uranylfluorid UO2F2 durch Reaktion von Uranhexafluorid mit Wasser etwa unter Störfallbedingungen. 

Es ist dabei zu beachten, dass das Uranhexafluorid zur Erzeugung des Überschall-Gasstrahls unter hohen Drücken gehandhabt wird, was zwar zusätzliche Anforderungen an die Sicherheitsbetrachtungen stellt, heute aber ebenfalls gut beherrschbar ist. Bei der Handhabung des Gases im Überdruckbereich ist jedoch eine unbeabsichtigte Abkühlung mit dem Phasenübergang gasförmig zu flüssig und vor allem flüssig zu fest zu vermeiden bzw. in der Auslegung zu verhindern oder geeignet zu berücksichtigen. Letzterer Übergang geht durch einen Dichtesprung von – je nach Druck und Temperatur – ca. 3,7 g/cm³ auf ca. 5,1 g/cm³ und damit einer spontanen Volumenreduktion um ca. 35 % einher, und bei einer anschließenden erneuten Erwärmung mit einer entsprechenden Volumenzunahme /URE 13/. Dieser Effekt führte im Jahr 1986 in Gore, USA, bei der versuchten Entleerung eines überfüllten Uranhexafluorid-Transportbehälters aufgrund unvorhergesehener, ungünstiger Umstände zu einem schweren Unfall mit Bersten eines 48Y-Behälters /SHU 86/.

Abb. 4.7 zeigt das Phasen- und ein Dichtediagramm von Uranhexafluorid /URE 13/, um diese Besonderheit zu verdeutlichen.
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[bookmark: _Ref445889905][bookmark: _Toc455498378]Abb. 4.7	Phasen- und Dichtediagramm von Uranhexafluorid UF6 nach URENCO

Insgesamt erscheint die Anreicherung nach dem SILEX-Verfahren auf Basis der verfügbaren Informationen, ohne präzise Kenntnis des genauen Verfahrens, nicht mit einem signifikant höheren Gefährdungspotential verbunden zu sein als andere Technologien zur Urananreicherung.
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In folgendem Kapitel sind die Ergebnisse von Literaturrecherchen zu Kernbrennstoffkonzepten zusammengefasst, welche gegenwärtig international als Weiterentwicklung bestehender Konzepte für etablierte Reaktortypen, als Konzepte zur Nutzung von Thorium, sowie für zukünftige fortschrittliche Anlagen diskutiert und erforscht werden.

[bookmark: _Toc455498283]Entwicklungen bezüglich Brennstoffkonzepte in Leichtwasserreaktoren

Abbrennbare Absorber

Die Verwendung von abbrennbaren Neutronenabsorbern in Brennstoffen von Leichtwasserreaktoren stellt heute ein etabliertes Verfahren dar. Das weltweit am häufigsten eingesetzte Material ist dabei dem Brennstoff UO2 beigemischte Gadolinium (Gd), seltener auch Erbium, oder an der Brennstoffoberfläche als Ummantelung angebrachte ZrB2 Verbindungen /FIE 03, HES 09/. Im Berichtszeitraum beschäftigen sich einige neuere Untersuchungen mit dem Zusatz von Bor in die Brennstoffmatrix /LEE 12, RHE 12, JEO 14, JEO 15/. Die aktuelle Forschung zielt dabei vor allem auf den Druckaufbau innerhalb des Brennstabs durch die Helium-Produktion (jedes von 10B absorbierte Neuron erzeugt Heliumgas). Die Effekte werden beschrieben in /JEO 14/ und /JEO 15/. Eine detailliertere spezifische Analyse in /JEO 15/ kommt zu dem Schluss, dass durch Hinzufügen von 500 ppm Bor in die UO2 Brennstoffmatrix ein signifikanter Druckanstieg am Ende eines LWR-Zyklus zu erwarten ist. Für eine genauere Aussage und zur Abschätzung eventueller Materialkonsequenzen, z. B. Spannungszustände des Brennstoff-Hüllrohrs, müssen weitere experimentelle Studien durchgeführt werden. Für die von in /FIE 03/ beschriebenen Brennstäbe mit ZrB2 Ummantelung des Brennstoffs stellen die Autoren keine sicherheitsrelevanten Einschränkungen durch die Heliumproduktion fest.

Verbesserung der thermischen Eigenschaften von UO2-Brennstoffen

Die verhältnismäßig niedrigere Wärmeleitfähigkeit von UO2-Brennstoffen in Leichtwasserreaktoren führt zu makroskopischen Effekten, die sich in der Konsequenz auf die Sicherheit der Reaktoren während des Betriebs auswirken. Eine verbesserte Wärmeleitfähigkeit würde zu niedrigeren Brennstofftemperaturen führen, was in einer geringeren Freisetzung von Spaltgasen und somit zu einer Druckverminderung im Inneren der Brennstäbe führen würde. Ebenso würde durch eine bessere Wärmeleitfähigkeit der Temperaturgradient innerhalb der Brennstoffpellets abnehmen und so weniger thermische Belastungen auftreten. Letztere können u. a. verantwortlich für unerwünschte Effekte wie Restrukturierungen, Deformationen und Brüche sein. Ein Ansatz, um die Wärmeleitfähigkeit des UO2-Brennstoffes zu verbessern ist, Berylliumoxid (Beryllerde, BeO) der Brennstoffmatrix beizumischen. Unter allen bekannten Oxiden besitzt BeO die mit höchste thermische Leitfähigkeit (ca. 260 - 300 W/(m K) bei 20 °C), die um ein vielfaches höher als die von UO2 ist /SUK 14/. Der hohe Schmelzpunkt, die guten chemischen Eigenschaften in Bezug auf Verbindungen mit UO2 und die niedrigen Neutronenabsorptionsraten machen BeO zu einem sehr guten Kandidaten. Dem gegenüber stehen die für alle keramischen Stoffe gültigen Strahlungseffekte durch Neutronen, die die Wärmeleitfähigkeit vermindern können. In /SUK 14/ wurden theoretische Überlegungen und Modellrechnungen angefertigt, um die Degenerierung der thermischen Leitfähigkeit von BeO durch Bestrahlung in UO2-BeO Brennstoffen zu untersuchen. Insgesamt gibt es jedoch nur sehr wenige experimentell ermittelte Werte, mit denen die Modellrechnungen verglichen werden können. Ein Beispiel sind die momentan durchgeführten Experimente am Halden-Reaktor in Norwegen mit 90 Vol.-% UO2 und 10 Vol.-% BeO (entspricht ca. 97 Gew.-% UO2 und 3 Gew.-% BeO). Diese Werte wurden auch für die Berechnungen in /SUK 14/ benutzt. Untersucht wurden die zwei verschiedenen Hüllrohrmaterialien Zircalloy-4 und Siliziumcarbid (SiC). Als Resultat der Studie und den darin durchgeführten Sensitivitätsstudien kann festgehalten werden, dass für SiC Hüllrohrmaterialien eine größere Verbesserung bezüglich der thermischen Eigenschaften der UO2-BeO Brennstoffe festgestellt werden konnte. Zu einer besseren Einschätzung der Ergebnisse werden mehr experimentelle Daten zum Vergleich benötigt. 

Neuere Entwicklungen bezüglich Hüllrohrmaterialien

Der Ablauf des Reaktorunfalls in Fukushima hat unter anderem den Forschungen nach neuen Hüllrohrmaterialien neuen Antrieb gegeben. Gegenüber den heute in Leistungsreaktoren fast ausschließlich verwendeten Zirkonlegierungen verspricht man sich davon unter anderem eine geringere Oxidationsrate und eine höhere strukturelle Belastbarkeit bei höheren Temperaturen. Im Falle eines Kühlmittelverlusts würde so zusätzliche Karenzzeit zur Verfügung stehen um die Kühlung der Brennelemente wiederherzustellen. Für den normalen Reaktorbetrieb erwartet man sich eine geringere Rate an Hüllrohrdefekten bzw. größere Toleranzen, welche die neuen Materialien ggf. für den Einsatz mit höher angereicherten Brennstoffen oder Hochabbränden empfehlen würde. Als geeignete Materialien wurden auf der Basis von Computeranalysen bisher neuartige Legierungen auf der Basis von Stählen oder überzogenem Molybdän diskutiert, dazu Keramikverbundstoffe aus Siliziumcarbiden /AVS 13/. Aufgrund der Stoffeigenschaften wie ein hoher Schmelzpunkt (2730 °C), niedrige chemische Aktivität, geringer Neutronenwirkungsquerschnitt und keine nennenswerten Kriecheigenschaften bei hohen Temperaturen, ist es ein interessantes Hüllrohrmaterial für Leichtwasserreaktoren (LWR). 

Die Integrität des Hüllrohrs in LWR ist von großer Bedeutung, so dass die thermische Leistung des Reaktorkerns im Wesentlichen durch die resultierende thermische und mechanische Belastung auf das Hüllrohrmaterial limitiert wird. Prinzipiell könnten Hüllrohre aus SiC im Vergleich zu Zirkonium-Aluminium Verbindungen (Zircalloy) Vorteile in Bezug auf größere Sicherheitsmargen bei Anlagenstörfällen wie Verlust des Kühlmittels bringen. Auch sind prinzipiell höhere Abbrände als bisher möglich /LEE 13/. 

Verschiedene Hüllrohr-Entwürfe aus SiC-Materialien wurden bereits unter DWR-ähnlichen Bedingungen testbestrahlt. Neben der beabsichtigten Reduzierung der Oxidation und erhöhter Temperaturresistenz kam es vor allem durch ungleichmäßige Schwellraten der Verbundstoffe zu Materialdefekten, die auch damit zusammenhängen, dass man in Herstellung und Verarbeitung der Mehrkomponenten-Hüllrohre noch wesentlich weniger Erfahrungen hat sammeln können als bei Metallen /MIT 13, STE 13/. Ein tiefer gehender und aktueller Überblick über den Stand der Technik sowie deren Evaluation ist z. B. in /KAT 15/ gegeben.

[bookmark: _Ref275933929][bookmark: _Toc268004340][bookmark: _Toc268005424][bookmark: _Toc277756878][bookmark: _Toc455498422]Tab. 4.1	Vergleich einiger Eigenschaften von SiC mit Zircalloy nach /LEE 13/

		Eigenschaft

		Zircalloy

		SiC



		Belastbarkeit bei hohen Temperaturen

		2 % Abnahme der Belastbarkeit pro 10 °C (> 300 °C)

		Konstant bis ca. 1600 °C



		Schmelzpunkt

		1760 °C

		2730 °C (hochreines SiC)





[bookmark: _Toc455498284]Thorium-Brennstoffe

Seit den Anfängen der Kernenergie wurde Thorium als ein potenzieller Brennstoff gesehen, der Natururan ersetzen bzw. ergänzen kann. Die ursprüngliche Idee eines Thorium Konverters zur Erzeugung von 233U wurde 1944 von Eugene Wigner vorgeschlagen /LAW 04/. Reines Thorium stellt jedoch keine Alternative zu Uran als Brennstoff dar, da ein spaltbares Thorium Isotop fehlt: Es ist nicht möglich, eine Kettenreaktion aus reinem Thorium zu erzeugen. Jedes auf Thorium basierte nukleare System würde abhängig von zuvor generiertem spaltbarem Material sein (extrahiert oder erbrütet mittels Uranbrennstoffen). Aus Thorium entsteht jedoch durch Neutroneneinfang das spaltbare Nuklid 233U, welches hervorragende neutronenphysikalische Eigenschaften besitzt, insbesondere in thermischen Reaktoren. Dies macht die Verwendung von Thorium im Brennstoffkreislauf aus wissenschaftlicher Sicht interessant, trotz der Vielzahl an bekannten Schwierigkeiten bezüglich der technischen und industriellen Umsetzung (siehe z. B. /KIG 13/ und enthaltenen Referenzen).

Dem anfänglichen Forschungsinteresse lag vor allem der Gedanke zu Grunde, dass die natürlichen Uranvorkommen weltweit für die Energieversorgung nicht ausreichen könnten. Thorium kommt ca. dreimal so häufig vor und wäre somit eine gute Ergänzung. Die Möglichkeit der besseren Ausnutzung des UO2– bzw. UO2/PuO2-Mischoxid Brennstoffs durch Verwendung von Thorium-basierten Brennstoffen macht die Forschung auch unter den Gesichtspunkten des Brennstoffkreislaufes und Abfallmanagements attraktiv. 

Die Forschung auf dem Gebiet der Thoriumbrennstoffe und deren Kreisläufe ist heute aus eine Reihe von Gründen wesentlich weniger umfangreich geworden /NEA 15/:

· Der anfängliche Referenzzyklus basierte auf der Verwendung von hochangereichertem Uran. Die Limitierung auf niedrig angereichertes Uran mit max. 20 % Anreicherung erschwerte die technische Umsetzung deutlich und verminderte die Gesamtperformance.

· Das Verbot der Wiederaufarbeitung abgebrannter Brennelemente in einigen Ländern verhinderte dort auch die (Rück-)Gewinnung des 233U aus dem bestrahlten Thorium (z. B. USA, Deutschland).

· Der Uran/Plutonium-Brennstoffkreislauf ist weit und in industriellem Maßstab entwickelt, z. T. inklusive der Wiederaufbereitung (z. B. in Frankreich). 

Auch in Deutschland wurden in der Vergangenheit Thorium-basierte Brennstoffe als Alternative zum bestehenden Brennstoffkreislauf erforscht, zum Beispiel in dem heute im sicheren Einschluss befindlichem THTR-300 Reaktor /THT 16/. Nach /NEA 15/ kann die Forschung in Deutschland in drei Phasen eingeteilt werden:

· Eine frühe Phase von 1968 bis 1977, gekennzeichnet durch eine Zusammenarbeit von Industrie und Forschung zur Untersuchung von Möglichkeiten des Plutonium-Recyclings als Thorium / Plutonium MOX in DWR.

· Verschiedene Forschungs- und Entwicklungsprogramme zur Bestrahlung von Thorium / Plutonium-Brennstoff in SWR in der Anlage KKL Lingen, finanziert vom Bundesministerium für Forschung und Entwicklung.

· Die Zusammenarbeit zwischen Kraftwerk Union (KWU) AG, KFA-Jülich, NUKEM und NUCLEBRAS/CDTN, Brasilien von 1979 bis 1988, finanziert vom Bundesministerium für Forschung und Entwicklung.

· Die Bestrahlung eines Teststabes mit Thorium-/Plutonium-Brennstoff im Kernkraftwerk Obrigheim von 2000 bis 2005, finanziert durch das 5. und 6. Rahmenprogramm der Europäischen Union.

Auf internationaler Ebene sind heutige Forschungsaktivitäten durch folgende Punkte motiviert:

· Thorium-basierte Brennstoffe erlauben prinzipiell höhere Abbrände.

· Höhere Schmelztemperaturen und verbesserte thermische Eigenschaften Thorium-basierter Brennstoffe ermöglichen Unfall-tolerantere Brennstoffe.

· Niedrigere Produktionsraten von Plutonium und Minoren Aktinoide in Thorium/Uran-Brennstoffe im Allgemeinen, sowie die Möglichkeit mit Thorium bestehende Plutoniumbestände als Brennstoffe abzubauen.

· Prinzipielles Erreichen von höheren Konversionssfaktoren in thermischen und epithermischen Neutronenspektren unter Verwendung von Thorium-basierten Brennstoffen in evolutionären Systemen (z. B. fortschrittlichen Schwerwasserreaktoren (Advanced Heavy Water Reactors - AHWR)).

· Thorium als Zusatz in UO2-Brennstoffen in Leichtwasserreaktoren kann die keramischen Eigenschaften des Brennstoffs sowie die Betriebseigenschaften im Reaktorkern verbessern und so zu einer Verbesserung der betrieblichen Sicherheitsmargen führen. 

Aktuelle Forschung zu Thorium Brennstoffen

Im Folgenden werden einige aktuelle Forschungs- und Entwicklungsprogramme vorgestellt, deren kurz- bis mittelfristige Ziele die Verwendung von Thorium in bestehenden Reaktorkonzepten (LWR und Schwerwasserreaktoren) sind. 

THOR Energy, Norwegen

Das norwegische Technologieunternehmen THOR Energy startete 2013 ein Bestrahlungsprogramm mit Thorium/Plutonium-Brennstoffen zur Qualifikation in LWR /NEA 15, THO 16/. Das Programm wird von dem norwegischen Institut für Energietechnik IFE überwacht. Das Bestrahlungsprogramm findet im Halden-Reaktor der NEA statt. Die zweite Phase eines fünfjährigen Probebetriebs von Thorium-basierten Kernbrennstoffen ist angelaufen. Ziel ist es, die Leistung des Brennstoffs zu quantifizieren und sie für den kommerziellen Einsatz zu qualifizieren. Die ersten Bestrahlungsversuche der Thorium-Brennstoffproben wurden in Halden im April 2013 durchgeführt, die zweite Testreihe wurde im Dezember 2015 gestartet und soll die Testergebnisse der ersten Phase verifizieren. Die Teststäbe werden derzeit auf Schlüsseleigenschaften wie Wärmeleitfähigkeit oder Anschwellen des Brennstoffs und Spaltgasfreisetzung als Funktion vom Abbrand untersucht. Die zweite Phase besteht aus zwölf instrumentierten Brennstäben mit drei verschiedenen Uran-basierten Thorium-Brennstoffen. Die Bestrahlungsexperimente werden gemeinsam finanziert und ausgeführt von dem dazu gegründeten International Thorium Consortium, bestehend aus Thor Energy AS (Norwegen), Westinghouse Electric Company (USA/Schweden), Fortum (Finnland), Institute for Energy Technology (Norwegen), Rhodia (Frankreich) und seit 2015 zusätzlich dem Korea Atomic Energy Research Institute KAERI (Korea).
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[bookmark: _Toc455498379]Abb. 4.8	Nahaufnahme des Prüfstandes des zweiten Bestrahlungsexperiments von Thor Energy. Photo: T.Tandberg /THO 16/

Areva und Solvay/Rhodia

Ende Dezember 2013 wurde eine gemeinsame Vereinbarung zwischen den Firmen Areva und Solvay/Rhodia geschlossen. Das Ziel ist die Entwicklung eines gemeinsamen Forschungs- und Entwicklungsprogramms (F&E) bzgl. des Einsatzes von Thorium als potentiellen Brennstoff in kerntechnischen Anlagen, komplementär zu den vorhandenen Uran/ Plutonium Brennstoffzyklen /SOL 13/. Beide Unternehmen verfügen über Thorium aus Frankreich /NEA 15/. Das F&E Programm soll für die Entwicklung von qualifizierten Thoriumbrennstoffen in Reaktoren der Generation III ausgerichtet sein und beinhaltet Pläne für Bestrahlung von Brennstoffproben in kommerziellen Kernkraftwerken. Zusätzlich enthält das Programm F&E Ansätze für das hintere Ende des Brennstoffkreislaufs (back end) zu Möglichkeiten des Brennstoffrecyclings unter Verwendung von Thorium /NEA 15/.

Thoria Roadmap Project

Zur Identifizierung und Bewältigung von Defiziten im Kenntnisstand von Thoriumoxid Brennstoffen hat das kanadische Unternehmen Canadian Nuclear Laboratories (CNL, vormals Atomic Energy of Canada Limited, AECL) das mehrjährige "Thoria Roadmap Projekt" initiiert. Die erste Phase begann 2011 und bestimmte welches grundlegende Verständnis erforderlich ist um zukünftige Thoriumoxid Brennstoffzyklen sowie Designs für verschiedene Reaktortypen zu entwickeln. Die zweite Phase wurde 2013 initiiert und soll den Status des aktuellen Kenntnisstands sowohl intern als auch extern bestimmen, um Lücken („gaps“) zwischen den erwarteten künftigen Anforderungen und der bestehenden Wissensbasis zu identifizieren. Die dritte Phase wird eine Roadmap erstellen um diese Lücken zu schließen, während die vierte Phase den erstellten Plan ausführen wird.

Thorium und Generation IV Reaktoren in China

Die „Staatliche Kommission für Entwicklung und Reform“ in China fördert Forschungs- und Entwicklungsprogramme zum Thema fortschrittlicher Brennstoffzyklen vor dem Hintergrund der Wiederaufarbeitung /NWA 16/. Mit dem Ziel einer effektiveren Nutzung des Urans als Brennstoff beinhaltet das Programm dabei auch die Untersuchung der Verwendung von Thorium. China hat u. a. ein gesteigertes Interesse an der Verwendung von Thorium als Brennstoff, da das Land, ähnlich wie auch Indien, größere geologische Vorkommen von Thorium als von Uran besitzen /HUR 15/.

Innerhalb der Förderung hat das „Institute of Nuclear Energy Technology“ (INET) in der Nähe von Beijing verschiedene Möglichkeiten des Thorium Einsatzes im vorhandenen Brennstoffzyklus untersucht. Der Schwerpunkt lag dabei auf Einsatzmöglichkeiten in Reaktoren der Qinshan Phase III Baureihe /NWA 16/.

2011 startete die Chinesische Akademie der Wissenschaft ein umfängliches Forschungs- und Entwicklungsprogram zu Thorium-brütenden Flüssigsalzreaktoren (international Th-MSR oder TMSR, oder auch Flüssig-Fluorid-Thorium-Reaktoren, LFTR). Aus der Zusammenarbeit mit dem Oak-Ridge National Laboratory (ORNL) in den USA soll ein dem ehemaligen ORNL-Testreaktor (betrieben von 1965-1969) ähnlicher Reaktortyp mit einer Leistung von 7 MWth erbaut werden.

Zur Demonstration eines Brennstoffzyklus unter Verwendung von Thorium ist ein Beschleuniger-getriebener, unterkritischer Flüssigbrennstoffreaktor mit 2 MWe Leistung vom Shanghai Institute of Nuclear Applied Physics (SINAP) entwickelt worden. 

Mittelfristig sind sowohl Reaktoren und Konzepte zum offenen (TMSR-SF I bis III, 2025 bis 2030, für den Einsatz von festen Brennstoffen) und geschlossenen Thoriumkreislauf (TMSR-LF I bis III, 2018 bis 2035, flüssige Brennstoffe) sowie Konzepte zu schnellen Reaktoren zur Nutzung von Minoren Aktinoiden als Brennstoff geplant. Bemerkenswert ist auch, dass der TMSR-SF I Reaktor ähnlich wie der in Deutschland betriebene Thorium-Hochtemperaturreaktor THTR-300 mit Brennelementkugeln aus Graphit und Brennstoff mit 60 mm Durchmesser betrieben wird. Der zweite Typ, TMSR-FR II, soll eine Leistung von 100 MWth (45 MWe) haben und Brennstoffkugeln mit 30 mm Durchmesser und 15 % 235Uran (insgesamt 470 kg) mit einer Fluor-Lithium-Beryllium- (FLiBe)Kühlung und einem 1,9 m hohen Kern haben, bei einer maximalen Betriebstemperatur von 700 °C. Als näheres Forschungsziel wurde die Herstellung sowie Erprobung von ThF4 und ThO2 in Flüssigsalzreaktoren definiert.

Seit 2008 arbeiten das Nuclear Power Institute of China (NPIC) und die Atomic Energy of Canada Ltd (AECL), jetzt mittels Candu Energy Inc., an Weiterentwicklungen des Advanced Fuel Candu Reactor (AFCR) vertraglich zusammen. Die Zusammenarbeit zielt u. a. auf die Weiterentwicklung der Candu 6 und Generation III Enhanced Candu 6 (EC6) Reaktortypen, zur verbesserten Nutzung von recyceltem Uran und Thorium-Brennstoffen. Auf Grundlage der Zusammenarbeit kam ein Expertengremium in China 2014 zu dem Schluss, dass die Verwendung von Thorium in Reaktoren des Typs EC6 technisch umsetzbar ist, und charakterisierte das Design im Vergleich zu bereits genehmigten Reaktoren als verbessert bzgl. der Sicherheit und als ökonomisch /WNA 16/.

[bookmark: _Toc455498285]Aktuelle Gesamteinschätzungen

Auf der TopFuel Konferenz vom September 2015 wurde von Mitarbeitern des National Nuclear Laboratory NNL, UK, Ergebnisse einer Untersuchung zur technologischen Reife (Technology Readiness Level - TRL) verschiedener Hüllrohrmaterialen und Brennstoffe gegeben /SHE 15/. Die präsentierten Ergebnisse basieren zum Teil auf vorrangegangenen und bereits publizierte Untersuchungen /SHE 13, SHE 14/. In den Arbeiten werden TRLs von international diskutierten, potentiellen Brennstoffen für Generatoren der Generation III, III+ und IV und der sog. Small Modular Reactors (SMR) untersucht. Die Brennstoffkonzepte beinhalten dabei folgende Brennstoffe:

· Standard Brennstoffe (UO2 und U/Pu-MOX mit höchstens 12 % PuO2)

· Neuere Geometrien (Annular Pellets, Dual-gekühlte Brennstoffe)

· Fortschrittliche Materialien (UO2, MOX, Metalle)

· Andere chemische Verbindungen des Uran (Carbide, Nitride, Silizide)

· Neue Elemente (Thorium-basierte Brennstoffe, Brennstoffe mit Minoren Aktinoiden)

· Weitere Materialien (Inert Matrix Brennstoffe, Dispersionsbrennstoffe, Zirkonhydrid-basierte Brennstoffe, „Coated Particles“)

· Flüssige Brennstoffe, z. B. Salzschmelzen

Nicht berücksichtigt werden in der Studie Brennstoffkonzepte für militärische Zwecke oder experimentelle Forschungsreaktoren. Die Einschätzung der technologischen Reife folgt einer Skala von 1 bis 10 die in einer ähnlichen Form auch vom Idaho National Laboratory und der NASA benutzt wird. Grundlage der Bewertung waren ausgiebige Studien publizierter Artikel aus Journalen, Konferenzen und Berichten nationaler Institute sowie relevante Veröffentlichungen von Organisationen wie der IAEA oder OECD-NEA. Eine detaillierte Darstellung der Ergebnisse findet sich in einem National Nuclear Laboratory Report /SHE 13b/. Im Folgenden werden einige grafisch dargestellte Ergebnisse aus /SHE 15/ zitiert. In den Darstellungen fällt auf, dass einige Brennstoffe eine höhere TRL-Einstufung als die zugehörigen Hüllrohrmaterialien erlangen. Ebenso weisen einige der Brennstoffe mit verbesserten Sicherheitsaspekten für Reaktoren der Generation III und III+ noch relativ niedrige TRL-Einschätzungen auf. Diese beiden Resultate könnten als Motivation für zukünftige, kurzfristige internationale Forschungsschwerpunkte benutzt werden. 
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[bookmark: _Toc455498380]Abb. 4.9	In /SHE 15/ vorgenommene Klassifizierung der technologischen Reife
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[bookmark: _Toc455498381]Abb. 4.10	Ergebnis der TRL in /SHE 15/ für die untersuchten Brennstoffkategorien Die Referenzen beziehen sich auf die Referenzen in /SHE 15/
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[bookmark: _Toc455498382]Abb. 4.11	In /SHE 15/ vorgenommene Einschätzung der technologischen Reife neuerer Hüllrohrmaterialien
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[bookmark: _Toc455498383]Abb. 4.12	In /SHE 15/ vorgenommene Einschätzung der technologischen Reife neuerer Kernbrennstoff-Materialien

[bookmark: _Toc455498286]Neuere Entwicklungen bezüglich Brennelemente

CF3 Design für DWR

Auf der Top Fuel 2015 Konferenz wurden in einem Beitrag die Fortschritte in der Entwicklung des sog. CF3 Designs für DWR Brennelemente gegeben /YON 15/. Dabei handelt es sich um eine neuere Entwicklung eines Brennelementes für hohe Abbrände bei 18-monatigen Zyklen der China National Nuclear Corporation. Es besteht aus 264 Brennstäben in einer 17 x 17 Anordnung mit 24 Führungsrohren und einem Instrumentierungsstab. Die weitere Struktur beinhaltet acht Gitter und drei dazwischen liegende vermischende Gitter zur Verbesserung der thermischen Eigenschaften. Die aktive Länge beträgt 12 ft. (3,657 m). Das Design biete u. a. eine verbesserte Steifigkeit des Brennelementes, sowie verbesserte thermische Eigenschaften. Die Verwendung des Materials N36 als Hüllrohrmaterial soll einen stabweisen Abbrand in Höhe von 62 GWd/tU, bzw. einen über das Brennelement gemittelten Abbrand von 52 GWd/tU in einem 18 Monate dauernden Zyklus erlauben. Bei dem Material handelt es sich um eine Zirkonlegierung (je 1 Gew. % Sn und Nb, 0,3 Gew. % Fe, Rest Zr), die für die Hüllrohre, Führungsrohre und Abstandsgitter verwendet werden soll. 

Die in /YOU 15/ präsentierten Ergebnisse für Materialtests außerhalb von Reaktoren zeigen vergleichbare bis verbesserte Eigenschaften für Korrosion, Gewichtszunahme und Kriechvorgänge. Weitere Tests, wie z. B. mechanische Test des Brennelements oder hydraulische Test werden in /YOU 15/ nur kurz erwähnt. 

Seit dem Juli 2014 werden vier CF3 Brennelemente im Reaktor Quinshan Phase II Unit 2 (Typ CNP600) getestet. Bei den vier Brennelementen bestehen die Hüllrohre aus N36, die Führungsrohre und Teile der Gitter aus rekristalisiertem Zr-4. Bisher sind keine Anzeichen von Anomalitäten berichtet worden.

Es ist geplant, weitere Testelemente in Reaktoren des Typs CNP1000 zu testen.

[bookmark: _Toc455498287]Geschlossener Brennstoffkreislauf im Zusammenhang mit dem natriumgekühlten Brutreaktor BN-800

Am 10. Dezember 2015 wurde der Schnelle Brutreaktor Beloyarsk-4 vom Typ BN-800 zum ersten Mal an das kommerzielle Stromnetz angeschlossen /IAE 16/. Der Zustand der Kritikalität wurde erstmalig zum 27. Juni 2014 gemeldet.

Bei der Baulinie BN-800 handelt es sich um einen natriumgekühlten schnellen Reaktor der i. W. eine Weiterentwicklung der vorangegangenen Baulinie BN-600 ist. Designstudien wurden bereits 1980 begonnen und 1992 soweit abgeschlossen, dass 1998 eine Konstruktionsgenehmigung erteilt wurde /JSC 16/.
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[bookmark: _Toc455498384]Abb. 4.13	Schematische Skizze des BN-800 Reaktors nach /OKB 16/

Der Reaktortyp BN-800 ist für drei verschiedene Brennstoffkreisläufe entworfen worden, wie in Tab. 4.2 dargestellt. Der Reaktor kann zusammen mit dem ebenfalls auf dem Gelände befindlichen BN-600 Reaktor (Beloyarsk-3) nach Angaben von /JSC 16/ sehr effektiv dazu genutzt werden, jährlich bis zu drei Tonnen waffenfähiges Plutonium (z. B. aus dem nahe gelegenen Mayak) in MOX-Brennstoffen in abgebrannte Kernbrennstoffe zu transformieren. In geschlossenen Kreisläufen können MOX- oder Nitrid-Brennelemente verwendet werden. Dabei würden die entstehenden Aktinoide wie z. B. Plutonium effektiver als bei bestehenden Reaktoren verbraucht werden. So wäre eine Reduzierung der Abfallmenge prinzipiell möglich. Der Reaktor kann für verschiedene Anwendungen genutzt werden /JSC 16/:

· Erzeugung von elektrischer Leistung sowie Wärmeleistung

· Abbau oder Erzeugung von Plutonium

· Abbau von waffenfähigem Plutonium

· Weiterverarbeitung von langlebigen Transuranen aus bestehenden Abfällen

· Produktion von Isotopen für Wissenschaft und Medizin 

[bookmark: _Ref449532295][bookmark: _Toc455498423]Tab. 4.2	Szenarien für den Brennstoffkreislauf im BN-800

		Szenario

		Brennstoff

		Charakteristik



		Offener Kreislauf

		MOX

		Abbau der Bestände an waffenfähigem Plutonium



		Geschlossener Kreislauf

		MOX

		Nachweis eines geschlossenen Kreislaufs mit verminderter Generierung von Minoren Aktinoiden und Plutonium im Vergleich zu bestehenden thermischen Reaktoren 



		Geschlossener Kreislauf

		Nitrid

		Ausarbeitung zur Möglichkeit höherer 
Sicherheitsmargen 





[bookmark: _Toc455498288]Neuere Entwicklungen zu Partitionierung und Transmutation

Die in der Forschungs- und Entwicklungsphase befindliche Methodik der Trans-mutation partitionierter, bestrahlter Kernbrennstoffe aus Kernkraftwerken wird allgemein als Möglichkeit angesehen, sowohl das Volumen der wärmeentwickelnden hoch-radioaktiven Abfälle als auch deren mittel- und langfristige Aktivität zu reduzieren. Mit diesen Maßnahmen wird die Erwartung verknüpft, dass der Aufwand für ein Endlager für wärmeentwickelnde Abfälle reduziert werden kann.

Bei dem der Transmutation vorangestellten Prozess der Partitionierung wird der abgebrannte Brennstoff je nach Verfahren aufgeteilt in Uran, Plutonium, Minore Aktinoide wie Neptunium, Americium und Curium und die übrig bleibenden Spalt- und Aktivierungsstoffe aus dem vorangegangenen Betrieb der Kernkraftwerke. Der Prozess der Transmutation wandelt die genannten Minoren Aktinoide und Plutonium in kurzlebigere Spaltprodukte um, die als wärmeentwickelnde Abfälle mit geringerer Langzeitaktivität endgelagert werden müssen. Zusätzlich sind die abgetrennten Spalt- und Aktivierungsprodukte zu entsorgen. Das ebenfalls abgetrennte Uran und ggf. Plutonium stellen Wertstoffe dar, die prinzipiell als Brennstoffe weiterverarbeitet werden können, was das anfallende Abfallvolumen für ein Endlager weiter verringern würde. Weitere prozessabhängige Sekundärprodukte wie Betriebsabfälle müssen – klassifiziert nach ihrer Wärmeentwicklung – ebenfalls endgelagert werden. 

In /MER 15/ wird die Frage erörtert, ob der nach der Abschaltung der Kernkraftwerke in Deutschland vorhandene Abfall an transuranen Elementen unter neutronenphysikalischen Annahmen transmutiert werden kann. Die Autoren legen dabei einen Zweiwegezyklus in Flüssigsalzreaktoren (Molten Salt Reactors - MSR) zu Grunde und wenden diesen auf die zu erwartende Abfallmenge an. Unter diesen Annahmen argumentieren sie, dass 99,8 % der zu erwartenden Transuranen Elemente abgebrannt werden können. Dazu benötigen sie jedoch drei MRS Reaktoren mit jeweils 3000 MW thermischer Leistung. Diese Reaktoren müssten ca. 45 Jahre im Transmutationsmodus betrieben werden, gefolgt von einer langjährigen Laufzeit im Abbrandmodus (bis zu 35 Jahre zur Erreichung der genannten 99,8 % Abbrand der transuranen Elemente). Es bleibt zu bemerken, dass, wie die Autoren auch feststellen, noch ein erheblicher Forschungs- und Entwicklungsaufwand betrieben werden müsste, bis die notwendigen Reaktoren überhaupt entwickelt sind. So bleibt die Studie sehr theoretisch, legt jedoch prinzipiell unter neutronenphysikalischen Aspekten die Möglichkeit der Transmutation des in Deutschland vorhandenen Abfalls an Transuranen dar.
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[bookmark: _Toc455498289]Spezielle Auswertungen kritikalitätsrelevanter Vorkommnisse

[bookmark: _Toc455498290]The Horizontal Band Saw Incident at Babcock & Wilcox, NOG-L

Einleitung

Der Vortrag „The Horizontal Band Saw Incident at Babcock & Wilcox, NOG-L” /WET 13/ von Larry L. Wetzel, P. E., bei der Konferenz „ANS Topical Meeting NCSD 2013 - Criticality Safety in the Modern Era: Raising the Bar“, die vom 29. September bis 03. Oktober 2009 in Wilmington NC, USA stattfand, beschreibt und analysiert ein kritikalitätsrelevantes Vorkommnis, das sich am 15. Juli 2009 in der Brennelementfabrik in Lynchburg (Bundesstaat Virginia, USA) ereignete.

Zu dem Vorkommnis wurden früher bereits sowohl ein Eintrag in der Datenbank VIBS (Lynchburg, Ereignisnummer 09/004) als auch eine Kurzbewertung (Erfassungsnummer 80/2009) erstellt. Das Vorkommnis wurde dabei auf der INES-Skala mit INES = 1 bewertet. Der Konferenzbeitrag konkretisiert die verfügbaren Informationen zu diesem Ereignis und bietet tiefere Einblicke in das damalige Geschehen, weshalb er hier z. T. auf Basis der bereits bestehenden Kenntnisse zu dem Vorkommnis näher beleuchtet wird. Informationen aus dem VIBS-Eintrag wurden deshalb teilweise in diese Zusammenfassung übernommen.

Vorgeschichte 

In der Brennelementfertigungsanlage der Babcock & Wilcox Nuclear Operations Group in Lynchburg (NOG-L) wird im Bereich der Uranrückgewinnung eine horizontale liegende Bandsäge zur Zerkleinerung von Brennelementkomponenten mit hochangereichertem Spaltstoff verwendet. Die zum Sägevorgang erforderliche Schneideflüssigkeit tropft unter dem Einfluss der Schwerkraft nach dem Sägen zusammen mit Sägeabfällen in den im Inneren der Säge und unterhalb des Schneidetisches befindlichen Sammelbehälter. Von dort aus wird die Schneideflüssigkeit mit einer Pumpe zurück zum Sägeblatt gepumpt. Somit durchläuft die Sägeflüssigkeit ein Umlaufsystem, bei dem eine Akkumulation von spaltstoffhaltigen Sägeabfällen im Sammelbehälter nicht ausgeschlossen werden kann.

Nach Stilllegung der alten Zerschneideeinrichtung wurden die Säge und die zugehörigen Komponenten abgebaut und eingelagert. Im Jahr 2003 sollte die Zerschneideeinrichtung in einem neuen Gebäude wieder aufgebaut und in Betrieb genommen werden. Dazu wurde die dafür erforderliche „Safety Evaluation Request“ (SER) mit der Nummer 03-087 ausgearbeitet. Die Anwendung der kritikalitätsrelevanten Anforderungen (NCS, Nuclear Criticality Safety) auf SER 03-087 führte zu den Maßgaben, dass das Umlaufsystem für die Schneideflüssigkeit aus Komponenten mit jeweils sicherer Geometrie zu bestehen habe und dass jeder bislang in der Säge eingebaute Sammelbehälter unbrauchbar (wörtlich „disable“) gemacht werden müsse. Im Zuge des Einbaus der neuen geometrisch sicheren Komponenten wurde der neue geometrisch sichere Sammelbehälter oberhalb des alten eingebaut und über eine Schlauchleitung mit einem horizontal liegenden, ebenfalls geometrisch sicheren Zylinder verbunden. Eine daran angeschlossene Pumpe sorgte für den Umlauf der Schneideflüssigkeit.

Im Frühjahr 2004 war die Planungsphase für das neue geometrisch sichere Umlaufsystem für die Schneideflüssigkeit abgeschlossen. Die Konstruktionspläne für den neuen geometrisch sicheren Sammelbehälter, der in den alten eingeschoben werden konnte, ohne ihn jedoch hermetisch zu versiegeln, wurden von der für die Umbaumaßnahmen zuständigen Fachabteilung nicht geprüft.

Am 21. Mai 2004 erteilte der NCS-Ingenieur den Planungen zur Umsetzung von SER 03-087 die Freigabe. Die Freigabedokumente beweisen, dass der NCS-Ingenieur den Anschluss des neuen Umlaufsystems für die Schneideflüssigkeit an die Anlage verifiziert hatte. Es erfolgte keine Überprüfung ob der alte Sammelbehälter – wie in den NCS-Festlegungen gefordert – unbrauchbar gemacht worden war. Zwar waren die Aus- und Eingänge des alten Sammelbehälters verschlossen aber nicht hermetisch versiegelt worden. Insbesondere beim Betrieb der Säge kam es dann durch Vibrationen zu Undichtigkeiten. Das System arbeitete in dieser Konfiguration seit der Freigabe von SER 03-087, also mehr als fünf Jahre lang. In dieser Zeit wurden Wartungs- und Reparaturarbeiten an der Säge durchgeführt, ohne dass dabei entdeckt wurde dass der alte Sammelbehälter nicht hermetisch abgeschlossen war.

Beschreibung

Am Nachmittag des 15. Juli 2009 entdeckten zwei Mitarbeiter der Zerschneideeinrichtung das Austreten einer öligen Flüssigkeit aus der Säge. Quelle dafür war offenbar der alte Sammelbehälter. Die Mitarbeiter informierten ihren Vorgesetzten, der die Arbeiten einstellen ließ und den NCS-Ingenieur informierte. Nach dessen Eintreffen entfernte ein Mitarbeiter den neuen Sammelbehälter, und es zeigte sich nunmehr dass der alte, nicht geometrisch sichere Sammelbehälter mit Schneideflüssigkeit gefüllt war.

Eine nähere Bestandsaufnahme der vorliegenden Situation führte zu der Erkenntnis, dass sich in einem Behältnis mit unsicherer Geometrie eine Menge ungefähr 53 dm³ Schneideflüssigkeit befand, die ihrerseits eine zunächst unbekannte Masse an hochangereichertem Uran (HEU) enthielt. Zudem standen alle für die Kritikalitätssicherheit relevanten Vorkehrungen (Items Relied On For Safety – IROFS) nicht mehr zur Verfügung. Um 19:45 Uhr wurde daraufhin in der Fabrik der Alarmzustand deklariert (Aktivierung des Emergency Operation Center, EOC).

Der Alarmzustand wurde nach fast fünf Stunden gegen 0:35 Uhr wieder aufgehoben, nachdem die Massenkontrolle für das HEU-Material in der Schneideflüssigkeit wiederhergestellt war. Die Massenkontrolle basierte auf der Entnahme von Proben und deren Analyse. Auf diese Weise wurde nachgewiesen, dass die in der Flüssigkeit vorhandene HEU-Masse bei ca. 1 % und somit deutlich unterhalb der kritischen Masse lag, bei einer Konzentration von ca. 0,18 g/l sowie einiger uranhaltiger Feinanteile in der Flüssigkeit. Schlämme befanden sich anders als zunächst befürchtet nicht in dem Behälter.

Ursachen

Ein Spezialistenteam der Aufsichtsbehörde Nuclear Regulatory Commission (NRC) wurde in die Anlage entsandt, um die näheren Umstände des Vorkommnisses zu untersuchen. Dabei kristallisierten sich schwerpunktmäßig zwei Ursachen auf der organisatorischen Ebene heraus:

Ursache 1: Die Konstruktionsunterlagen für den neuen Sammelbehälter wurden weder von einem NCS-Ingenieur gesichtet und freigegeben noch wurden sie in die SER-Dokumentation aufgenommen. Zudem gab es keine Belege, dass der neue Sammelbehälter Bestandteil des neuen, in sicherer Geometrie ausgeführten Umlaufsystems für die Schneideflüssigkeit werden sollte.

Ursache 2: Das Dokument zur Freigabe von SER 03-087 durch den NCS-Ingenieur enthielt bezüglich des alten Sammelbehälters die nicht eindeutige und unzureichende Anweisung „disable“. Eine genauer spezifizierte Aussage (z. B. „Ausbau und Entfernung des alten Sammelbehälters“) hätte entscheidend zur Vermeidung dieses Ereignisses beigetragen können. Allerdings bezog sich die Verifizierung des NCS-Ingenieurs zu SER 03-087 primär auf den Anschluss der Bandsäge an das neue Umlaufsystem mit sicherer Geometrie.

Behebung

Die Schneideflüssigkeit wurde vollständig aus dem alten Sammelbehälter entfernt und in insgesamt 31 Behälter mit jeweils 2,5 l Fassungsvermögen abgefüllt. Dabei wurde die Schneideflüssigkeit mittels Gammaspektroskopie untersucht und aus den Messergebnissen die Gesamtmasse an 235U in der Schneideflüssigkeit zu 13,76 g 235U bestimmt. Die kleinste kritische Kugelmasse liegt für diese Spaltstoffparameter im Bereich von 1300 g 235U, also nahezu einen Faktor einhundert höher.

Auswirkung

Das Ereignis hatte keine radiologischen Auswirkungen auf das Betriebspersonal oder die Umgebung.

Maßnahmen gegen eine Wiederholung

Die folgenden organisatorischen Maßnahmen wurden eingeleitet bzw. bereits abgeschlossen:

Entwicklung und Umsetzung von Modifikationen bei der Bandsäge, die in Übereinstimmung mit den in der ISA (Integrated Safety Analysis, ISA) festgelegten Sicherheitskontrollen sind.

Durchführung einer alle Belange der Zerschneideeinrichtung abdeckenden Sicherheitsüberprüfung (integrated safety review, ISR). Diese Maßnahme ist bereits abgeschlossen.

Implementierung einer neuen RWP (Radiation Work Permit) mit spezifischen Anweisungen des NCS-Ingenieurs um eine Übereinstimmung mit der bereits bestehenden Sicherheitsbasis des Systems zu gewährleisten.

Entwicklung und Umsetzung eines Verfahrens zur Überprüfung von sicherheitsrelevanten Anordnungen durch andere Mitarbeiter (peer checking).

Abschluss der Überprüfung der auf der SER basierenden Anforderungen an die Modifikationen im Hinblick auf die Effektivität der abrufbaren Dokumentation durch NCS-Mitarbeiter. Diese Maßnahme ist bereits abgeschlossen.

Bewertung

Durch die unkontrollierte Ansammlung von Spaltmaterial in einer unsicheren Geometrie bestand im Prinzip das Risiko einer Kritikalität. Das Ereignis wurde von der GRS als INES-Stufe 1 bewertet.

Weitere Angaben zu dem Ereignis finden sich auf den Websites der NRC unter 

1) NRC Daily Event Report, Event Number 45207, 	
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/event-status/event/2009/20090716en.html#en45207),

2) NRC Preliminary Notification PNO-II-09-002 vom 16.07.2009	 (http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/event-status/prelim-notice/2009), 

3) NRC News II-09-038 vom 16.07.2009: 'NRC Activates Incident Response Centers After Alert Declared at B&W in Lynchburg, Va.' 	
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/news/2009/), 

4) NRC News II-09-042 vom 20.07.2009: 'NRC Sends Special Inspection Team to B&W in Lynchburg, Va.' 	
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/news/2009/), 

5) NRC News II-10-002 vom 12.01.2010: 'NRC Proposes $32,500 Civil Penalty for Babcock & Wilcox in Lynchburg' 	
(http://www.nrc.gov/reading-rm/doc-collections/news/2010/).

Bemerkung

Im Januar 2010 verurteilte die Aufsichtsbehörde NRC die Betreiberfirma Babcock & Wilcox zur Zahlung eines Bußgelds in Höhe von 32.500 US$, da der Alarmzustand erst mehr als zwei Stunden nach Entdeckung der Flüssigkeitsansammlung aktiviert wurde (s. o.). Laut der jüngeren Quelle /WET 13/ hingegen kam es dagegen zu keinem Bußgeld.
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Die Ausarbeitung “Recent Events and a Comparison with Historical Accidents” von Timothy Sippel (US NRC) /SIP 15/, vorgetragen bei dem „OECD Nuclear Energy Agency (NEA) Committee on the Safety of Nuclear Installations (CSNI) Working Group on Fuel Cycle Safety (WGFCS) International Workshop on Operational and Regulatory Aspects of Criticality Safety (ORACS)“ vom 19. – 21. Mai 2015 in Albuquerque, New Mexico, USA, vergleicht drei kritikalitätsrelevante Vorkommnisse ohne tatsächlich eingetretene Kritikalitätsexkursion in US-amerikanischen Anlagen des Brennstoffkreislaufs aus dem ersten Jahrzehnt dieses Jahrhunderts mit elf Kritikalitätsunfällen (Exkursionen), die sich während der letzten fünf Jahrzehnte des zwanzigsten Jahrhunderts weltweit (USA, RF, GB, J) ereignet hatten.

Das Ziel jener Ausarbeitung war es, aufzuzeigen dass die Ursachen historischer Kritikalitätsunfälle potentiell auch heute noch in modernen Anlagen auftreten und dort zu kritikalitätsrelevanten Vorkommnissen führen. Deshalb sei die Studie vergangener Unfälle trotz deren Alters immer noch wertvoll und weiterhin zur Ableitung weiterer „Lessons Learned“ geeignet und auch notwendig. Auf diesen Aspekt wird in der Zusammenfassung in Kap. 5.2.5 vertieft eingegangen.

[bookmark: _Toc455498293]Methodik

Für den Vergleich wurde in /SIP 15/ folgende Methode angewandt: Es wurden drei Gruppen von Ereignissen gebildet, jeweils eine für jedes der drei betrachteten „modernen“ Vorkommnisse. Jedes der „historischen“ Vorkommnisse wurde entsprechend der Vergleichbarkeit mit dem jeweiligen „modernen“ Vorkommnis einer dieser Gruppen zugeordnet; dabei konnte in einem Fall ein „historisches“ Vorkommnis (Mayak, 10.12.1068) sowohl Gruppe 2 als auch 3 zugeordnet werden. Für jedes dieser somit insgesamt 15 Vorkommnisse wurden aus einem Pool von 15 möglichen Ursachen der oder diejenigen relevanten auslösenden Faktoren bestimmt und gruppenintern zusammengefasst. Zusätzlich wurde in jeder der Gruppen das „moderne“ Vorkommnis mit dem ihm im Hinblick auf die auslösenden Faktoren ähnlichste „historische“ Ereignis im Detail ausführlich diskutiert, und die Ursachen, warum es im „historischen“ Fall zu einer Exkursion kam und im „modernen“ nicht, entsprechend herausgearbeitet.
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In Tab. 5.1 sind die betrachteten Ereignisse nach Gruppen geordnet aufgelistet. Das erste Element jeder Gruppe ist das „moderne“ Vorkommnis (Anlagenname unterstrichen), dem vier bis fünf „historische“ Vorkommnisse folgen. Neben dem Namen und der Nationalität der betroffenen Anlage verzeichnet Tab. 5.1 außerdem das Datum, den VIBS-Titel und die INES-Einstufung des Vorkommnisses. 

Da in Tab. 5.1 Daten aus zwei unterschiedlichen Quellen, nämlich der Präsentation von Timothy Sippel /SIP 15/ und der Vorkommnis-Datenbank VIBS /MES 91/, zusammengeführt wurden, sind Abweichungen – in diesem Fall bei der exakten Bezeichnung der Anlage und beim Ereignisdatum – v. a. bei älteren Ereignissen in sowjetischen Anlagen möglich. In diesen Fällen wurden beide Versionen angegeben, wobei die VIBS-Daten in Klammern gesetzt wurden. Zu Titel und INES-Einstufung der Vorkommnisse sind in der GRS derzeit nur die VIBS-Daten verfügbar.
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		Anlage

		Land

		Datum

		Titel

		INES



		Gruppe 1: Columbia

„Incinerator Event“

		USA

		04.03.2004

		Uranansammlung im Abgassystems des Verbrennungsofens

		1



		Siberian Chemical Combine (Tomsk)

		RF

		14.07.1961 (14.08.1961)

		Kritikalitätsstörfall 

		3



		Siberian Chemical Combine (Tomsk)

		RF

		02.12.1963 (13.12.1963)

		Kritikalitätsstörfall in einem Behälter mit hochangereicherter Uranlösung

		3



		Elektrostal

		RF

		03.11.1965 (13.11.1965)

		Kritikalitätsstörfall durch Ansammlung von UO2 in einer Wasservorlage einer Pumpe

		3



		Windscale Works (Sellafield)

		GB

		24.08.1970

		Kritikalitätsstörfall mit 
Plutoniumlösung

		3



		Novosibirsk Chemical (Nowosibirsk)

		RF

		15.05.1997

		Kritikalitätsexkursion

		3



		Gruppe 2: Erwin

„Solution Spill“

		USA

		06.03.2006

		Kritikalitätsrelevante Leckage von hochangereicherter Uranlösung

		2



		Oak Ridge Y-12 Plant

		USA

		16.06.1958

		Kritikalitätsstörfall mit 
Uranlösung

		3



		Idaho Chemical (Idaho)

		USA

		25.05.1961

		Kritikalitätsstörfall mit 
Uranlösung

		3



		Hanford

		USA

		07.04.1962

		Kritikalitätsstörfall mit 
Plutoniumlösung

		3



		Mayak (Chelyabinsk)

		RF

		10.12.1968

		Kritikalitätsstörfall beim Umfüllen von Plutoniumlösung in geometrisch unsicheren Tank

		4



		Gruppe 3: Lynchburg

„Vacuum Cleaner Event“

		USA

		26.07.2007

		Freisetzung von uranhaltigem Abwasser aus einem Staubsauger

		1



		Mayak (Chelyabinsk)

		RF

		02.01.1958

		Kritikalitätsstörfall in einem Behälter mit hochangereicherter Uranlösung

		4



		United Nuclear Fuels (Wood River Junction)

		USA

		24.07.1964

		Kritikalitätsunfall mit 
Uranlösung

		4



		Mayak (Chelyabinsk)

		RF

		10.12.1968

		Kritikalitätsstörfall beim Umfüllen von Plutoniumlösung in geometrisch unsicheren Tank 

		4



		JCO Fuel Fabrication Plant (Tokai JCO)

		J

		30.09.1999

		Kritikalitätsunfall

		4





Dabei wurden 15 mögliche auslösende Faktoren, die den Vorkommnissen zugeordnet wurden, identifiziert:

1. Anordnung nicht oder nicht hinreichend analysiert 	
(Upset not analyzed or improperly analyzed),

2. Anordnung als unglaubhaft nicht betrachtet 	
(Upset dismissed as incredible),

3. Prozess schlecht verstanden oder übermäßig komplex 	
(Process poorly understood or overly complex),

4. Neuer oder ungewöhnlicher Ablaufhergang 	
(New or unusual process evolution),

5. Hoher Verlass auf administrative Kontrollen 	
(Heavy reliance on administrative control),

6. Unzureichende Kommunikation 	
(Poor communication),

7. Beteiligung ungünstiger Geometrie 	
(Involved unfavorable geometry),

8. Komponentenversagen 	
(Equipment failure),

9. Schlechte(s) Konfigurationsmanagement/Änderungskontrolle 	
(Poor configuration management/change control),

10. Unzureichend gesicherte Vorrichtungen außer Betrieb 	
(Improperly secured out-of-service equipment),

11. Ungeeignete Arbeitsabläufe/Berücksichtigung menschlichen Verhaltens 	
(Inadequate procedure/poor human factors),

12. Keine vorgeschriebenen Vorgehensweisen/mündliche Anweisungen 	
(No procedures/Verbal instructions),

13. Vorgeschriebene Vorgehensweisen nicht befolgt/Hilfskonstruktionen 	
(Procedure not followed/Workaround),

14. Unsachgemäße Wartung/Überprüfung nach Wartung 	
(Improper maintenance/post-maintenance testing),

15. Material in unerwarteter Position/Anhäufung 	
(Material in unexpected location/accumulation).

Diese auslösenden Faktoren sind nicht immer voneinander unabhängig und können auch in Kombinationen auftreten. So können beispielsweise beim Versagen einer Komponente (Equipment failure) auch noch andere Faktoren wie Nichteinhaltung von vorgeschriebenen Vorgehensweisen (Procedure not followed/Workaround) oder/und Mängel bei Wartung und Instandsetzung (Improper maintenance/post-maintenance testing) involviert sein. Deshalb können in der Regel jedem Vorkommnis mehrere auslösende Faktoren zugeordnet werden.
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Auswertung für die erste Gruppe „Incinerator Event“

Beschreibung der untersuchten Vorkommnisse

Das „moderne“ Vorkommnis der ersten Gruppe ereignete sich am 04.03.2004 in der Brennelementefabrik Columbia.

Betreiber: Westinghouse Electric Co. LLC

Standort: Docket No. 70-1151, Columbia, Bundesstaat South Carolina

Zweck: Herstellung fertiger DWR-Brennelemente aus Uranhexafluorid UF6

Kapazität: 1150 tU/a

Betrieb: seit 1969

Beschreibung des Vorkommnisses: Bei einer Überprüfung der Aufzeichnungen des Verbrennungsofens stellte sich heraus, dass sich im Abgassystem mehr als die zu erwartende Menge an uranhaltigem Material akkumuliert hatte. Nachfolgende Untersuchungen ergaben, dass auch in der Asche des Ofens erhöhte Urankonzentrationen vorlagen.

Ursache: Unbekannt.

Auswirkungen: Keine radiologischen Auswirkungen.

Bewertung: INES-Stufe 1 (GRS-Bewertung); eine Kritikalitätsexkursion war aufgrund der geringen Mengen von Spaltmaterial nicht möglich.

Bemerkung: Bei der Sicherheitsanalyse des Abgassystems wurde davon ausgegangen, dass eine Kritikalität wegen des geringen Übertrags von Uran aus dem Ofen in die Abgasstrecke nicht möglich ist. Dabei wurde unterstellt, dass die Urankonzentrationen im Abgassystem deutlich unterhalb des kritischen Grenzwerts liegen.

In Tab. 5.2 nach /SIP 15/ werden jedem Ereignis der Gruppe 1 die jeweiligen auslösenden Faktoren zugeordnet.
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Aus Tab. 5.2 wird ersichtlich, dass für jedes der untersuchten Ereignisse mehrere auslösende Faktoren (zwischen drei und acht) erkannt wurden. Von den acht auslösenden Faktoren beim „modernen“ Vorkommnis (Incinerator Event) werden auch einige den „historischen“ Vorkommnissen der ersten Gruppe zugeordnet, die meisten (fünf) beim Vorkommnis vom 15.05.1997 in Novosibirsk Chemical (Nowosibirsk). Deshalb wird in der Gruppe eins dieses „historische“ Vorkommnis mit dem „modernen“ Vorkommnis verglichen.

Beschreibung des Vorkommnisses: Am 15. Mai 1997 kam es in einer Fabrik in Nowosibirsk zu einer Kritikalitätsexkursion. In dieser Anlage werden Brennelemente mit 90 % Urananreicherung für Forschungsreaktoren hergestellt. Die röhrenförmigen Brennelemente werden aus einer Uran-Aluminium-Legierung gefertigt, die man durch Walzen und Sintern von Metallpulver gewinnt. Zur Oberflächenbehandlung werden die Brennelemente in einer Lauge abgebeizt. Diese gelangt anschließend in einen Sammelbehälter für flüssige Reststoffe, in dem es zur Kritikalität kam. Der 'Slab'-Behälter (Dimensionen: 3 m x 2 m x 0,1 m mit abgeschrägtem Boden) stand in einem ca. 30 m2 großen, nicht betretbaren Raum.

Ursachen: Die Informationen zu diesem Vorkommnis sind unvollständig und teilweise widersprüchlich. Nach Angaben von Vertretern der russischen Aufsichtsbehörde Gosatomnadzor (GAN) stellte die Anlage früher nur Brennelemente bis zu 36 % Uran-Anreicherung her; zum Zeitpunkt der Umstellung auf 90 % Anreicherung existierte Gosatomnadzor noch nicht als eigenständige Aufsichtsbehörde. Offenbar war der 'Slab'- Behälter für die geänderten Betriebsbedingungen nicht mehr geeignet. Als weitere mögliche Ursache für die Exkursion nennt Gosatomnadzor den verstopften Abfluss des Behälters, der nach Ansicht der Behörde als Auflösebehälter verwendet wurde. Vermutlich führte der verstopfte Abfluss zu einem Anstieg des Flüssigkeitspegels im Behälter; schließlich wurde das kritische Volumen überschritten und es trat Kritikalität ein. Als Fazit kann man ziehen dass ein Mitauslöser für die Exkursion somit die unerlaubte Verwendung des Behälters war zu einem Zweck, für den er nicht ausgelegt wurde. Diese Schlussfolgerung wird durch das Ergebnis einer späteren Untersuchung gestützt, in welcher an der Behälterinnenseite eine ca. 4 cm dicke Ablagerungsschicht gefunden wurde; der Behälter war seit über 10 Jahren in Betrieb und für eine wiederkehrende Prüfung nicht zugänglich gewesen.

Auswirkungen: Unmittelbar nach der Exkursion wurde in 0,5 m Abstand von der Behälterwand eine Dosisleistung von etwa 100 mSv/hr (10 rem/hr) gemessen. Der Behälter blieb intakt, Flüssigkeit wurde nicht freigesetzt. Die Spaltzahl wurde auf 10E+14 bis 10E+15 geschätzt. Das russische Nuklearministerium machte in Zusammenhang mit dieser Exkursion die folgenden Aussagen:

Die Strahlungspegel außerhalb der Anlage und im größten Teil der Anlage blieben im Normalbereich. 

Das gesamte Personal wurde einer medizinischen Untersuchung unterzogen. 

Niemand wurde verletzt oder kontaminiert. 

Es fand keine Freisetzung von Radioaktivität in die Umgebung statt. 

Allerdings sollen anderen Berichten zur Folge einige Mitarbeiter ernstlich kontaminiert oder bestrahlt worden sein.

Bewertung: INES-Stufe 3 (GRS-Bewertung).

Gemeinsame auslösende Faktoren

Als gemeinsame auslösende Faktoren wurden im Vortrag identifiziert:

Upset not analyzed or improperly analyzed,  

Upset dismissed as incredible,

Involved unfavorable geometry,

Poor configuration management/change control and

Material in unexpected location/accumulation.

Die aufgeführten fünf auslösenden Faktoren sind nicht gänzlich voneinander unabhängig, sondern bedingen sich teilweise gegenseitig, wie die nachfolgenden Betrachtungen zeigen.

Beim „modernen“ Vorkommnis akkumulierte im Abgassystem mehr als die maximal angenommene  Menge an uranhaltigem Material und auch in der Asche des Ofens kam es zu höheren Urankonzentrationen als erwartet. Weil mit beidem nicht gerechnet wurde, lag weder eine sichere Geometrie vor noch wurden regelmäßige Inspektionen angeordnet und durchgeführt. So bedingte eine unzureichende Sicherheitsanalyse indirekt die restlichen auslösenden Faktoren.  

Auch dem „historischen“ Vorkommnis liegt eine mangelhafte Sicherheitsanalyse zugrunde. In der Anlage wurde die Anreicherung der hergestellten Brennelemente von 36 % auf 90 % umgestellt als die jetzt zuständige Aufsichtsbehörde Gosatomnadzor noch nicht existierte und somit keine zuverlässige behördliche Überwachung der Sicherheitsanalysen und –konzepte gewährleistet war. Die missbräuchliche Verwendung eines Sammelbehälters als Auflösebehälter bedingte die unsichere Geometrie, die Ablagerungen im Behälter und der verstopfte Abfluss führten zur unerwarteten Spaltstoffakkumulation, welche noch durch die Unzugänglichkeit des Behälters und die damit nicht möglichen Inspektionen begünstigt wurde.  

Zusammenstellung kritikalitätsrelevanter Aspekte für das „moderne“ und das „historische“ Vorkommnis

Nachdem im vorhergegangenen Unterkapitel die gemeinsamen auslösenden Faktoren für das „moderne“ und das „historische“ Vorkommnis betrachtet wurden, sollen hier die Ursachen aufgelistet werden, warum es beim „historische“ Vorkommnis zu einer Kritikalitätsexkursion kam und beim „modernen“ nicht. 

Entscheidende Faktoren für das Entstehen einer Kritikalitätsexkursion sind neben der Geometrie und der Moderation die Anreicherung des Spaltstoffs. Hier besteht der entscheidende Unterschied zwischen den beiden Vorkommnissen: Während die Brennelementfabrik Columbia Brennelemente für Leistungsreaktoren im kommerziellen Einsatz mit einer typischen Anfangsanreicherung von 5 % U235 herstellt, produzierte die Anlage Novosibirsk Chemical Brennelemente für Forschungsreaktoren mit Anreicherungen von bis zu 90 %. Damit  liegt beim „historischen“ Vorkommnis in Novosibirsk Chemical der deutlich reaktivere Spaltstoff vor.  

Auch die Moderationsverhältnisse der beiden Vorkommnisse unterscheiden sich signifikant. Der für eine Kritikalitätsexkursion relevante Spaltstoff liegt beim „modernen“ Vorkommnis in Form von uranhaltiger trockener Asche und beim „historischen“ Vorkommnis als Suspensionen von Uranoxid und Wasser vor. Somit kann das Moderationsverhältnis beim „modernen“ Vorkommnis als wesentlich kleiner als beim „historischen“ Vorkommnis angenommen werden. 

Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass die Kombination aus reaktiverem Spaltstoff und besserer Moderation beim „historischen“ Vorkommnis zur Kritikalitätsexkursion führte.

Auswertung für die zweite Gruppe „Solution Spill“

Beschreibung der untersuchten Vorkommnisse

Das „moderne“ Vorkommnis der zweiten Gruppe ereignete sich am 06.03.2006 in der Brennelementefabrik Erwin, in der hochangereichertes Uran (HEU) zu Brennelementen für Schiffsreaktoren verarbeitet wird.

Betreiber: Nuclear Fuel Services, Inc.

Standort: Docket No. 70-143, Erwin, Bundesstaat Tennessee

Zweck: Herstellung von Schiffsantriebs- und HTR-Brennstoff, Spaltstoffrückgewinnung

Betrieb: seit 1957

Bemerkungen: Die Teilanlage für LWR-UO2-Brennstoff ist stillgelegt

Beschreibung: Im Zusammenhang mit der Errichtung eines neuen Prozesssystems wurde eine Handschuhbox, die mit Sackfiltern ausgestattet war, an eine Rohrleitung zum Transfer von HEU-Lösung angeschlossen. Bei Beginn der Verarbeitung der HEU-Lösung entschied sich der Betreiber, die Handschuhbox nicht zu verwenden, ließ die Verbindung mit der Transferleitung jedoch bestehen. Zuvor war ein Systemdiagramm aktualisiert worden, wobei versehentlich ein Probenahmeventil fälschlicherweise als Kegelventil gekennzeichnet worden war. Das Probenahmeventil leitete Flüssigkeit in eine Probenahmeleitung, ohne den Zufluss zur Handschuhbox zu stoppen. Bereits mehrmals hatten zuvor Arbeiter über eine sichtbare gelbliche Flüssigkeit in der Handschuhbox berichtet. Den Meldungen wurde jedoch nicht gründlich nachgegangen, da man die Flüssigkeit für Natururanlösung aus der Testphase des neuen Prozesssystems hielt. Der Betreiber entschied, die unbenutzte Handschuhbox an einen anderen Platz zu bringen. Beim Öffnen der Filtergehäuse beobachteten die Arbeiter ebenfalls die gelbliche Flüssigkeit und erhielten die Anweisung, diese zu entfernen. Dies wurde auch durchgeführt. Anschließend wurde das System jedoch nicht richtig abgedichtet. Dies führte dazu, dass beim nächsten Transfer von HEU-Lösung durch die Rohrleitung etwa 35 Liter der Lösung in die Handschuhbox ausliefen. Als erste Maßnahme zur Verhinderung einer kritischen Masse in der Umschließung sind Öffnungen vorhanden, damit bei Leckagen die Flüssigkeit auf den Boden auslaufen kann. Da die Umschließung als nicht mehr in Betrieb galt, war jedoch nie geprüft worden, ob die Auslassöffnungen auch wirklich durchlässig und frei von Schmutz waren. Die Flüssigkeit breitete sich auf dem Boden aus und lief auch unter eine Tür. Ein Arbeiter im Nebenraum bemerkte die Lache und alarmierte seine Kollegen. Als weitere Maßnahme zur Verhinderung einer kritischen Masse sollte der Fußboden völlig eben sein. Bei der Nachuntersuchung des Zwischenfalls wurde jedoch an einer Stelle des Bodens in der Nähe der Tür eine Vertiefung gefunden, durch die die Kritikalitätssicherheit eingeschränkt wurde. Der Betreiber stoppte alle Arbeiten zur HEU-Verarbeitung in dem betroffenen Prozessbereich. Vor einer Wiederinbetriebnahme müssen angemessene Abhilfemaßnahmen vorgenommen und von den Behörden genehmigt werden.

Ursache: Mehrere Ursachen trugen zu dem Ereignis bei: 

Früher beobachteten Undichtigkeiten war vom verantwortlichen Personal keine ausreichende Beachtung geschenkt worden. 

In einem Diagramm waren Ventile falsch bezeichnet worden. 

Instandhaltungsmaßnahmen und wiederkehrende Prüfungen waren nicht sachgemäß durchgeführt worden. 

Der Fußboden wies Unebenheiten auf und hätte dadurch die Akkumulation von Spaltmaterial ermöglichen können.

Auswirkungen: Oberflächenkontamination auf dem Fußboden durch ausgelaufene Uranlösung. Offenbar keine Auswirkungen auf Mitarbeiter und Umgebung.

Bewertung: INES-Stufe 2; die Gesamtmenge der transferierten Flüssigkeit hätte ausgereicht, um unter ungünstigeren Umständen eine Kritikalitätsexkursion in der Handschuhbox oder in der Bodenvertiefung hervorzurufen. In diesem Fall wäre sehr wahrscheinlich mindestens ein Arbeiter durch Strahlungseinwirkung gesundheitlich schwer geschädigt worden oder gar zu Tode gekommen.

In Tab. 5.3 nach /SIP 15/ werden jedem Ereignis der Gruppe 2 die jeweiligen auslösenden Faktoren zugeordnet.
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Wie aus Tab. 5.3 ersichtlich ist, wurden für jedes der untersuchten Ereignisse mehrere auslösende Faktoren (zwischen fünf und zehn) identifiziert. Von den neun auslösenden Faktoren beim „modernen“ Vorkommnis (Solution Spill) werden auch einige den „historischen“ Vorkommnissen der zweiten Gruppe zugeordnet, die meisten (neun) dem Vorkommnis vom 16.06.1958 in Oak Ridge. Deshalb wird in der Gruppe drei dieses „historische“ Vorkommnis mit dem „modernen“ Vorkommnis verglichen.

Beschreibung des „historischen“ Vorkommnisses: In der Anlage Y-12 wurden Komponenten aus hoch angereichertem Uran gefertigt. Der Zwischenfall ereignete sich in einem Anlagenteil, in dem hoch angereichertes Uran durch ein chemisches Auflösungsverfahren aus Fertigungsschrott zurückgewonnen wird. Der Verfahrensablauf sieht vor, dass die uranhaltige Lösung in Behältern mit vermeintlich sicherer Geometrie aufbewahrt wird. Im Rahmen einer Materialbilanzierung wurde eine Reihe von Lagerbehältern entleert, demontiert und gereinigt. Nach einem Dichtigkeitstest mit Wasser wurden sie wieder zusammengebaut; das Wasser sollte anschließend in ein 208-Liter-Fass abgelassen werden. Vor der Durchführung des Dichtigkeitstest wurde übersehen, dass sich aufgrund eines undichten Ventils, mit dessen Hilfe die Tanks von den vorherigen Prozessschritten abgesperrt werden können, Uranlösung im Kollektorrohr unter den Tanks angesammelt hatte. In den Tanks und im Kollektorrohr war die Lösung noch unterkritisch. Nach dem Ablassen der Lösung in das Fass mit unsicherer Geometrie und dem anschließenden Zufluss von Wasser war dies jedoch nicht mehr der Fall. Eine erste Kritikalitätsexkursion ereignete sich mit etwa 2,1 kg Uran-235 in 56 Litern Lösung. Eine Folge von weiteren Exkursionspulsen produzierte insgesamt 1,3E+18 Spaltungen über einen Zeitraum von etwa 2,8 Minuten, bevor das weiterhin zufließende Wasser die Lösung auf einen unterkritischen Wert verdünnt hatte. Obwohl die Höhe des ersten und stärksten Pulses nicht aufgezeichnet wurde, ließen spätere Exkursions-Experimente einen wahrscheinlichen Wert von 6 bis 7E+16 Spaltungen vermuten. Ein "blauer Blitz" zu Beginn wurde beobachtet, doch gab es keinen Hinweis darauf, dass die Lösung aus dem offenen Behälter heraus gespritzt war.

Ursache: Defektes Ventil in Verbindung mit Auslegungsfehlern.

Auswirkungen: Fünf Personen wurden sehr stark bestrahlt und drei weitere bedeutend. Die beteiligten Personen erhielten folgende Ganzkörperdosen: 3,65 Sv in 2 m Abstand, 3,39 Sv in etwa 5,5 m Abstand, 3,27 Sv in etwa 4,9 m Abstand, 2,70 Sv in etwa 4,6 m Abstand, 2,36 Sv in etwa 6,7 m Abstand, 0,685 Sv in 9,4 m Abstand, 0,685 Sv in 11 m Abstand und 0,228 Sv in 15,2 m Abstand. Diese Dosen und Entfernungen vom Fass können nicht im Einzelnen miteinander verglichen werden, weil ein Teil der Bestrahlung auch während der Räumung eintrat. Die erste Person, die dem Fass am nächsten stand und die sehr schnell ihren Standort verließ, war für etwa 5 s der Strahlung des ersten Impulses ausgesetzt. Andere Personen, die auf den Räumungsalarm reagierten, wurden vermutlich bis 15 s bestrahlt; das entspricht ungefähr der Zeit zwischen den ersten beiden Impulsen. Offensichtlich ist, dass die Bestrahlung durch die sofortige Räumung der Anlage begrenzt wurde.

Vorkehrungen gegen eine Wiederholung: Transferleitungen, die möglicherweise spaltbares Material enthielten, wurden, sobald sie nicht mehr benötigt wurden, demontiert und nicht nur abgesperrt. Nur geometrisch sichere Behälter wurden zur Verwendung in der Anlage zugelassen. Alle Lösungen und sonstiges Material wurden so behandelt, als wenn sie hoch angereichertes Uran enthielten. Die Anforderungen an schriftliche Betriebsanweisungen wurden geprüft und im Bedarfsfall revidiert. Eine umfassende Störfallanalyse insbesondere hinsichtlich der Kritikalitätssicherheit wurde veranlasst.

Bewertung: INES-Stufe 3 (GRS-Bewertung); dieser Kritikalitätsunfall ist bedeutsam in Bezug auf Interventionen, bei denen Teilbereiche gewartet werden und anderes spaltbares Material in Form von Lösungen enthalten. Hier ist in jedem Fall durch administrative und konstruktive (wenn möglich keine Niveauunterschiede), sowie direkte technische Maßnahmen (Abtrennung der Leitungen) ein ungewolltes Auslaufen von Lösungen mit spaltbarem Material in Behälter oder Fässer zu verhindern. Wenn möglich, ist die geometrische Sicherheit der Gefäße für die maximal vorkommende Anreicherung zu fordern. Durch das doppelte Störfallprinzip sind heute derartige Unfälle weitgehend ausgeschlossen.

Gemeinsame auslösende Faktoren

Als gemeinsame auslösende Faktoren wurden im Vortrag identifiziert:

Upset not analyzed or improperly analyzed, 

Poor Communication,

Involved unfavorable geometry,

Equipment failure,

Poor configuration management/change control,

Improperly secured out-of-service equipment,

Procedure not followed/Workaround,

Improper maintenance/post-maintenance testing and

Material in unexpected location/accumulation.

Im Folgenden soll versucht werden, die im Vortrag identifizierten auslösenden Faktoren mit den Informationen aus den hier verfügbaren und aufgeführten Vorkommnistexten in Bezug zu setzen.

Upset not analyzed or improperly analyzed: Die mehrstufigen Ereignisketten, die zu beiden Vorkommnissen führten, waren nur schwer vorherzusehen und deswegen auch nicht in der Sicherheitsanalyse berücksichtigt worden.

Poor Communication: Unzureichender Informationsaustauch hat bei beiden Vorkommnissen eine Rolle gespielt. Einfache Nachfragen hätten möglicherweise sowohl die ungeprüfte Verwendung des für die Drucktests der Lagerbehälter erforderlichen Absperrventils beim „historischen“ Vorkommnis als auch die Verwechslung von Kegel- und Probenahmeventil beim „modernen“ Vorkommnis verhindern helfen.

Involved unfavorable geometry: Die unsichere Geometrie beim „historischen“ Vorkommnis war durch das 208-Liter-Fass gegeben, in welches das zur Dichtigkeitsprüfung der Lagerbehälter verwendet Wasser zusammen mit der in das Kollektorrohr fehlgeleiteten Uranlösung eingefüllt wurde. Beim „modernen“ Vorkommnis ist der Aspekt der unsicheren Geometrie unter dem Aspekt einer potenziellen Gefährdung zu sehen. Sowohl bei dem mit 35 Liter HEU-Lösung gefluteten Handschuhkasten als auch auf dem unebenen Fußboden, auf den die Lösung beim Abfließen aus dem Handschuhkasten gelangte, hatte das Risiko einer kritikalitätsrelevanten Akkumulation von Spaltstoff bestanden. 

Equipment failure: Beim „historischen“ Vorkommnis lag ein technisches Versagen eines Ventils vor, sodass es zu einer irregulären und unbemerkten Akkumulation von Uranlösung im Kollektorrohr kam. Beim „modernen“ Vorkommnis wurde im aktualisierten Systemdiagramm ein Kegelventil mit einem Probenahmeventil verwechselt. Als Konsequenz davon gelangte über die Probenahmeleitung HEU-Lösung in den Handschuhkasten.

Poor configuration management/change control: Mängel bei der Handhabung und Kontrolle der Konfiguration von Komponenten ist bei beiden Vorkommnissen feststellbar. Beim „historischen“ Vorkommnis wurden die Druckprüfungen der Lagerbehälter mit einer nicht getesteten Konfiguration vorgenommen und das undichte Absperrventil führte zur Akkumulation von Uranlösung. Beim „modernen“ Vorkommnis blieb die Verwechslung von Kegel- und Probenahmeventil bei der  Aktualisierung des Systemdiagramms unentdeckt und als Folge daraus kam es zum Fehltransfer von HEU-Lösung in den Handschuhkasten.

Improperly secured out-of-service equipment: Beim „historischen“ Vorkommnis kann die Entladung, Zerlegung und Reinigung der Lagerbehälter als zeitlich begrenzte Außer-Dienst-Stellung angesehen werden. Somit können der ungeplante Transfer der Uranlösung in das Kollektorrohr beim Entladen der Behälter und die sich daraus ergebenden Folgen diesem auslösenden Faktor zugeordnet werden. Im Fall des “modernen” Vorkommnisses wurde der außer Dienst gestellte Handschuhkasten nicht ordnungsgemäß gesichert (mangelnde Abdichtung, Trennung von der HEU-Transferleitung). 

Procedure not followed/Workaround: Der Verfahrensablauf beim „historischen“ Vorkommnis sieht vor, dass die uranhaltige Lösung in Behältern mit sicherer Geometrie aufbewahrt wird, was aufgrund des Ventilversagens nicht mehr möglich war. Der außer Dienst gestellte Handschuhkasten im Fall des „modernen“ Vorkommnisses hätte – was nicht geschehen ist - unter anderem gegen die unkontrollierte Zu- und Abfuhr von Spaltstofflösung gesichert werden müssen. 

Improper maintenance/post-maintenance testing: Die Entladung, Zerlegung und Reinigung der Lagerbehälter stellt eine Wartungsmaßnahme an den Behältern dar. Deshalb können der ungeplante Transfer der Uranlösung in das Kollektorrohr beim Entladen der Behälter und die sich daraus ergebenden Folgen dem auslösenden Faktor Mängel bei Wartungsmaßnahmen zugeordnet werden. Die Erstellung eines aktualisierten Systemdiagramms beim „modernen“ Vorkommnis kann als Wartungsmaßnahme betrachtet werden. Somit können die dabei erfolgten Verwechslungen von Kegel- mit Probenahmeventil und die daraus resultierenden Folgen ebenfalls den Mängeln bei Wartungsmaßnahmen zugerechnet werden.

Material in unexpected location/accumulation: Beim “historischen” Vorkommnis handelt es sich dabei um die Ansammlung von Uranansammlung im Kollektorrohr und im 208-Liter-Fass und beim “modernen” Vorkommnis um die Akkumulation von HEU-Lösung im Handschuhkasten und im Unebenheiten auf dem Fußboden. 

Zusammenstellung kritikalitätsrelevanter Aspekte für das „moderne“ und das „historische“ Vorkommnis

Neben den vielen kritikalitätsrelevanten Gemeinsamkeiten dieser beiden Vorkommnisse, wie

Beteiligung hochangereicherter Spaltstofflösung,

Unbeabsichtigter Transfer der Lösung wegen Problemen mit einem Ventil,

Unsachgemäße Abtrennung ausgesonderter Gerätschaften.

Durchführung nichtanalysierter Prozessabläufe,

Beeinträchtigungen beim anlageninternen Informationsfluss und

Beteiligung von unsicherer Geometrie (208-Liter-Fass beim „historischen“ Vorkommnis und Handschuhkasten sowie Einsenkungen im Fußboden beim „modernen“ Vorkommnis) 

besteht ein großer Unterschied zwischen ihnen darin, dass sich das „historische“ Vorkommnis im Rahmen einer außergewöhnlichen Operation (Reinigung, Drucküberprüfung und Zusammenbau von Lagerbehältern) und das „moderne“ Vorkommnis im Verlauf einer Routineoperation (Transfer von HEU-Lösung) ereigneten. Da alle Komponenten – auch der mittlerweile ausgesonderte Handschuhkasten – dafür sicherheitstechnisch ausgelegt waren, kam es nicht einmal beim Fehltransfer zu keiner kritikalitätsrelevanten Ansammlung von HEU-Lösung. Als glückliche Umstände erwiesen sich dabei die Fakten, dass die HEU-Lösung durch die Auslassöffnungen des offenbar nicht mehr gewarteten Handschuhkastens auf den Fußboden ablaufen konnte und sich dort auch nicht in Einsenkungen sammelte.




Auswertung für die dritte Gruppe „Vacuum Cleaner Event“

Beschreibung der untersuchten Vorkommnisse

Das „moderne“ Vorkommnis der dritten Gruppe ereignete sich am 26.07.2007 in der Brennelementefabrik Lynchburg.

Betreiber: Babcock & Wilcox Nuclear Operations Group, Inc. (früher: AREVA NP, Inc.)

Zweck: Herstellung von LWR-Brennelementen aus schwach angereichertem UO2-Pulver (geliefert durch General Electric)

Kapazität: 400 tU/a

Betrieb: seit 1970

Bemerkungen: Auf demselben Gelände sind noch eine Fertigungsanlage für Schiffsantriebsbrennstoff und Forschungseinrichtungen untergebracht.

Beschreibung: Am 26. Juli 2007 berichtete der Betreiber BWX Technologies, Inc. der Aufsichtsbehörde NRC über ein besonderes Vorkommnis in seiner Anlage Mount Athos in Lynchburg. Ein Staubsauger, der uranhaltige Abwässer enthielt, kippte um, als er zu einem anderen Ort gebracht werden sollte. Zwischen 18 und 22 Liter der darin enthaltenen Flüssigkeit mit einem sehr geringen Gehalt an Uran wurden aus dem Behälter freigesetzt. Im betroffenen Anlagenteil wird hochangereichertes Uran (HEU) sowohl in fester als auch in flüssiger Form verarbeitet und gelagert. Zur Reinigung der Böden in kontaminierten Bereichen wird Reinigungsflüssigkeit ausgebracht, die Böden anschließend mit einer Rotationsbürste geschrubbt und die Flüssigkeit mit einem handelsüblichen Industriestaubsauger entfernt. Die in der Anlage verwendeten Staubsauger haben ein Volumen von etwa 54 Litern und sind mit neutronenabsorbierenden Raschig-Ringen gefüllt. Auf diese Weise können von diesen Staubsaugern HEU-Lösungen mit U235-Konzentrationen bis zu 400 g U/l aufgenommen werden. Der Transport eines Staubsaugers zwischen verschiedenen Einsatzorten erfolgt mit einem Gabelstapler. Zur Absicherung gegen eine Leckage der aufgenommenen Flüssigkeit wird der Staubsauger vorher in zwei große, den Staubsauger vollkommen einhüllende Kunststoffbeutel (Fassungsvermögen ca. 208 Liter) eingebracht. Der betroffene, teilweise mit HEU-Lösung (Urankonzentration kleiner als ein Gramm pro Liter) gefüllte Staubsauger wurde auf einer Zinke eines Gabelstaplers unter Mithilfe eines Mitarbeiters zum neuen Einsatzort gebracht. Beim Passieren einer Schräge vor einer Türöffnung fiel der Staubsauger vom Gabelstapler. Eine große Anzahl der Raschig-Ringe ergoss sich aus dem Staubsauger in die innere Kunststofftasche und ein Großteil des Staubsaugerinhalts (zwischen 18 und 22 Liter) in den Zwischenraum zwischen innerer und äußerer Kunststofftasche und war somit von den Raschig-Ringen getrennt. Wegen der kleinen Menge an spaltbarem Material bestand zu keinem Zeitpunkt die Gefahr einer Kritikalität. Es wurde auch niemand verletzt. Der Fertigungsbetrieb in der Anlage wurde nicht beeinträchtigt. 

Bemerkung: Nachfolgende Untersuchungen des Vorkommnisses führten zu folgenden Ergebnissen:

Die Urankonzentrationen in den Staubsaugern wurden nicht durch Kontrollen überwacht.

Staubsauger mit Raschig-Ringen wurden auch bei vollständiger Befüllung mit HEU-Lösung transportiert,

Radiologische Kontrollverfahren wurden nicht regelmäßig durch Mitarbeiter der Abteilung für Kritikalitätssicherheit überprüft.

Die Mitarbeiter der Abteilung für Kritikalitätssicherheit hatten keine Kenntnis davon, dass Staubsauger auch bei voller Befüllung transportiert wurden.

Seitens des Betreibers waren keine Analysen oder Kontrollen des Transportvorgangs der Staubsauger unter Aspekten der Kritikalitätssicherheit erfolgt.

Als Konsequenz aus dem Ereignis belegte die NRC den Betreiber mit einer Geldstrafe in Höhe von 32.500 Dollar. 

Ursache: Vermutlich Unachtsamkeit (menschliches Fehlverhalten).

Auswirkungen: Das Ereignis hatte keine Auswirkungen auf das Betriebspersonal oder die Umgebung.

Bewertung: INES-Stufe 1 / Abweichung von den zulässigen Bereichen für den sicheren Betrieb der Anlage  (GRS-Bewertung). 

In Tab. 5.4 nach /SIP 15/ werden jedem Ereignis der Gruppe 3 die jeweiligen auslösenden Faktoren zugeordnet.

[bookmark: _Ref447693138][bookmark: _Toc455498427]Tab. 5.4	Auslösende Faktoren für Ereignisse der Gruppe 3

[image: ]

Gemäß Tab. 5.4 können jedem der untersuchten Ereignisse mehrere auslösende Faktoren (zwischen acht und neun) zugeordnet werden. Von den acht auslösenden Faktoren beim „modernen“ Vorkommnis (Vacuum Cleaner Event) werden auch einige den „historischen“ Vorkommnissen der zweiten Gruppe zugeordnet, die meisten (sechs) bei den drei Vorkommnissen vom 24.07.1964 in United Nuclear Fuels (Wood River), vom 02.01.1958 und 10.12.1968 in Mayak (Chelyabinsk). Aus diesen drei Vorkommnissen der Gruppe drei wurde das Vorkommnis vom 24.07.1964 in United Nuclear Fuels (Wood River) als „historisches“ Vorkommnis zum Vergleich mit dem „modernen“ Vorkommnis vom in Lynchburg ausgewählt. 

Kritikalitätsunfall mit Uranlösung in der Brennelementefabrik United Nuclear Fuels (Wood River), 24.07.1964

Beschreibung: Der Unfall entstand, als konzentrierte angereicherte Uranlösung fahrlässig in einen Behälter mit 45,7 cm Durchmesser (Volumen 75 l) gegossen wurde. Anfangsschwierigkeiten in dieser Wiedergewinnungsanlage für hochangereichertes Uran aus Altmaterial führten zu einer ungewöhnlichen Ansammlung von Trichloräthan-Lösung mit niedriger Urankonzentration. Nur geringe Mengen Uran wurden durch langwierige Handumwälzung des Trichloräthans mit Natriumkarbonat-Lösung wiedergewonnen. So wurde ein einfacher Prozess improvisiert, bei dem das Trichloräthan in einen Behälter mit 45,7 cm Durchmesser geleitet wurde, der nur für die Herstellung der Natriumkarbonat-Lösung vorgesehen war, die im normalen Wiedergewinnungsprozess eingesetzt wird. Weder der Anlagendirektor noch einer der drei Schichtleiter kannten dieses Vorgehen. Unterdessen wurden Lösungen mit ungewöhnlich hoher Urankonzentration, die aus der Säuberung verstopfter Gerätschaften stammten, in 11 l-Flaschen (12,7 cm Durchmesser) gelagert, die kontaminiertes Trichloräthan enthielten. Am Unfalltag wurde anscheinend aus einer Flasche konzentrierte Uranlösung statt des Trichloräthans in die Natriumkarbonat-Lösung gegossen und im Behälter verrührt. Es entstand Kritikalität mit einem Lichtblitz und Impuls, der Teile der Lösung aus dem Behälter herausspritzen ließ. Danach schien es, dass genügend Lösung aus dem Behälter ausgestoßen worden war (der Inhalt des Gefäßes betrug dann 2 kg Uran in 41 bis 42 l Flüssigkeit) und die Turbulenz des Rührens ausreichte, den unterkritischen Zustand zu erhalten. Zwei Stunden nach dem ersten Störfall betraten zwei Männer den Bereich, stellten das Rührwerk ab und starteten es erneut einige Minuten später, um danach den Tank abzulassen. Ein zweiter, weniger gefährlicher Störfall, der erst später durch die Bestrahlung der zwei Operateure entdeckt wurde, weil der Strahlenalarm nach dem ersten Störfall noch immer ertönte, hatte sich ereignet, während das Rührwerk abgestellt war.

Ursache: Missachtung bestehender Vorschriften. Fahrlässigkeit. Verwendung ungeeigneter Behälter.

Auswirkungen: Durch den ersten Impuls von ca. 1E+17 Spaltungen wurde ein Operateur auf den Boden geworfen und erhielt eine Strahlendosis von etwa 100 Sv. Das Opfer verstarb daran 49 Stunden später. Durch den zweiten Störfall erhielten die beiden Operateure 1000 und 600 mSv. Insgesamt entstanden etwa 1,3E+17 Spaltungen.

Bewertung: INES-Stufe 4 (GRS-Bewertung).

Der Störfall zeigt besonders deutlich die Organisationsschwächen in der Anlage - die leitenden Angestellten kannten das Vorgehen nicht - und die Vernachlässigung der geometrischen Sicherheit zugunsten eines schnellen Prozesses. Weiterhin wurde die Situation nach dem ersten Impuls falsch beurteilt. Man nahm an, dass die Anlage nun unterkritisch bleiben würde und schickte zwei Operateure in den Unfallbereich. Durch genaue Bilanzierung, entsprechende Kontrollinstrumentierung und Fernbedienung hätte der zweite Störfall vermieden werden können.

Gemeinsame auslösende Faktoren

Im Vortrag wurden die folgenden gemeinsamen auslösende Faktoren identifiziert:

Upset not analyzed or improperly analyzed,  

Process poorly understood or overly complex,

Involved unfavorable geometry,

Poor configuration management/change control,

Inadequate procedure/poor human factors and

No procedures/Verbal instructions.

Im Folgenden soll versucht werden, die im Vortrag identifizierten auslösenden Faktoren mit den Informationen aus den hier verfügbaren und aufgeführten Vorkommnistexten in Bezug zu setzen.

Upset not analyzed or improperly analyzed: Der von den Mitarbeitern beim „historischen“ Vorkommnis zur Uranrückgewinnung verwendete vereinfachte Prozess war den Vorgesetzten nicht bekannt und sicherlich nicht analysiert. Beim „modernen“ Vorkommnis waren seitens des Betreibers keine Analysen oder Kontrollen zum Transportvorgang der Staubsauger erfolgt.

Process poorly understood or overly complex: Die kritikalitätsrelevanten Risiken des vereinfachten Prozesses zur Uranrückgewinnung unter Verwendung eines geometrisch nicht sicheren Behälters (Durchmesser 45,7 cm) im Fall des “historischen” Vorkommnisses dürften den ausführenden Mitarbeitern vermutlich nicht bekannt gewesen sein. Beim „modernen“ Vorkommnis war das kritikalitätsrelevante Gefährdungspotenzial beim Staubsaugertransport nicht analysiert worden. 

Involved unfavorable geometry: Beim “historischen” Vorkommnis war die Verwendung des Behälters mit unsicherer Geometrie kritikalitätsauslösend. Im Fall des „modernen“ Vorkommnisses führte die beim Umsturz des Staubsaugers erfolgte räumliche Trennung der uranhaltigen Flüssigkeit aus dem Staubsauger von den Raschig-Ringen zu einem erhöhten Kritikalitätsrisiko. Eine Kritikalitätsexkursion unterblieb aber auch aufgrund der niedrigen Urankonzentration in der Flüssigkeit.

Poor configuration management/change control: Damit sind sowohl die Verwendung des geometrisch nicht sicheren Behälters beim “historischen” Vorkommnis als auch beim „modernen“ Vorkommnis der Transport des Staubsaugers auf nur einer Zacke des Gabelstaplers unter stabilisierender Mithilfe eines Mitarbeiters gemeint.

Inadequate procedure/poor human factors: Dies trifft sowohl auf die unkontrollierte Verwendung einer Lösung mit ungewöhnlich hoher Urankonzentration im vereinfachten Prozess zur Uranrückgewinnung beim “historischen” Vorkommnis als auch auf den Transport von mit uranhaltiger Flüssigkeit gefüllten Staubsaugern ohne Kritikalitätsanalyse und ohne vorherige Ermittlung der jeweiligen Urankonzentrationen zu.

No procedures/Verbal instructions: Die Vorgehensweisen beim vereinfachten Prozess im Fall des „historischen“ Vorkommnisses wurden sicherlich nur mündlich weitergegeben und beruhten vermutlich auf Erfahrungswerten. Für das prinzipielle Vorgehen beim Transport von Staubsaugern beim „modernen“ Vorkommnis existieren offenbar schriftliche Anweisungen, die aber gerade auf dem Gebiet der Kritikalitätssicherheit einigermaßen unvollständig zu sein scheinen.

Zusammenstellung kritikalitätsrelevanter Aspekte für das „moderne“ und das „historische“ Vorkommnis

Neben den kritikalitätsrelevanten Gemeinsamkeiten dieser beiden Vorkommnisse, wie

Beteiligung hochangereicherter Spaltstofflösung (HEU) mit normalerweise niedriger Urankonzentration,

Gewährleistung der Kritikalitätssicherheit durch zusätzliche Maßnahmen (Unterbringung der Spaltstofflösung in gekennzeichneten geometrisch sicheren 11-l-Behältern beim „historischen“ Vorkommnis und Verwendung von Raschig-Ringen beim „modernen“ Vorkommnis) und,

Beteiligung von unsicherer Geometrie (Behälter mit 45,7 cm Durchmesser beim „historischen“ Vorkommnis und den Staubsauger einhüllende Kunststofftaschen mit ca. 208 Liter Volumen  beim „modernen“ Vorkommnis) 

gibt es auch einige Unterschiede.

Als sich die Mitarbeiter beim „historischen“ Vorkommnis für den vereinfachten Prozess entschieden, verließen sie damit den Pfad der offiziell legitimierten Betriebsvorschriften und handelten ohne genehmigungsrechtliche Absicherung. Beim „modernen“ Vorkommnis wurden die diesbezüglichen Betriebsvorschriften befolgt, auch wenn diese sich – gerade im Hinblick auf die Kritikalitätssicherheit beim Transport der mit uranhaltiger Lösung befüllten Staubsauger – als unvollständig und verbesserungswürdig erwiesen.

Ein weiterer Unterschied zeigt sich in der Art und Weise, wie es zu den Vorkommnissen kam. Beim „historischen“ Vorkommnis wurde mit voller Absicht die uranhaltige Lösung in den geometrisch unsicheren Behälter gegossen und beim „modernen“ Vorkommnis lief sie nach einem Unfall aus.

Ein entscheidender Grund, warum es beim „historischen“ Vorkommnis zu einer Kritikalitätsexkursion kam und beim „modernen“ nicht, dürfte in der geringen Urankonzentration (< 1 g Uran/l) der Uranlösung im Staubsauger liegen.
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Die Tab. 5.5 nach /SIP 15/ zeigt eine generalisierte Gegenüberstellung der „modernen“ und der „historischen“ Vorkommnisse auf der Basis der bereits definierten auslösenden Faktoren. Zu diesem Zweck werden nochmals sowohl für jedes der drei „modernen“ Vorkommnisse separat (Spalten 2 – 4 in Tab. 5.5) als auch summarisch für alle 13 „historischen“ Vorkommnisse (Spalte 5) die Zuordnungen zu den auslösenden Faktoren aufgeführt. Diese Darstellung fußt auf den bereits in Tab. 5.2, Tab. 5.3 und Tab. 5.4 dargestellten Daten und soll aufzeigen ob und wenn auf welche Weise sich die auslösenden Faktoren bei „modernen“ und „historischen“ Vorkommnissen unterscheiden. Diese Analyse zeigt auf, hinblicklich welchen auslösenden Aspekten bzw. Kombinationen daraus nachwievor Potential zur Ableitung sicherheitstechnisch verbesserter Vorgehensweisen bestehen kann.
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Die Tab. 5.5 nach /SIP 15/ zeigt geringe Unstimmigkeiten im Vergleich zu den Tab. 5.2, Tab. 5.3 und Tab. 5.4, auf deren Daten sie basiert. So sind viele der unter „The Historical Accidents“ erfassten Zahlen um eine Einheit zu klein, was in der doppelten Verwendung eines der „historischen“ Vorkommnisse bergründet sein dürfte. Außerdem wurden bei zwei „modernen“ Vorkommnissen jeweils ein auslösender Faktor vergessen: Bei „The Solution Spill“ der Faktor „Poor Communication“ und bei „The Vacuum Cleaner Event“ „Poor configuration management/change control“. Diese scheinbaren und tatsächlichen Unstimmigkeiten wurden in Tab. 5.6 bereinigt, und ändern nichts an den daraus abgeleiteten Analysen.
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		Causal Factors

		  The Incinerator Event

		  The Solution Spill

		  The Vacuum Cleaner Event 

		  The Historical Accidents



		Upset not analyzed or improperly analyzed

		 

		 

		 

		9



		Upset dismissed as incredible

		 

		 

		 

		2



		Process poorly understood or overly complex

		 

		 

		 

		7



		New or unusual process evolution

		 

		 

		 

		10



		Heavy reliance on administrative control

		 

		 

		 

		4



		Poor communication

		 

		 

		 

		3



		Involved unfavorable geometry

		 

		 

		 

		13



		Equipment failure

		 

		 

		 

		5



		Poor configuration management/change control

		 

		 

		 

		9



		Improperly secured out-of-service equipment

		 

		 

		 

		1



		Inadequate procedure/poor human factors

		 

		 

		 

		5



		No procedures/Verbal instructions

		 

		 

		 

		4



		Procedure not followed/Workaround

		 

		 

		 

		8



		Improper maintenance/post-maintenance testing

		 

		 

		 

		3



		Material in unexpected location/accumulation

		 

		 

		 

		9





Aus Tab. 5.5 ist ersichtlich, dass einige der auslösenden Faktoren, die bereits bei den „historischen“ Vorkommnissen häufig auftraten, dies auch bei den betrachteten „modernen“ Vorkommnissen tun. Dies gilt insbesondere für „Involved unfavourable geometry“, der bei den „historischen“ Vorkommnissen summarisch zwölfmal (13 in der modifizierten Tab. 5.6) und auch in jedem der „modernen“ Vorkommnisse registriert wird (Markierung durch roten Stern in Tab. 5.5). Darauf folgen „Upset not analyzed or improperly analyzed“, „Poor configuration management/change control” und “Material in unexpected location/accumulation” mit jeweils acht (neun in der modifizierter Tab. 5.6) Einträgen bei den „historischen” Vorkommnissen (Markierung durch gelben Pfeil).

Eine deutliche Verbesserung beim Übergang von „historischen“ zu „modernen“ Vorkommnissen zeichnet sich hingegen bei dem auslösenden Faktor „New or unusual process evolution” ab, der bei den „historischen“ Vorkommnissen neunmal (zehnmal in der modifizierten Tab. 5.6) und kein einziges Mal bei den „modernen“ Vorkommnissen aufgelistet wird.

Zusammenfassend kann also festgehalten werden, dass es naturgemäß zwar Verbesserungen auf dem Gebiet der Kritikalitätssicherheit gegeben hat, aber dass bis heute zahlreiche der auslösenden Vorkommnisse der „historischen“ Vorkommnisse auch bei den „modernen“ Vorkommnissen eine Rolle spielen. Es besteht diesbezüglich aber noch immer Verbesserungsbedarf, und dazu sollten weiterhin die Resultate der Analysen von „historischen“ Vorkommnissen herangezogen werden: „The causes of past accidents continue to cause events today, indicating that we have not completely learned from the past, and that the study of past accidents is still valuable.“ /SIP 15/.

Weitere Quellen, nach Vorkommnissen geordnet

Columbia, 04.03.2004

1. NRC Daily Events Report, Event Number 40567

Novosibirsk Chemical (Nowosibirsk), 15.05.1997

1. DOE: Operating Experience Weekly Summary 97-22, No. 4 

2. GRS–A–2718 Besondere Vorkommnisse in ausländischen Kernbrennstoffversorgungsanlagen und Forschungszentren im Zeitraum 1997 – 1998, W. Mester, F.E. Moser, April 1999.

3. IAEA-Informationssystem NEWS (Nuclear Events Web-based System)

4. E-Mail von Valerie L. Putman (Idaho National Laboratory) an GRS vom 24.05.2006

5. Federal Register, Vol. 72, No. 86, May 4, 2007, (Report to Congress on Abnormal Occurrences Fiscal Year 2006; Dissemination of Information).

Oak Ridge, 16.06.1958

1. Significant incidents in nuclear fuel cycle facilities, IAEA-TECDOC-867 (1996), p 24, http://www.iaea.org/inis/collection/NCLCollectionStore/_Public/27/060/27060437.pdf

2. W.R. Stratton: A Review of Criticality Accidents - 2000 Revision; U.S. Report LA-3611, 26.9.1967, https://www.orau.org/ptp/Library/accidents/la-13638.pdf

3. CSNI/SOAR No. 3, OECD 1981.

4. Union Carbide Nuclear Comp.: Accidental Radiation Excursion at the Y-12-Plant, June 16, 1958. Final Report, Y 1234-12.9.1958.

5. E.H. Schulz: Vorkommnisse und Strahlenunfälle in kerntechnischen Anlagen, Thiemig 1966.

Lynchburg, 26.07.2007

1. NRC Daily Events Report, Event Number 43934.

2. NRC INFORMATION SERVICE 2007-30, September 13, 2007.

United Nuclear Fuels (Wood River), 24.07.1964

1. CSNI/SOAR No.3, OECD 1981. 

2. W.R. Stratton: A Review of Criticality Accidents. U.S. Report LA-3611, 26.9.1967. 

3. Nucleonics Week 5 (1964), No.31. 

4. E.H. Schulz: Vorkommnisse und Strahlenunfälle in kerntechnischen Anlagen, Thiemig 1966.

[bookmark: _Toc455498297]Überprüfung und Bewertung von Rechenmethoden zu nuklearen Sicherheitsanalysen

[bookmark: _Toc415152424][bookmark: _Toc455498298]OECD-NEA EGUNF Benchmark Phase 1 zur Validierung von Streuquerschnitten von Silizium

[bookmark: _Toc442649719][bookmark: _Toc455498299][bookmark: _Toc406080289]Beschreibung und Aufgabenstellung

Von der OECDNEA „Expert Group on Used Nuclear Fuel“ (EGUNF) wurde ein Rechenbenchmark initiiert, dessen Zielsetzung die Untersuchung der Wirkungsquerschnitte zur elastischen Neutronenstreuung an Siliziumdioxid (SiO2) hinsichtlich der Reflexionseigenschaften dieses Materials ist. Vorrangig dient die Untersuchung der Kritikalitätssicherheitsanalyse bei der direkten Endlagerung von bestrahlten Kernbrennstoffen in Tongestein, dessen Hauptbestandteil SiO2 ist. In Abb. 6.1 sind die relevanten energieabhängigen Wirkungsquerschnitte für Sauerstoff (16O) und Silizium (28Si) im Vergleich zu Wasserstoff (1H) dargestellt.
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[bookmark: _Ref441055610][bookmark: _Ref441065133][bookmark: _Toc442649694][bookmark: _Toc455498385]Abb. 6.1	Energieabhängige Wirkungsquerschnitte für Streuung und Einfang von Neutronen für 1H, 16O und 28Si

Für die GRS hat die Validierung dieser Wirkungsquerschnitte zur Qualifizierung der verwendeten Werkzeuge eine hohe Bedeutung. Das International Criticality Safety Benchmark Evaluation Project (ICSBEP) gibt ein jährlich aktualisiertes Handbuch mit einer umfangreichen Sammlung von Benchmark Experimenten heraus, welche für die Validierung von Berechnungsprogrammen und Wirkungsquerschnitten für Kritikalitätssicherheitsanalysen verwendet werden können. Trotz der großen Anzahl an Experimentserien im ICSBEP Handbuch gibt es jedoch nur acht Serien, die Siliziumdioxid enthalten. Das Spaltmaterial in diesen Serien ist zudem entweder Plutonium oder hochangereichertes Uran, das in den meisten Fällen in metallischer Form vorliegt, und nur zwei der Serien weisen ein thermisches Neutronenspektrum auf. Um zuverlässige Aussagen auch für Systeme mit niedrig angereichertem Uran in einem thermischem Neutronenspektrum treffen zu können, wie z. B. bei Untersuchungen zur Kritikalitätssicherheit in der Nachbetriebsphase eines Endlagers in unterschiedlichen Wirtsformationen /GMA 04/, können Berechnungen an einem vorgegebenen System unter Verwendung verschiedener Berechnungsprogramme und nuklearer Daten verglichen werden.

Im Rahmen dieses Benchmarks wurden der Neutronenmultiplikationsfaktor keff sowie weitere Größen für ein vordefiniertes System unter Verwendung verschiedener Programme in Verbindung mit verschiedenen Querschnittsbibliotheken berechnet. Als System für diese Untersuchungen dient ein vereinfachtes 17 × 17 DWR-Brennelement, welches mit zwei Brennstoffkonfigurationen (unbestrahlter und bestrahlter Kernbrennstoff) in jeweils unterschiedlichen Moderator- und Reflektorumgebungen (Wasser, SiO2 und Gemische beider sowie verschiedene Schichtstärken des Reflektors) betrachtet wird. Alle Geometrieparameter sowie die Materialdaten des Modells sind in der Problembeschreibung /YAM 14/ vorgegeben.

[bookmark: _Ref442167911][bookmark: _Toc442649720][bookmark: _Toc455498300]Methodenbeschreibung

Die Kritikalitätsberechnungen erfolgten mit KENO-V.a über die Sequenz CSAS5 des Softwarepakets SCALE Version 6.1.2 /SCA 11/. Zum Einsatz kamen vier auf ENDF/B basierende Wirkungsquerschnittsbibliotheken (v5-44, v5-238, v6-238 und v7-238) und die Module CENTRM und PMC zur Resonanzbehandlung. Mit bis zu 500 000 Neutronengenerationen (150 Skip) bei 10 000 Neutronen pro Generation wurde eine einheitliche numerische Rechengenauigkeit in Form der Standardabweichung des effektiven Neutronenmultiplikationsfaktors von σk = 5 × 10-5 angestrebt, welche zumeist nach jeweils ca. 25 000 Generationen erreicht wurde.

Zur Modellierung des für die Analyse verwendeten vereinfachten 17 × 17 DWR Brennelement wurde jeweils eine Einheitszelle für einen Brennstab (fuel cell) und einen Führungsstab (GT cell) mit den entsprechend Parametern definiert. Über die Array-Funktion wurde das Brennelement nach Abb. 6.2 aufgebaut und in radialer Richtung von einem Reflektor variabler Schichtstärke mit Vakuum-Randbedingungen umgeben. Um eine unendliche Ausdehnung in axialer Richtung zu realisieren, wurde das System mit einer Höhe von 10 cm modelliert und periodische Randbedingungen angesetzt. Die unterstellte Temperatur für alle Materialien betrug 293 K.
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[bookmark: _Ref441051369][bookmark: _Toc442649695][bookmark: _Toc455498386]Abb. 6.2	Querschnitt der in dem EGUNF Phase 1 Benchmark betrachteten DWR Brennelement-Spezifikation

Für die Berechnung des thermischen Spektralindex wurden die energiegruppenweisen Neutronenflüsse benötigt. Die optionale Ausgabe der Neutronenflüsse wurde über den Parameters FLX eingeschaltet. Der Grenzwert für die thermischen Neutronenflüsse lag bei 0,625 eV. Die Ausgabe des Moduls KMART5 des Softwarepakets SCALE erlaubt die Berechnung der nach Element bzw. Isotop und Region aufgeschlüsselten Reaktionsraten für Streuung und Neutroneneinfang.

Die Erzeugung der fallspezifischen Eingabedateien erfolgte über eine Eingabedateivorlage mit Schlüsselwörtern für die fallspezifischen Parameter, wie z. B. die Kernzahldichten der Moderator- und Reflektor Komponenten erzeugt. Über ein HTML gesteuertes Skript, das sog. „IPython Notebooks“ /IPY 07/ wurde die Vorlage eingelesen und die Schlüsselwörter durch entsprechende Parameterwerte ersetzt. Nach Durchführung der Rechnungen wurde der zweite Teil des Notebooks verwendet um die Ergebnisdateien hinsichtlich der Ergebnisse auszulesen und auszuwerten und alle notwendigen Berechnungen durchzuführen.

[bookmark: _Toc442649721][bookmark: _Toc455498301]Ergebnisse

Die Untersuchungen gliederten sich in zwei Teile. Im ersten Teil wurde ein unbestrahltes Brennelement mit Fallunterscheidungen nach Art des Moderators sowie Art und Schichtstärke des Reflektors betrachtet. Im zweiten Teil wurden Berechnungen unter Berücksichtigung eines vorgegebenen Abbrands durchgeführt, mit Fallunterscheidungen nach Abbrand (30 und 45 GWd/tSM), Abklingzeit (0, 30 000 und 20 Mio. Jahre) und Art und Schichtstärke des Reflektors. 

[bookmark: _Toc442649722]Unbestrahltes Brennelement

Für das unbestrahlte Brennelement (BE) wurden insgesamt neunzehn Fälle betrachtet. Als Referenzfall diente ein wassermoderiertes und –reflektiertes System. Zur Untersuchung der Reflexionseigenschaft von SiO2 wurde ein wassermoderiertes System mit jeweils trockenem SiO2- (dry) bzw. wassergesättigtem SiO2- (wet)-Reflektor betrachtet, mit einer SiO2-Dichte von 1,6 g/cm3 in beiden Fällen. Bei SiO2 (wet) wurde angenommen, dass alle Materialzwischenräume vollständig mit Wasser gefüllt sind, bei einer Wasserpartialdichte von 0,4067 g/cm3. Zusätzlich, als realitätsnäheren Fall, wurde auch ein mit SiO2 (wet) moderiertes und reflektiertes System betrachtet. Die Spezifikationen und die entsprechenden Bezeichnungen sind in Tab. 6.1 zusammengefasst /YAM 14/. 

[bookmark: _Ref441048473][bookmark: _Toc442649706][bookmark: _Toc455498430]Tab. 6.1	Fallspezifikationen und –bezeichnungen des EGUNF Rechenbenchmarks für das unbestrahlte Brennelement

		Moderatormaterial

		Reflektormaterial

		Reflektor-Schichtstärke



		

		

		0 cm

		10 cm

		20 cm

		40 cm

		60 cm

		90 cm

		120 cm



		H2O

		SiO2 (dry)

		zero

		sd10

		sd20

		sd40

		sd60

		sd90

		sd120



		

		SiO2 (wet)

		

		sw10

		sw20

		sw40

		sw60

		-

		-



		

		H2O

		

		lw10

		lw20

		lw40

		-

		-

		-



		SiO2 (wet)

		SiO2 (wet)

		zero

		sw10s

		sw20s

		sw40s

		sw60s

		-

		-





Für den Benchmark-Vergleich wurden die effektiven Neutronenmultiplikationsfaktoren keff, die Reaktionsraten für Neutronenstreuung Rs für 16O, 28Si und 1H und Neutroneneinfang Rc für 28Si und 1H im Reflektorbereich, die Verhältnisse der Absorptions- zu Produktionsraten A/P des Gesamtsystems sowie die thermischen Spektralindizes SIth des Brennelementbereichs für die neunzehn Fälle des unbestrahlten Brennelements mit Spezifikationen aus Tab. 6.1 abgefragt.

Multiplikationsfaktoren

Zur Validierung der Wirkungsquerschnitte wurden die Berechnungen mit den vier Querschnittsbibliotheken v5-44, v5-238, v6-238 und v7-238 durchgeführt. Die Ergebnisse für den effektiven Neutronenmultiplikationsfaktor keff der neunzehn Fälle für die vier betrachteten Querschnittsbibliotheken sind in Tab. 6.2 zusammengefasst und in Abb. 6.3 in Form von relativen Abweichungen vom mittleren effektiven Neutronenmultiplikationsfaktor graphisch dargestellt, wobei die Rechengenauigkeit bei σk = 5×10-5 lag, vgl. auch Kap. 6.1.2.

[bookmark: _Ref441056046][bookmark: _Toc442649707][bookmark: _Toc455498431]Tab. 6.2	Fallspezifische berechnete keff Werte für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		zero

		0,65209

		0,64993

		0,64873

		0,65464

		0,35



		lw10

		0,92220

		0,91976

		0,91721

		0,92487

		0,31



		lw20

		0,92522

		0,92279

		0,92022

		0,9279

		0,31



		lw40

		0,92532

		0,92275

		0,92014

		0,92797

		0,32



		sd10

		0,79676

		0,79485

		0,79146

		0,79756

		0,30



		sd20

		0,86596

		0,86333

		0,85922

		0,86523

		0,30



		sd40

		0,93884

		0,93563

		0,93140

		0,93709

		0,29



		sd60

		0,97355

		0,97064

		0,96657

		0,97207

		0,27



		sd90

		0,99169

		0,98900

		0,98520

		0,99048

		0,25



		sd120

		0,99529

		0,99253

		0,98890

		0,99421

		0,24



		sw10

		0,93879

		0,93678

		0,93353

		0,93986

		0,26



		sw20

		0,97162

		0,96935

		0,96604

		0,97261

		0,26



		sw40

		0,97336

		0,97115

		0,96781

		0,97447

		0,26



		sw60

		0,97348

		0,97116

		0,96794

		0,97447

		0,26



		zeros

		0,30907

		0,30430

		0,30281

		0,30728

		0,80



		sw10s

		0,68872

		0,68386

		0,68020

		0,68619

		0,46



		sw20s

		0,74236

		0,73753

		0,73373

		0,74034

		0,44



		sw40s

		0,74531

		0,74032

		0,7365

		0,74333

		0,45



		sw60s

		0,74535

		0,74035

		0,73666

		0,74346

		0,44
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[bookmark: _Ref441069236][bookmark: _Toc442649696][bookmark: _Toc455498387]Abb. 6.3	Relative Abweichungen der keff Werte vom Mittelwert für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Die Ergebnisse in Abb. 6.3 zeigen, dass die 1σ Abweichung bei 0,8 % für den Fall zeros und unter 0,5 % in allen anderen Fällen liegen. Es lässt sich auch eine signifikante Abhängigkeit vom Moderatormaterial bei den keff Werten feststellen. Dies deutet auf signifikante Unterschiede in den Wirkungsquerschnitten für Silizium (Si) unter den verwendeten Querschnittsbibliotheken hin. Darüber hinaus tendieren die Multiplikationsfaktoren bei Berechnungen mit den Bibliotheken v5-44, und v7-238 zur höheren und mit v5-238 und v6-238 zu niedrigeren keff Werten, was im Wesentlichen auf Unterschiede in den Wirkungsquerschnitten für die Uranisotope unter den verwendeten Querschnittsbibliotheken zurückzuführen ist. 

Reaktionsraten der Streu- und Einfangquerschnitte

Im nächsten Schritt der Validierung der Wirkungsquerschnitte werden die Reaktionsraten der Streu- und Einfangquerschnitte im Reflektorbereich untersucht. Der Schwerpunkt hierbei liegt auf Streuung an den Isotopen 16O, 28Si und 1H, sowie dem Neutroneneinfang durch die Isotope 28Si und 1H. Mit den älteren SCALE Querschnittsbibliotheken, wie die v5-44, v5-238, und v6-238, lassen sich keine nach Isotopen aufgeschlüsselten Daten für Silizium ausgeben. In diesen Fällen werden die Reaktionsraten nur für natSi angegeben. Für die Bibliothek v7-238 werden die Reaktionsraten sowohl für natSi als auch für das Isotop 28Si angegeben. Die Ergebnisse für die Reaktionsraten sind in den Tabellen Tab. 6.3 bis Tab. 6.7 zusammengefasst und in Form von relativen Abweichungen von Mittelwert der Reaktionsraten in den Abbildungen Abb. 6.4 bis Abb. 6.8 dargestellt.

[bookmark: _Ref441236988][bookmark: _Ref441158076][bookmark: _Toc442649708][bookmark: _Toc455498432]Tab. 6.3	Berechnete Reaktionsraten für Streuung an nat/28Si (RsSi) im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		

		natSi

		natSi

		natSi

		natSi

		28Si

		natSi



		sd10

		8,002E-01

		8,295E-01

		8,254E-01

		8,085E-01

		7,476E-01

		1,47



		sd20

		1,812E+00

		1,858E+00

		1,849E+00

		1,801E+00

		1,661E+00

		1,31



		sd40

		4,190E+00

		4,234E+00

		4,229E+00

		4,083E+00

		3,739E+00

		1,45



		sd60

		6,726E+00

		6,777E+00

		6,798E+00

		6,533E+00

		5,955E+00

		1,56



		sd90

		9,971E+00

		1,006E+01

		1,015E+01

		9,728E+00

		8,839E+00

		1,58



		sd120

		1,201E+01

		1,212E+01

		1,227E+01

		1,175E+01

		1,066E+01

		1,58



		sw10

		8,732E-01

		8,739E-01

		8,752E-01

		8,459E-01

		7,737E-01

		1,41



		sw20

		1,571E+00

		1,573E+00

		1,580E+00

		1,521E+00

		1,386E+00

		1,50



		sw40

		1,922E+00

		1,926E+00

		1,940E+00

		1,869E+00

		1,700E+00

		1,41



		sw60

		1,951E+00

		1,956E+00

		1,971E+00

		1,900E+00

		1,728E+00

		1,37



		sw10s

		1,651E+00

		1,663E+00

		1,667E+00

		1,610E+00

		1,474E+00

		1,37



		sw20s

		2,857E+00

		2,879E+00

		2,896E+00

		2,782E+00

		2,535E+00

		1,53



		sw40s

		3,480E+00

		3,511E+00

		3,541E+00

		3,403E+00

		3,096E+00

		1,47



		sw60s

		3,530E+00

		3,562E+00

		3,594E+00

		3,454E+00

		3,142E+00

		1,47
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[bookmark: _Ref441159433][bookmark: _Ref441159420][bookmark: _Toc442649697][bookmark: _Toc455498388]Abb. 6.4	Relative Abweichungen der berechneten RsSi vom Mittelwert RsSi-nat,av im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

[bookmark: _Ref441158527][bookmark: _Toc442649709][bookmark: _Toc455498433]Tab. 6.4	Berechnete Reaktionsraten für Neutroneneinfang von nat/28Si (RcSi) im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		

		natSi

		natSi

		natSi

		natSi

		28Si

		natSi



		sd10

		4,216E-03

		4,214E-03

		4,230E-03

		4,193E-03

		3,873E-03

		0,31



		sd20

		1,073E-02

		1,068E-02

		1,067E-02

		1,060E-02

		9,780E-03

		0,43



		sd40

		3,297E-02

		3,238E-02

		3,220E-02

		3,216E-02

		2,957E-02

		1,00



		sd60

		7,294E-02

		7,133E-02

		7,085E-02

		7,078E-02

		6,541E-02

		1,22



		sd90

		1,560E-01

		1,549E-01

		1,547E-01

		1,540E-01

		1,436E-01

		0,46



		sd120

		2,288E-01

		2,296E-01

		2,305E-01

		2,292E-01

		2,144E-01

		0,27



		sw10

		2,441E-02

		2,449E-02

		2,466E-02

		2,480E-02

		2,335E-02

		0,61



		sw20

		6,048E-02

		6,075E-02

		6,124E-02

		6,160E-02

		5,808E-02

		0,71



		sw40

		8,038E-02

		8,081E-02

		8,162E-02

		8,226E-02

		7,765E-02

		0,89



		sw60

		8,205E-02

		8,250E-02

		8,337E-02

		8,410E-02

		7,938E-02

		0,95



		sw10s

		4,227E-02

		4,263E-02

		4,302E-02

		4,330E-02

		4,071E-02

		0,91



		sw20s

		1,067E-01

		1,078E-01

		1,088E-01

		1,093E-01

		1,031E-01

		0,92



		sw40s

		1,424E-01

		1,442E-01

		1,459E-01

		1,467E-01

		1,385E-01

		1,14



		sw60s

		1,453E-01

		1,471E-01

		1,489E-01

		1,498E-01

		1,414E-01

		1,17
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[bookmark: _Ref441237383][bookmark: _Toc442649698][bookmark: _Toc455498389]Abb. 6.5	Relative Abweichungen der berechneten RcSi vom Mittelwert RcSi-nat,av im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Die Ergebnisse in Abb. 6.4 zeigen, dass die Standardabweichung der Reaktionsraten für Neutronenstreuung an natSi für die vier Querschnittsbibliotheken (rot, blau, orange und hellgrün) bei etwa 1,5 % liegt. Bei den Rechnungen mit der ENDF/B-VII-basierten v7-238 Bibliothek, welche sowohl Werte für natSi als auch für das Isotop 28Si enthält, lässt sich für 28Si (dunkelgrün) eine Abweichung von etwa 11 % vom Mittelwert RsSi-nat,av und um etwa 8,5 % vom natSi Wert mit der v7-238 Bibliothek (hellgrün) feststellen.

[bookmark: _Ref415062668][bookmark: _Ref415140060][bookmark: _Toc442649710][bookmark: _Toc455498434]Tab. 6.5	Berechnete Reaktionsraten für Streuung an 1H (RsH) im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		lw10

		5,138E+01

		5,164E+01

		5,237E+01

		4,993E+01

		1,73



		lw20

		7,236E+01

		7,272E+01

		7,379E+01

		7,054E+01

		1,62



		lw40

		7,622E+01

		7,664E+01

		7,782E+01

		7,446E+01

		1,58



		sw10

		1,751E+01

		1,755E+01

		1,776E+01

		1,702E+01

		1,55



		sw20

		3,930E+01

		3,943E+01

		4,003E+01

		3,817E+01

		1,71



		sw40

		5,100E+01

		5,123E+01

		5,212E+01

		4,977E+01

		1,64



		sw60

		5,198E+01

		5,222E+01

		5,316E+01

		5,080E+01

		1,62



		sw10s

		3,154E+01

		3,179E+01

		3,222E+01

		3,093E+01

		1,48



		sw20s

		7,021E+01

		7,091E+01

		7,207E+01

		6,868E+01

		1,74



		sw40s

		9,121E+01

		9,224E+01

		9,401E+01

		8,961E+01

		1,74



		sw60s

		9,290E+01

		9,396E+01

		9,580E+01

		9,134E+01

		1,74





[image: ]

[bookmark: _Ref441495767][bookmark: _Ref441240308][bookmark: _Ref441495760][bookmark: _Toc442649699][bookmark: _Toc455498390]Abb. 6.6	Relative Abweichungen der berechneten RsH vom Mittelwert RsH,av im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Die Reaktionsraten für Neutroneneinfang von Silizium RcSi in Tab. 6.4 sind 1-2 Größenordnungen kleiner verglichen mit den Reaktionsraten für Neutronenstreuung in Tab. 6.3. Die 1σ Abweichungen der Ergebnisse für natSi in Abb. 6.5 liegen hier bei etwa 1,2 %. Ein Vergleich der Ergebnisse für natSi und das Isotop 28Si zeigt, dass die Reaktionsraten für Neutroneneinfang von 28Si (dunkelgrün) bis zu 8,5 % unterhalt des Mittelwertes RcSi-nat,av und bis zu 7,5 % unter den natSi Werten mit v7-238 (hellgrün) liegen.

[bookmark: _Toc442649711][bookmark: _Toc455498435]Tab. 6.6	Berechnete Reaktionsraten für Neutroneneinfang von 1H (RcH) im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		lw10

		2,782E-01

		2,798E-01

		2,817E-01

		2,759E-01

		0,76



		lw20

		4,023E-01

		4,046E-01

		4,074E-01

		4,005E-01

		0,64



		lw40

		4,251E-01

		4,277E-01

		4,310E-01

		4,241E-01

		0,63



		sw10

		8,274E-02

		8,300E-02

		8,355E-02

		8,183E-02

		0,75



		sw20

		2,084E-01

		2,094E-01

		2,110E-01

		2,065E-01

		0,78



		sw40

		2,779E-01

		2,794E-01

		2,822E-01

		2,768E-01

		0,73



		sw60

		2,837E-01

		2,853E-01

		2,883E-01

		2,830E-01

		0,72



		sw10s

		1,434E-01

		1,446E-01

		1,458E-01

		1,429E-01

		0,78



		sw20s

		3,681E-01

		3,721E-01

		3,756E-01

		3,671E-01

		0,91



		sw40s

		4,931E-01

		4,991E-01

		5,050E-01

		4,943E-01

		0,94



		sw60s

		5,032E-01

		5,094E-01

		5,156E-01

		5,049E-01

		0,94





[image: ]

[bookmark: _Ref441496655][bookmark: _Toc442649700][bookmark: _Toc455498391]Abb. 6.7	Relative Abweichungen von berechneten RcH vom Mittelwert RsH,av im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken




[bookmark: _Ref441332170][bookmark: _Toc442649712][bookmark: _Toc455498436]Tab. 6.7	Reaktionsraten für Streuung an 16O (RsO) im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		lw10

		2,870E+00

		2,879E+00

		2,865E+00

		2,801E+00

		1,08



		lw20

		3,866E+00

		3,878E+00

		3,861E+00

		3,784E+00

		0,96



		lw40

		4,051E+00

		4,066E+00

		4,050E+00

		3,974E+00

		0,89



		sd10

		2,160E+00

		2,159E+00

		2,133E+00

		2,111E+00

		0,95



		sd20

		5,140E+00

		5,123E+00

		5,070E+00

		5,013E+00

		0,98



		sd40

		1,298E+01

		1,294E+01

		1,284E+01

		1,267E+01

		0,93



		sd60

		2,208E+01

		2,210E+01

		2,200E+01

		2,168E+01

		0,77



		sd90

		3,416E+01

		3,437E+01

		3,438E+01

		3,383E+01

		0,65



		sd120

		4,188E+01

		4,217E+01

		4,233E+01

		4,161E+01

		0,66



		sw10

		3,922E+00

		3,928E+00

		3,903E+00

		3,826E+00

		1,05



		sw20

		7,516E+00

		7,532E+00

		7,503E+00

		7,336E+00

		1,06



		sw40

		9,357E+00

		9,384E+00

		9,369E+00

		9,175E+00

		0,91



		sw60

		9,509E+00

		9,539E+00

		9,528E+00

		9,336E+00

		0,87



		sw10s

		7,336E+00

		7,397E+00

		7,363E+00

		7,218E+00

		0,92



		sw20s

		1,361E+01

		1,373E+01

		1,370E+01

		1,338E+01

		1,01



		sw40s

		1,690E+01

		1,706E+01

		1,707E+01

		1,668E+01

		0,93



		sw60s

		1,716E+01

		1,733E+01

		1,734E+01

		1,695E+01

		0,92





[image: ]

[bookmark: _Ref441332318][bookmark: _Toc442649701][bookmark: _Toc455498392]Abb. 6.8	Relative Abweichungen von RsO vom Mittelwert RsO,av im Reflektorbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Für Wasserstoff sind die Reaktionsraten für Neutronenstreuung um zwei Größenordnungen größer als für Neutroneneinfang, was das Verhältnis der jeweiligen Wirkungsquerschnitte (s. Abb. 6.1) wiederspiegelt. Der Vergleich der Reaktionsraten für 1H für die vier betrachteten Querschnittsbibliotheken zeigt, dass die Standardabweichung der Ergebnisse für Neutronenstreuung (s. Abb. 6.6) bei etwa 1,7 % und für Neutroneneinfang (Abb. 6.7) unter 1 % liegen. Für das 16O Isotop wurden nur die Reaktionsraten für Streuung ausgelesen deren 1σ Abweichungen bei maximal 1,1 % liegen. 

Zusammenfassend lässt sich sagen, dass für die hier betrachteten Wechselwirkungen für 1H, 16O und nat/28Si die 1σ Abweichungen der Reaktionsraten für die vier betrachteten Querschnittsbibliotheken unter 2 % liegen. Die stärkste Variation tritt für Neutronenstreuung an 1H auf. Des Weiteren liefern die Berechnung mit den Bibliotheken v5-238 (blau) und v6-238 (orange) sowohl für Neutronenstreuung als auch für Neutroneneinfang überwiegend höhere Werte und mit der Bibliothek v7-238 (hellgrün) überwiegend niedrigere Werte relative zum Mittelwert der vier Bibliotheken. Für Berechnungen mit der Querschnittsbibliothek v5-44 (rot) lässt sich kein deutlicher Trend feststellen. Für keine der betrachteten Wechselwirkungen lässt sich eine signifikante Abhängigkeit bezüglich der Querschnitte vom Reflektormaterial oder dessen Schichtdicke feststellen.

Verhältnisse der Absorptions- zur Produktionsraten

[bookmark: _Ref415129043]Aus dem Verhältnis der Absorptionsrate (A) zur Produktionsrate (P) und unter Einbeziehung des effektiven Neutronenmultiplikationsfaktors lässt sich das Verhältnis der Neutronenleckage (L) zur Produktionsrate, L/P, bestimmen, welches eine signifikante Größe für die Untersuchung der Reflexionseigenschaften von Materialien ist. Die berechneten Verhältnisse A/P für die neunzehn Fälle des unbestrahlten Brennelements und die vier Querschnittsbibliotheken sind in Tab. 6.8 aufgelistet. Abb. 6.9 Zeigt die Ergebnisse in Form von relativen Abweichungen von A/P vom Mittelwert über die vier Querschnittsbibliotheken (A/P)av für die neunzehn Fälle. Hier beträgt die 1σ Abweichung für die vier Querschnittsbibliotheken unter 0,5 %. Die Berechnungen mit den Bibliotheken v5-238 (blau) und v6-238 (orange) liefern tendenziell höhere Werte, während die Ergebnisse mit v7-238 (hellgrün) systematisch bei niedrigeren Werten liegen.




[bookmark: _Ref442650052][bookmark: _Toc442649713][bookmark: _Toc455498437]Tab. 6.8	Berechnete Verhältnisse A/P im Gesamtsystem für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		zero

		0,68738

		0,68790

		0,68752

		0,68516

		0,16



		sd10

		0,69403

		0,69450

		0,69417

		0,69129

		0,19



		sd20

		0,70090

		0,70131

		0,70100

		0,69787

		0,20



		sd40

		0,72209

		0,72209

		0,72168

		0,71844

		0,21



		sd60

		0,76020

		0,75916

		0,75853

		0,75527

		0,24



		sd90

		0,84170

		0,84116

		0,84075

		0,83701

		0,22



		sd120

		0,91424

		0,91554

		0,91630

		0,91182

		0,19



		sw10

		0,77195

		0,77263

		0,77313

		0,76910

		0,20



		sw20

		0,93046

		0,93205

		0,93395

		0,92716

		0,27



		sw40

		1,01995

		1,02218

		1,02555

		1,01821

		0,27



		sw60

		1,02742

		1,02982

		1,03343

		1,02628

		0,27



		lw10

		0,93379

		0,93573

		0,93739

		0,92932

		0,32



		lw20

		1,05779

		1,06038

		1,06297

		1,05379

		0,32



		lw40

		1,08065

		1,08360

		1,08664

		1,07745

		0,32



		zeros

		0,79890

		0,80134

		0,79998

		0,79596

		0,25



		sw10s

		0,88982

		0,89248

		0,89341

		0,88774

		0,25



		sw20s

		1,16808

		1,17421

		1,17806

		1,16682

		0,39



		sw40s

		1,32864

		1,33739

		1,34427

		1,33116

		0,45



		sw60s

		1,34163

		1,35061

		1,35789

		1,34490

		0,46
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[bookmark: _Ref441570054][bookmark: _Toc442649702][bookmark: _Toc455498393]Abb. 6.9	Relative Abweichungen der berechneten Verhältnisse A/P vom Mittelwert (A/P)av für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

Thermische Spektralindizes

Der thermische Spektralindex SIth entspricht dem Verhältnis des thermischen Flusses zum Gesamtfluss innerhalb des Brennelements. Größere Spektralindizes bedeuten ein weicheres Spektrum mit einem höheren Anteil an thermischen Neutronen, während kleinere Werte ein härteres Spektrum mit höherem Anteil an schnellen Neutronen bedeuten. Die Ergebnisse für die neunzehn Fälle des unbestrahlten Brennelements und die vier betrachteten Querschnittsbibliotheken sind in Tab. 6.9 zusammengefasst. Die Streuung des thermischen Spektralindex zeigt ein ähnliches Bild wie die des effektiven Neutronenmultiplikationsfaktors. Für den Fall zeros liegt der 1σ Wert mit 0,89 % am höchsten, für alle andern Fälle ist er kleiner gleich 0,3 %. Auch hier lässt sich eine signifikante Abhängigkeit vom Moderatormaterial feststellen.

[bookmark: _Ref415130011][bookmark: _Toc442649714][bookmark: _Toc455498438]Tab. 6.9	Berechnete Werte von SIth im Brennelementbereich für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		zero

		0,1170

		0,1170

		0,1165

		0,1171

		0,20



		lw10

		0,1613

		0,1615

		0,1608

		0,1614

		0,17



		lw20

		0,1618

		0,1620

		0,1613

		0,1619

		0,17



		lw40

		0,1618

		0,1620

		0,1613

		0,1620

		0,18



		sd10

		0,1274

		0,1275

		0,1269

		0,1274

		0,18



		sd20

		0,1333

		0,1333

		0,1326

		0,1331

		0,22



		sd40

		0,1407

		0,1406

		0,1399

		0,1402

		0,23



		sd60

		0,1450

		0,1449

		0,1442

		0,1445

		0,22



		sd90

		0,1474

		0,1474

		0,1467

		0,1470

		0,20



		sd120

		0,1479

		0,1479

		0,1472

		0,1475

		0,20



		sw10

		0,1549

		0,1551

		0,1545

		0,1549

		0,14



		sw20

		0,1598

		0,1600

		0,1593

		0,1597

		0,16



		sw40

		0,1601

		0,1602

		0,1596

		0,1600

		0,14



		sw60

		0,1601

		0,1603

		0,1596

		0,1600

		0,16



		zeros

		0,0359

		0,0353

		0,0351

		0,0357

		0,89



		sw10s

		0,0845

		0,0841

		0,0838

		0,0841

		0,30



		sw20s

		0,0913

		0,0910

		0,0906

		0,0910

		0,27



		sw40s

		0,0916

		0,0913

		0,0909

		0,0914

		0,28



		sw60s

		0,0917

		0,0913

		0,0910

		0,0914

		0,27
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[bookmark: _Ref441594595][bookmark: _Toc442649703][bookmark: _Toc455498394]Abb. 6.10	Relative Abweichungen der berechneten Werte von SIth vom Mittelwert SIthav für das unbestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken

[bookmark: _Toc442649723]Bestrahltes Brennelement

Für das bestrahlte Brennelement wurden insgesamt 48 Fälle betrachtet. Als Model für die Berechnungen diente ein wassermoderiertes Brennelement, unreflektiert oder mit einem SiO2 (dry)-, SiO2 (wet)- oder H2O-Reflektor verschiedener Schichtstärken. Zur Berücksichtigung eines Abbrandes wurden zusätzliche Fallunterscheidungen nach Abbrand (30 GWd/tSM und 45 GWd/tSM) und Abklingzeit (0, 30 000 und 20 Mio. Jahre) getroffen. Die Nuklidauswahl sowie die exakten Kernzahldichten wurden durch die Spezifikation vorgegeben. Die Fallspezifikationen und die entsprechenden Bezeichnungen sind in Tab. 6.10 aufgelistet /YAM 14/. Im Fall des bestrahlten Brennelements wurden nur die effektiven Neutronenmultiplikationsfaktoren abgefragt. Die Ergebnisse sind in den Tabellen Tab. 6.11 und Tab. 6.12 zusammengefasst. 

[bookmark: _Ref441682141][bookmark: _Toc442649715][bookmark: _Toc455498439]Tab. 6.10	Fallspezifikationen und -bezeichnungen des EGUNF Rechenbenchmarks für das bestrahlte Brennelement

		Brennstoff

ID

		Abbrand

(GWd/tSM)

		Abklingzeit

(Jahre)

		Reflektormaterial und –Schichtstärke



		

		

		

		0 cm

		SiO2 (dry)

		SiO2 (wet)

		H2O



		

		

		

		

		10 cm

		40 cm

		120 cm

		10 cm

		40 cm

		10 cm

		40 cm



		a

		30

		0

		a-zero

		sd10a

		sd40a

		sd120a

		sw10a

		sw40a

		lw10a

		lw40a



		b

		

		30.000

		b-zero

		sd10b

		sd40b

		sd120b

		sw10b

		sw40b

		lw10b

		lw40b



		c

		

		20 Mio.

		c-zero

		sd10c

		sd40c

		sd120c

		sw10c

		sw40c

		lw10c

		lw40c



		d

		45

		0

		d-zero

		sd10d

		sd40d

		sd120d

		sw10d

		sw40d

		lw10d

		lw40d



		e

		

		30.000

		e-zero

		sd10e

		sd40e

		sd120e

		sw10e

		sw40e

		lw10e

		lw40e



		f

		

		20 Mio.

		f-zero

		sd10f

		sd40f

		sd120f

		sw10f

		sw40f

		lw10f

		lw40f





[bookmark: _Ref442010664][bookmark: _Toc442649716][bookmark: _Toc455498440][bookmark: _Ref415140249]Tab. 6.11	Berechnete keff Werte für das bestrahlte Brennelement und vier Bibliotheken mit 30 GWd/tSM Abbrand

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		

		30 GWd/tSM, 0 Jahre

		



		a-zero

		0,669065

		0,668351

		0,666522

		0,674207

		0,43



		sd10a

		0,776802

		0,776355

		0,772701

		0,779952

		0,33



		sd40a

		0,882909

		0,881114

		0,876534

		0,882950

		0,30



		sd120a

		0,928694

		0,926930

		0,922914

		0,928654

		0,25



		sw10a

		0,888683

		0,887550

		0,883969

		0,890999

		0,29



		sw40a

		0,918122

		0,916830

		0,913138

		0,920203

		0,28



		lw10a

		0,877985

		0,876826

		0,873544

		0,881913

		0,34



		lw40a

		0,880687

		0,879310

		0,876002

		0,884519

		0,35



		

		30 GWd/tSM, 30.000 Jahre

		



		b-zero

		0,672649

		0,672369

		0,671016

		0,678940

		0,45



		sd10b

		0,782047

		0,781901

		0,778860

		0,786405

		0,34



		sd40b

		0,889545

		0,888036

		0,884213

		0,891111

		0,29



		sd120b

		0,935421

		0,934136

		0,930677

		0,936993

		0,25



		sw10b

		0,894254

		0,893842

		0,890649

		0,898043

		0,29



		sw40b

		0,923223

		0,922447

		0,919231

		0,926912

		0,30



		lw10b

		0,882893

		0,882129

		0,879547

		0,888299

		0,36



		lw40b

		0,885402

		0,884627

		0,881910

		0,890814

		0,36



		

		30 GWd/tSM, 20 Mio. Jahre

		



		c-zero

		0,679939

		0,679770

		0,678494

		0,686421

		0,45



		sd10c

		0,791687

		0,791726

		0,788599

		0,796276

		0,35



		sd40c

		0,901514

		0,900159

		0,896153

		0,903096

		0,29



		sd120c

		0,947628

		0,946706

		0,943207

		0,949484

		0,24



		sw10c

		0,905583

		0,905132

		0,901958

		0,909530

		0,30



		sw40c

		0,934642

		0,934027

		0,930898

		0,938485

		0,29



		lw10c

		0,893634

		0,892925

		0,890315

		0,899141

		0,36



		lw40c

		0,896174

		0,895455

		0,892740

		0,901628

		0,36





[bookmark: _Ref442010671][bookmark: _Toc442649717]




[bookmark: _Toc455498441]Tab. 6.12	Berechnete keff Werte für das bestrahltes Brennelement und vier Bibliotheken mit 45 GWd/tSM Abbrand

		Fall

		v5-44

		v5-238

		v6-238

		v7-238

		σ in %



		

		45 GWd/tSM, 0 Jahre

		



		d-zero

		0,643064

		0,642496

		0,640523

		0,647836

		0,42



		sd10d

		0,746410

		0,746065

		0,742304

		0,749249

		0,33



		sd40d

		0,848269

		0,846318

		0,841838

		0,847823

		0,30



		sd120d

		0,892251

		0,890595

		0,886582

		0,891973

		0,25



		sw10d

		0,855387

		0,854374

		0,850695

		0,857310

		0,28



		sw40d

		0,884055

		0,882920

		0,878996

		0,885809

		0,28



		lw10d

		0,845810

		0,844652

		0,841375

		0,849295

		0,33



		lw40d

		0,848460

		0,847103

		0,843938

		0,851903

		0,34



		

		45 GWd/tSM, 30.000 Jahre

		



		e-zero

		0,642353

		0,642159

		0,640775

		0,648349

		0,45



		sd10e

		0,746728

		0,746661

		0,743570

		0,750935

		0,35



		sd40e

		0,849299

		0,848046

		0,844002

		0,850749

		0,30



		sd120e

		0,893185

		0,892055

		0,888573

		0,894742

		0,25



		sw10e

		0,855438

		0,854783

		0,851791

		0,859108

		0,30



		sw40e

		0,883442

		0,882613

		0,879374

		0,886876

		0,30



		lw10e

		0,845199

		0,844495

		0,841763

		0,850344

		0,37



		lw40e

		0,847572

		0,846768

		0,844015

		0,852791

		0,37



		

		45 GWd/tSM, 20 Mio. Jahre

		



		f-zero

		0,654463

		0,654331

		0,652966

		0,660629

		0,45



		sd10f

		0,762307

		0,762525

		0,759299

		0,766613

		0,34



		sd40f

		0,868264

		0,867108

		0,863132

		0,869792

		0,28



		sd120f

		0,912901

		0,912016

		0,908353

		0,914426

		0,25



		sw10f

		0,873424

		0,872948

		0,869844

		0,877062

		0,29



		sw40f

		0,901552

		0,900933

		0,897653

		0,905107

		0,29



		lw10f

		0,862207

		0,861623

		0,858890

		0,867401

		0,36



		lw40f

		0,864647

		0,864022

		0,861264

		0,869695

		0,35





In Abb. 6.11 und Abb. 6.12 sind für die Abbrände von 30 GWd/tSM und 45 GWd/tSM jeweils die relativen Abweichungen der berechneten keff Werte von den Mittelwerten über die vier Bibliotheken dargestellt. In beiden Fällen liegen 1σ Abweichungen der berechneten keff Werte bei unter 0,5 % wobei die Ergebnisse mit der Bibliothek v6-238 zu kleineren und mit v7-238 zu größeren Werten tendieren. Für das bestrahlte Brennelement lässt sich eine leichte Abhängigkeit vom Reflektormaterial und dessen Schichtstärke, insbesondere für die Querschnittsbibliothek v7-238 feststellen.

[image: ]

[bookmark: _Ref442011404][bookmark: _Toc442649704][bookmark: _Toc455498395]Abb. 6.11	Relative Abweichungen der berechneten keff Werte vom Mittelwert für das bestrahlte Brennelement mit 30 GWd/tSM und vier Bibliotheken

[image: ]

[bookmark: _Ref442011408][bookmark: _Toc442649705][bookmark: _Toc455498396]Abb. 6.12	Relative Abweichungen der berechneten keff Werte vom Mittelwert für das bestrahlte Brennelement mit 45 GWd/tSM und vier Bibliotheken

[bookmark: _Toc442649724][bookmark: _Toc455498302]Zusammenfassung

Von der OECDNEA „Expert Group on Used Nuclear Fuel“ (EGUNF) wurde ein Rechenbenchmark zur Untersuchung der Wirkungsquerschnitte zur elastischen Neutronenstreuung an Siliziumdioxid (SiO2) hinsichtlich der Reflexionseigenschaften dieses Materials initiiert. Die Ergebnisse lassen sich wie folgt zusammenfassen. An diesem Benchmark haben zehn Institutionen aus acht Ländern teilgenommen, darunter auch die Gesellschaft für Anlagen- und Reaktorsicherheit (GRS) gGmbH. Von der GRS wurden vier Ergebnissets eingereicht, wobei die Rechnungen mit dem SCALE Softwarepaket in der Version 6.1.2 durchgeführt wurden, unter Verwendung vier ENDF/B-basierten Querschnittsbibliotheken. Insgesamt wurden von den teilnehmenden Institutionen zwanzig Ergebnisse mit sechs verschiedenen Rechencodes in verschiedenen Versionen eingereicht. In dreizehn der zwanzig Rechnungen wurden ENDF/B-basierende Querschnittsbibliotheken eingesetzt, was sich auf die weite Verbreitung des SCALE Softwarepaketes zurückführen lässt. Neben den neueren Querschnittsbibliotheken kamen in der GRS auch ältere Bibliotheken wie v5-44 und v5-238 zum Einsatz. Die vorläufigen Ergebnisse des Benchmarks liegen den teilnehmenden Institutionen bereits vor /SUY 15/ und werden im laufenden Jahr publiziert.

Unter Berücksichtigung der Ergebnisse aller Institutionen lässt sich sagen, dass es nur vereinzelt deutliche Streuungen bei den Ergebnissen gibt. Bei den keff Werten sowie bei den Absorptions-zu-Produktionsraten A/P lassen sich bessere Übereinstimmungen feststellen als bei den Reaktionsraten oder den thermischen Spektralindizes. Im Allgemeinen liegen die 1σ Abweichungen bei den keff Werten und den Verhältnissen A/P unter 1 %, während bei den Reaktionsraten und den thermischen Spektralindizes die 1σ Abweichungen bis zu 100 % betragen. Werden die stark abweichenden Datensets nicht berücksichtigt, sind auch hier die Übereinstimmungen deutlich besser, die 1σ Abweichungen liegen dann nur noch bei einigen Prozent. Weiterhin lässt sich bei den Reaktionsraten ein etwas anderer Trend für ältere Bibliotheken als für die neueren feststellen. 

Mit Hilfe eines Rechenbenchmarks könnte die Zuverlässigkeit von Rechenergebnissen verbessert werden, was für generische Untersuchungen, wie z. B. zur Endlagerkritikalität in unterschiedlichen Wirtsgesteinen /GMA 04/ ausreicht, wobei nur bester Schätzwert-Rechnungen durchgeführt werden. Für Kritikalitätssicherheitsberechnungen im Hinblick auf Genehmigungsverfahren wäre jedoch eine Validierung anhand von Experimenten erforderlich.

[bookmark: _Toc442856192][bookmark: _Toc442858079][bookmark: _Toc442861152][bookmark: _Toc442862032][bookmark: _Toc445730707][bookmark: _Toc445732529][bookmark: _Toc445733877][bookmark: _Toc445735397][bookmark: _Toc445735771][bookmark: _Toc445822083][bookmark: _Toc445887577][bookmark: _Toc455498303]Vorhabensrelevante Beiträge aus Fachkonferenzen

In den folgenden Unterabschnitten sind Beiträge zu internationalen Fachkonferenzen zusammengefasst, die sich mit der Entwicklung neuer oder aktualisierter Rechenverfahren oder Datenbasen beschäftigen. Diese werden zur Verfolgung des aktuellen Standes von Wissenschaft und Technik im Bereich numerischer Sicherheitsanalysen v. a. in Hinblick auf Kritikalität, Reaktivität und Inventarbestimmung als wichtig angesehen. Es wird jedoch kein Anspruch auf Vollständigkeit erhoben.

[bookmark: _Toc406080290][bookmark: _Toc455498304]Neue Datenbank SFCOMPO (2014)

Im Jahr 2014 wird die neue OECD-NEA Datenbank SFCOMPO (2014) voraussichtlich veröffentlicht /SEN 14/ [Anm.: Zu Redaktionsschluss der vorliegenden Arbeit im März 2016 besitzt diese Datenbank nach wie vor Beta-Status und trägt mittlerweile die Bezeichnung SFCOMPO 2.0]. Sie enthält die Nuklidzusammensetzungen von abgebrannten Brennstoffen und relevante Betriebsdaten der entsprechenden Reaktoren. Sie erweitert die bisherige Datenbank SFCOMPO erheblich und umfasst jetzt doppelt so viele Proben (500) aus 40 verschiedenen Quellen von 30 unterschiedlichen Reaktoren unterschiedlichster Bauarten. Diese acht verschiedenen Typen beinhalten Druckwasserreaktor, Siedewasserreaktor, VVER 440, VVER 1000, RBMK, Magnox, AGR und CANDU.

Für die GRS von besonderem Interesse ist, dass zurzeit weitere 217 Proben aus insg. elf Siedewasserreaktoren aufgenommen und in die Datenbank integriert werden. Diese sollten in Kürze zur Verfügung stehen, und bei aktuellen Vorhaben eine verbesserte Validierung der Genauigkeit von Abbrand-Rechnungen erlauben.

Die auf einer eigenständigen JAVA-Anwendung basierende Datenbank enthält eine umfassende Suchfunktion, ausführliche Quellenangaben und diverse Anzeige und Ausgabeformate. Diese ermöglichen die direkte Ausgabe von Nuklidkonzentrationen bzw. die Ausgabe jeder erdenklichen Abhängigkeit innerhalb der Datenbank. Die Erweiterungen ermöglichen einen direkten und standarisierten Zugang zu Messungen von Nuklidzusammensetzungen, was die Validierung von Abbrandprogrammen stark vereinfachen soll.

[bookmark: _Toc406080291][bookmark: _Toc455498305]Neue Methode der PSI zur Quantifikation von Herstellungs- und technologischen Unsicherheiten

Das Paul Scherrer Institute (PSI) aus der Schweiz hat das neues Verfahren MTUQ entwickelt, das es erlaubt den Einfluss von technologischen und Herstellungsunsicherheiten auf Kritikalitätsrechnungen mit Hilfe des Monte Carlo Verfahrens zu untersuchen. Dabei wird die – auch in der GRS eingesetzte – Software ROOT verwendet um die Zufallszahlen entsprechend vorgegebener Verteilungen zu erzeugen und die Programmiersprache R zur statistischen Auswertung der Ergebnisse. Die vorgestellte Methodologie erlaubt die Variation individueller Elemente von „repeated structures“ in MCNPX. Zusätzlich können für die Variablen Einschränkungen angegeben werden, z. B. dass der Hüllrohrinnendurchmesser größer sein muss als der Brennstoffaußenradius.

Für die GRS ist diese Neuerung von besonderem Interesse, da sie der Erweiterung der SUnCISTT Methodik auf individuell variierten Brennstabparametern ähnelt und so eine unabhängige Bestätigung der erzielten Ergebnisse erlaubt.

[bookmark: _Toc406080292][bookmark: _Toc455498306]Neue Fähigkeiten und Daten in der DICE 2013 Datenbank

Um die Anwendbarkeit und Genauigkeit von Kritikalitätsrechnungen auf einen Anwendungsfall zu belegen, wird der verwendete Code mit Hilfe von Nachrechnungen von kritischen Experimenten validiert. Eine Zusammenfassung dieser evaluierten Experimente findet sich im International Handbook of Evaluated Criticality Safety Benchmark Experiments des International Criticality Safety Benchmark Evaluation Project (ICSBEP) /NEA 13/. Mit diesem Handbuch wird die Datenbank DICE geliefert, die eine Kategorisierung und zielgerichtete Auswahl dieser Experimente erlaubt. DICE wurde in den letzten Jahren mit Sensitivitätsdaten der meisten Fälle signifikant erweitert und entsprechende Suchfunktionen wurden implementiert. Hierbei bezeichnet Sensitivität die relative Änderung von keff mit einer relativen Änderung der nuklearen Querschnitte.

Zusätzlich beinhaltet DICE nun die Möglichkeit von aufwendigen Trendanalysegraphiken, indem die Daten nach zahlreichen Parametern gruppiert und gefiltert werden können. Das Importieren von eigenen Daten, z. B. keff Berechnungen, kann für die Suche und Trendanalysegraphiken verwendet werden. DICE steht nun auch als Webapplikation zur Verfügung.

Diese Neuerungen erlauben eine deutlich schnellere und bessere Eingrenzung von kritischen Experimenten, die für den jeweiligen Anwendungsfall relevant sind. Gerade in Bezug auf die Integration von Korrelationen zwischen Experimente für die Validierung wird die Datenrecherche erheblich vereinfacht, indem man gewünschte Beziehungen gezielt vorauswählen und im folgenden Verlauf untersuchen kann.

[bookmark: _Toc406080293][bookmark: _Toc455498307]Quantifizierung von Undersampling durch zu wenig Neutronen pro Generation bei Monte Carlo Simulationen 

Vorgestellt wurden der Beitrag des Oak Ridge National Laboratory (ORNL) zum Benchmark der Organisation for Economic Cooperation and Develepment Nuclear Energy Agency (OECD-NEA) Working Party on Nuclear Criticality Safety’s (WPNCS) Expert Group on Advanced Monte Carlo Techniques (AMCT) der das Ziel verfolgt die Stärke, Häufigkeit, und den Einfluss von Verzerrungen (Bias) bei Eigenwertberechnungen, Reaktionsratenmessungen, und Tally-Variationsschätzungen zu bestimmen. Außerdem sollen bewährte Verfahren gegeben werden um die Verlässlichkeit von Monte Carlo Simulationen zu maximieren, indem der Einfluss von Undersampling minimiert wird.

Mit extensiven Rechnungen wurde das Undersampling für verschiedene Systeme untersucht: 2D Viertelkern, 3D Kern mit reflektierenden Randbedingungen, 3D Viertelkern, 2D Lagerbehälter, 3D Lagerbehälter mit reflektierenden Randbedingungen und 3D Lagerbehälter. Die Rechnungen haben gezeigt, dass bei zu wenigen Neutronen pro Generation (NPG < 4000) ein signifikanter Bias auftreten kann, der bis zu 100 pcm für keff und bis zu 20 % bei dem normalisierten lokalen Neutronenfluss für NPG = 100 erreichen kann. Je größer und komplexer das simulierte Modell ist, desto gravierender ist der Einfluss des Undersamplings, da unter Umständen nicht das gesamte Modell ausgeleuchtete wird. 

Die Arbeit zeigt, dass es bei Kritikalitätsrechnungen nicht nur wichtig ist, den Monte Carlo Fehler entsprechend klein zu wählen, sondern auch auf eine ausreichende Neutronenstatistik zu achten. Vor allem für große, sehr heterogene Modelle mit starken Aktivitätsunterschieden sollte man vor den eigentlichen Rechnungen überprüfen, dass kein Undersampling auftritt. 

[bookmark: _Toc423350647][bookmark: _Toc455498308]ICSBEP Kritikalitätsrechnungen mit der ENDF/B-VII.1 Querschnittsbibliothek

Das kürzlich veröffentlichte Monte Carlo N-Teilchen-Transportprogram MCNP 6.1 /GOO 13/ enthält nun auch neue ACE Querschnittsdatendateien (.80c), die auf der ENDF/B-VII.1 Querschnittsbibliothek aufbauen /CON 13/. Dies ermöglicht neue, erweiterte und verbesserte Kritikalitätsrechnungen basierend auf dieser neuen, 2011 veröffentlichten Querschnittsbibliothek ENDF/B-VII.1 /CHA 11/, z. B. aus dem ICSBEP Handbook /NEA 13/. Dieses Handbuch beinhaltet Evaluationen von tausenden Kritikalitätsexperimenten mit unterschiedlichsten Konfigurationen. Darunter sind Brennstoffe aus hoch-, mittel- und niedrigangereichertem 235U, 233U, 239Pu oder Mischungen davon. Der Brennstoff kann in flüssiger, metallischer oder Molekülform vorliegen. Das Spaltspektrum kann thermisch, mittel, schnell oder gemischt sein. Aus dieser großen Anzahl von Experimenten wurden in der Vergangenheit im Laufe der Zeit 1000 ausgewählt und in MCNP nachgebildet. Mit der neuen Querschnittsbibliothek konnten vor allem bei folgenden Experimentgruppen Verbesserungen beobachtet werden: 

· Bei hochangereicherter flüssiger Uranlösung mit thermischem Spektrum konnte der früher beobachtete Trend in Abhängigkeit der Neutronenleckage und der daraus resultierende Bias vollständig entfernt werden.

· Bei der Berechnung von Plutonium Eigenwerten (keff) konnte der seit langem vorhandene Bias von 500 pcm etwa halbiert werden.

· Bei der Berechnung von wassermoderierten, niedrig angereicherten UO2 Brennstäben konnte der systematische Bias von etwa -500 pcm eliminiert werden. Diese Experimente sind aus offensichtlichen Gründen von hohem Interesse für die Reaktorgemeinde. 

All diese Verbesserungen stellen einen großen Fortschritt auf dem Gebiet der Querschnittsbibliotheken dar. Darüber hinaus zeigen z. B. Nachrechnungen von 233U Experimenten, deren Reaktivität eine Streuung von 5 % aufweist, dass weitere Arbeit für die Optimierung von Querschnittsbibliotheken notwendig ist /KAH 14/.

[bookmark: _Toc423350648][bookmark: _Toc455498309]Reaktivierung der Kritikalitätssicherheitsforschung der japanischen Atomenergiebehörde

Nach der Havarie des Kernkraftwerks Fukushima Daiichi (1FNPS) 2011 mit anschließenden Kernschmelzen in drei Reaktorblöcken ist die Verteilung und der Zustand von etwa 270 Tonnen Kernbruchstücken („debris“) ungeklärt. Daraufhin hat die japanische Atomenergiebehörde ihr Forschungsprogramm zur Kritikalitätssicherheit mit dem Namen STACY (Static Critical Experiment Facility) reaktiviert /TON 14/. Dieses war in den 1980er Jahren zur Untersuchung von Sicherheitsaspekten von Wiederaufbereitungsanlagen gestartet worden. Die neue Ausrichtung widmet sich der Untersuchung von Brennstoff Bruchstücken durch Kritikalitätsrechnungen der großen Vielzahl an möglichen Bruchstückkonfigurationen in den Reaktorblöcken, Validierung der Rechnungen durch Experimente und der Entwicklung von Kritikalitätsrisiko Analysemethoden. STACY wird zurzeit für die experimentellen Untersuchungen umgebaut und erhält einen heterogenen Kern aus wassermoderierten, 5 % angereicherten UO2 Brennstäben, deren VModerator/VBrennstoff Verhältnis zwischen 0,9 und 11 variiert werden kann. Zusätzlich können verschiedenen Strukturmaterialien und pseudo-Brennstoff-Bruchstücke in die Konfiguration eingebracht werden um den reaktiven Wert letzterer messen zu können. Erste Experimente wurden für 2015 erwartet. Bei der Entwicklung der Kritikalitätsrisikoanalyse wird die Einbeziehung der enormen Unsicherheiten der Konfiguration der Brennstoff-Bruchstücke im Kern die größte Herausforderung sein.

[bookmark: _Toc423350649][bookmark: _Toc455498310]Bemerkungen zur Validierung von Kritikalitätssicherheits- und Reaktorphysik-Rechnungen

Die heutzutage verwendeten Algorithmen für Kritikalitätsrechnungen weisen vernachlässigbare Unsicherheiten auf, sodass die Validierung von entsprechenden Rechnungen auf die Validierung von nuklearen Daten reduziert werden kann. Diese erzeugen teilweise bis zu 2 % Unsicherheit von keff. Da die Unsicherheiten der Benchmark-Experimente meist kleiner sind, muss höchste Sorgfalt angewandt werden, dass diese richtig bestimmt werden, da es sonst sehr schnell zu falschen Bias-Werten kommen kann. Vor allem bei hohen experimentellen Genauigkeiten ist es essenziell, dass deren Werte korrekt sind. Korrelationen zwischen Unsicherheiten von ähnlichen Experimenten müssen ebenso berücksichtigt werden. Wird bei Reaktorsicherheitsbewertungen von Mockups auf reelle Reaktoren extrapoliert, müssen Unsicherheiten konsistent propagiert werden.

Ein bevorzugter Validierungsprozess selektiert die Benchmark Experimente aufgrund einer rigorosen Repräsentativitätsanalyse, bewertet Unsicherheiten aufgrund von nuklearen Daten und kombiniert nukleare und integrale Daten um eine beste Abschätzung des Bias und der Unsicherheit des Zielsystems zu geben /IVA 14/.

[bookmark: _Toc423350650][bookmark: _Toc455498311]Untersuchungen von keff vs. Bruchteil der kritischen Masse

Bei kritischen Experimenten wird typischerweise Brennstoff schrittweise der kritischen Anordnung hinzugefügt um sich so langsam keff = 1 anzunähern. Dabei wird vor dem Hinzufügen die zu erwartende Änderung von keff berechnet, damit die Werte im sicheren und erstrebten Bereich bleiben. Dabei wurde folgende Gesetzmäßigkeit für metallische und Lösungssysteme mit hochangereichertem Uran und waffenfähigem Plutonium gefunden: [image: ] m steht für die Masse nach dem Hinzufügen, mc für die kritische Masse. Der Exponent E hat einen Wert von 0,3 für metallische Systeme und 0,25 für Lösungen. Für ein System aus hochangereicherten Uranfolien, die mit Lucite umgeben und dadurch moderiert werden, wurde untersucht, welcher Exponent das experimentelle Verhalten besser beschreibt. Dieses metallische System verhält sich neutronisch eher wie eine Lösung, da durch die hohe Moderation 93 % der Spaltungen durch thermische Neutronen ausgelöst werden. Simulationen mit MCNP und Vergleiche mit dem Experimente haben gezeigt, dass der Wert 0,3 (metallische Systeme) zwar konservativ ist, dass aber die Verwendung von 0,25 (Lösungen) das System mit höherer Genauigkeit beschreibt. Nahe von keff = 1 ist dieser Ansatz einem Fit mit natürlichem Logarithmus gleichwertig: [image: ], A = 0,24 /HUT 14/.

[bookmark: _Toc423350651][bookmark: _Toc455498312]WPEC SG38: Design eines neuen Formats zur Speicherung nuklearer Daten

Das Datenformat ENDF (Evaluated Nuclear Data Format) wird seit fast 50 Jahren zur Speicherung von nuklearen Daten verwendet. Während es in der Vergangenheit von großem Nutzen war, zeigt es mittlerweile auch bedeutende Nachteile, da es auch durch die sich rasant entwickelnde Computertechnologie teilweise überholt ist. Die Nachteile sind vor allem die Begrenzung der speicherbaren Datentypen, die limitierte erreichbare numerische Präzision, die begrenzende Möglichkeit Text nur an den Anfang jeder Datei zu stellen und die schwierige direkte Lesbarkeit für den Benutzer. Aus diesen Gründen hat die Arbeitsgruppe für Auswertungszusammenarbeit der OECD-NEA die Unterabteilung (subgroup) SG38 gebildet, um einen modernen Ersatz für ENDF zu implementieren. Dieser muss flexibel, ausbaufähig, sowohl menschen- als auch computerlesbar sein und dem aktuellen Stand der Computertechnologie wiederspiegeln. Das neue Format muss folgende Voraussetzungen erfüllen: Die nuklearen Daten müssen in einer hierarchischen Struktur gespeichert werden, die unserem Verständnis der nuklearen Reaktionen und Zerfälle entspricht. Alle Projektil/Ziel-Kombinationen müssen unterstützt werden. Die Rückwärtskompatibilität muss möglichst lange sichergestellt werden. Es sollten wiederverwendbare low-level Datencontainer verwendet werden, um sie auch für andere, ähnliche Datenstrukturen verwenden zu können, z. B. EXFOR, ENSDF, RIPL. Die Erstellung einer standarisierten Eingabe- und Ausgabeschnittstelle ist vorgesehen. Erweiterte Dokumentationsmöglichkeiten über die Art der Evaluation oder welche experimentellen Daten verwendet wurden. Beseitigung von Inkonsistenzen vor allem der nuklearen Massen. Dabei soll eine langfristige Regulierung durch eine OECD-NEA Unterabteilung durchgeführt werden. Zusätzlich sollte die neue Datenstruktur die explizite Speicherung von Einheiten, das Interpolieren der Daten, die mehrfache Speicherung derselben Daten (z. B. evaluiert und nicht evaluiert) erlauben und tolerante Zugriffsroutinen besitzen /MAT 14/.

[bookmark: _Toc423350653][bookmark: _Toc455498313]Methoden zur Kapazitätserweiterung von Brennelement-Lagerbecken und Trockenbehältern

Der Unfall im Kernkraftwerk Fukushima Daiichi hat gezeigt, dass die Brennelement-Lagerbecken im Fall eines Ausfalls der aktiven Kühlung eine größere Sicherheitsspanne benötigen. Eine Möglichkeit ist der Austausch des Kühlmittels Wasser mit z. B. Hitec, einer Salzschmelze, die über 142 °C flüssig ist und erst bei 538 °C siedet. Aufgrund dieser großen Differenz ergibt sich eine Vergrößerung der Zeitspanne, bis die Kühlwirkung des Lagerbeckens nicht mehr gewährleistet wird, um etwa eine Größenordnung. 

Aufgrund fehlender Endlagerstätten werden sich Engpässe bei der Zwischenlagerung in Trockenbehältern ergeben. Um die Brennstoffdichte in den Behältern zu erhöhen ohne eine Rekritikalität auszulösen, könnten die Brennstäbe mit einem Neutronengift beschichtet werden. Eine Möglichkeit ist das Aufbringen einer 0,002 mm dicken 60%Zn40%Cd Schicht in einem 640 °C heißen Legierungsbad, nachdem die Brennstaboberfläche mit einer Säure angeätzt wurde. Rechnungen haben ergeben, dass der Wert von keff damit in Wasser um gut 30 % von 0,8469 auf 0,6037 sinkt. In Salzschmelze, in Luft (keine Kühlung) und in Helium (Trockenlagerung) liegt keff damit unter 0,2. Um die Methode im großtechnischen Maßstab anzuwenden und zu belegen, dass die Temperaturbedingungen bei der Trockenlagerung nicht zu einem Versagen der Beschichtung führen, sind weitere Untersuchungen notwendig /GIT 14/.

[bookmark: _Toc423350654][bookmark: _Toc455498314]Untersuchung der Folgen von Neukonfigurationen von Kernbrennstoff bei Trockenlagerung und Transportgebinden

Da es noch kein nukleares Endlager für hochradioaktive Abfälle in den USA gibt, werden abgebrannte Kernbrennstoffe länger in den Zwischenlägern verbleiben, als die ursprüngliche Zertifizierung der Trockenlagerbehälter dies zulässt. Zusätzlich sind heute Abbrände mit hohen Werten von > 45 GWd/tSM üblich. Die spärliche Datenlage für Langzeitlagerung von hochabgebrannten Brennstoffen bezüglich mechanischer Eigenschaften und Alterungserscheinungen des Brennstoffs und der Hüllrohre wurde erweitert. Dabei wurden ein Behälter mit 32 17 x 17 Druckwasserreaktorbrennelementen und ein Behälter mit 68 10 x 10 Siedewasserbrennelementen betrachtet und hinsichtlich der Kritikalität, der Abschirmung, des Einschlusses und der thermischen Eigenschaften unten normalen, unnormalen und Unfall-Situationen bei der Lagerung, und normalen und Unfall Situationen  beim Transport untersucht. Es wurden Hüllrohrbrüche, Brennstab- und Anordnungs-Deformationen und Änderungen der Axialen Ausrichtung, jeweils ohne Hüllrohrbruch, untersucht. Im Vergleich zum intakten Nominalfall zeigen die meisten der untersuchten Konfigurationen keinen gravierenden Einfluss auf die untersuchten Gebiete. Nichtsdestotrotz zeigen Fälle mit axialer Umordnung von Brennstoff signifikante negative Effekte auf Kritikalität und Dosisleistungen auf der Oberfläche der Behälter /SCA 14/.

[bookmark: _Toc423350655][bookmark: _Toc455498315]Sensitivitätsstudien über die Integrität von abgebranntem Kernbrennstoff während normalen Transportbedingungen

Erste Simulationen über die mechanische Integrität der Hüllrohre von abgebranntem nuklearen Brennstoff während normalem Schienentransport über 3000 Meilen zeigen für die verwendeten Spezifikationen der Brennelemente und Transportbehälter keinen Verlust der strukturellen Integrität. Wegen den hohen Unsicherheiten der zahlreichen Parameter wurde auch eine Sensitivitätsananlyse durchgeführt, die zwischen hoher, mittlerer, geringer und keiner Sensitivität unterscheidet. Hohe Sensitivität zeigen die Elastizitätsmodule der Hüllrohre, die Steifigkeit der Haltegitter, die axiale Positionen der Haltegitter, und die Abstände zwischen den Brennelementen und der inneren Tragestruktur. Mittlere Sensitivität wurde für die Position des Brennelements im Haltegitter, für die Art der Kontrollkomponenten, den reaktorinternen Reibverschleiß und die Brennstoffpellet- zu Hüllrohrbindung gefunden. Geringe Sensitivität zeigten die Position des Brennstabes innerhalb eines Brennelements, die Temperaturverteilung, die Brennstabdämpfung, und der Brennstabinnendruck. Diese Befunde können den Weg für zukünftige Forschung in diesem Bereich aufzeigen /SAN 14/.

[bookmark: _Toc423350656][bookmark: _Toc455498316]Bestimmung experimenteller Korrelationen unter Benutzung der Sampler Sequenz von SCALE Version 6.2

Die neue Rechensequenz Sampler, die in der nächsten Programmversion von SCALE (6.2) zur Verfügung stehen wird, wurde vom Oak Ridge National Laboratory benutzt, um experimentelle Korrelationen der sieben Fälle der Experimentserie LEU-COMP-THERM-042 aus dem ICSBEP Handbook /NEA 13/ zu ermitteln. Sampler ermöglicht das Sampling mit Variationen quasi aller Werte für alle Sequenzen im SCALE Paket. Dem Benutzer stehen Gleichverteilung, Normalverteilung und Betafunktion zur Verfügung. Dabei können einzelne Parameter für mehrere Fälle gemeinsam variiert werden um Korrelationen der experimentellen Parameter zu berücksichtigen. Der dreistufige Sampler Prozess beinhaltet die Erstellung der Eingabedateien mit variierten Parametern, die Ausführung der eigentlichen SCALE Rechnungen und eine Nachbearbeitung. In dieser können z. B. die experimentellen Korrelationen zwischen Experimenten ermittelt werden. Die Serie LEU-COMP-THERM-042 zeigt Korrelationen von 0,784 bis 0,854 ohne erkennbaren Trend für einzelne Fälle. Die Bestimmung der Unsicherheiten und vor allem der Grad der Korrelation zwischen den Experimenten ist aufgrund von fehlenden Angaben in den Experimentbeschreibungen häufig äußerst schwierig. Dies wird dadurch erschwert, dass die kritischen Experimente vor mehreren Jahrzehnten durchgeführt wurden. Dadurch sind teilweise Unterlagen verloren gegangen und die Experimentatoren können nicht mehr ohne weiteres zu Details der Experimente befragt werden. Parameterstudien haben gezeigt, dass die Korrelation zwischen den Experimenten hauptsächlich durch die gemeinsame Variation des Brennstababstandes bedingt ist /MAR 14a/. 

[bookmark: _Toc423350657][bookmark: _Toc455498317]Auswertung von Spitzen-Reaktivitäts-Analysen von Reaktorbrennstoffen aus Siedewasserreaktoren in Transport- und Lagerbehälter

Das Oak Ridge National Laboratory hat die Möglichkeiten zu Abbrandkredit für Siedewasserreaktorbrennstoff in Transport- und Lagerbehältern und Abklingbecken untersucht. Die Rechenkette besteht aus Abbrand-Rechnungen mit TRITON (2D) und Reaktivitätsberechnungen mit KENO, beide aus dem SCALE Paket. Diese wurde auf das Brennelementdesign GE14 in dem generischen Siedewasserbrennelementbehälter GBC-68 mit 68 Brennelementen angewendet. Von Rechnungen mit detaillierten und komplizierten Modellen wurde ein konservatives Baseline Szenario eines vereinfachten Models gefunden, um mit diesen Sensitivitätsanallysen durchführen zu können. Es wurde untersucht, welchen Einfluss der Gadolinium-Gehalt pro Brennstab, die Anzahl der Gadolinium-Stäbe, die Anordnung der Gadolinium-Stäbe, der Dampfblasengehalt, die Einfahrtiefe der Regelplatten, und die Fahrweisen des Kerns auf die Reaktivität der Brennstoffanordnung haben unter einer Berücksichtigung von fünf Jahren Abklingzeit nach der Bestrahlung. Die Analyse hat gezeigt, dass die Anzahl der Gadoliumstäbe die Reaktivität am Beginn der Lebensdauer beeinflusst, während ein höherer Gadolinium-Gehalt die Reaktivitätsspitze abschwächt und zeitlich nach hinten verschiebt. Der Gadoliniumgehalt hat außerdem den größten Einfluss auf die Spitzenreaktivität aller untersuchten Parameter. Bei der Betrachtung von Aktinoiden und Spaltprodukten zeigen die Anordnung der Gadolinium-Stäbe und der Dampfblasengehalt einen moderaten Einfluss. Die Variation der Brennstofftemperatur, der lokalen Leistungsdichte und Operation zwischen Vollleistung und halber Leistung zeigten sehr geringen bis gar keinen Einfluss /MAR 14b/. 

[bookmark: _Toc423350658][bookmark: _Toc455498318]Validierung von keff Rechnungen für Brennstoff aus Siedewasserreaktoren bei Spitzen-Reaktivität in Transport- und Lagerbehältern

Das Oak Ridge National Laboratory hat die Validierung von keff Rechnungen für Brennstoff aus Siedewasserreaktoren bei Spitzen-Reaktivität untersucht. Die Ermittlung von geeigneten kritischen Experimenten stellt sich als schwierig heraus, da der Brennstoff bei den geringen Abbränden bei Spitzen-Reaktivität schon eine merkbare Menge an Plutonium enthält, während die Anreicherung von Uran noch deutlich über dem Wert von natürlichem Uran liegt. Diese Bedingungen liegen bei kritischen Experimenten typischerweise nicht vor. Mithilfe von TSUNAMI /REA 11/ aus dem SCALE Paket /SCA 11/ wurde die Korrelationen zwischen Experimenten und dem Anwendungsfall des generischen GBC-68 Behälters aufgrund von Unsicherheiten der nuklearen Daten, ck, ermittelt. Es wurden insgesamt 1643 kritische Experimente verglichen, gesammelt aus der VALID Datenbank des ORNL /SCA 12/, Daten produziert von der NEA /MAR 13/ und Sensitivitätsdaten, die im NUREG/CR-7109 benutzt wurden /HIL 13/. Davon blieben nur gut 50 Experimente mit Korrelationen über 0,8 übrig, je nach Simulationsbedingungen, wobei die 44 Experimente mit den höchsten ck Werten aus drei Serien mit demselben Brennstoff stammen. Eine vorläufige Biasanalyse ergibt Werte von k ~  0,003. Allerdings beinhaltet keins der Experimente Plutonium, Gadolinium oder andere Aktinoiden und Spaltprodukte. Diese Lücke zwischen Anwendungsfall und Experimenten kann durch eine Reaktivitätsstrafe beachtete werden die zwei Standardabweichungen der Sensitivität beträgt. Für Pu und Am ergeben sich 0,3 %, für das Restgadolinium 0,05 % und für die Hauptspaltungsprodukte 0,06 % Abweichung. Zusammen sind die Effekte klein genug, dass der von NUREG/CR-7109 empfohlene Wert von 1,5 % konservativ abdeckend ist. Neue kritische Experimente mit einer Uran-Plutonium Mischung, die für niedrig abgebrannten Brennstoff repräsentativ ist, könnten die Validierung von SWR Spitzen-Reaktivitäten deutlich verbessern. Die Validierung mit vorhandenen kritischen Experimenten stellt aber keine Beschränkung dar, die eine Berücksichtigung von Abbrandkredit für SWR Brennelemente verhindern würde /MAR 14c/. 
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ApplCase-I, kkM   	ApplCase-II, kkV   	U233SI-001-001   	U233ST-001-001  	U233ST-001-002  	U233ST-001-003  	U233ST-001-004  	U233ST-001-005  	U233ST-002-004  	U233ST-005-002  	U233ST-006-038a	U233ST-008-001  	U233ST-009-001  	U233ST-009-002  	U233ST-009-003  	U233ST-009-004  	U233ST-012-001  	U233ST-013-001  	U233ST-013-018  	U233ST-014-001  	U233ST-014-002  	U233ST-014-003  	U233ST-014-004  	U233ST-014-005  	U233ST-014-006  	U233ST-014-007  	U233ST-014-008  	U233ST-014-009  	U233ST-014-010  	U233ST-014-011  	U233ST-014-012  	U233ST-014-013  	U233ST-014-014  	U233ST-014-015  	U233ST-014-016  	U233ST-016-001  	U233ST-016-007  	U233ST-016-012  	U233ST-016-013  	U233ST-016-019  	U233ST-016-022  	U233ST-016-025  	U233ST-016-029  	U233ST-016-033  	U233ST-017-221h	U233ST-017-225b	U233ST-017-232b	U233ST-017-249c 	5.6857999999999999E-2	0.57799999999999996	0.86599999999999999	1.7138776000000001E-2	1.7860726000000004E-2	1.8524022000000001E-2	1.9183425000000004E-2	1.9821121999999997E-2	0.20045227999999998	6.3292500000000002E-2	0.34277999999999997	1.3249665000000002E-2	1.4498463E-2	1.3889675999999998E-2	1.3219699999999997E-2	1.2534678E-2	0.25546000000000002	0.20380699999999999	8.3266000000000007E-2	0.31718600000000002	0.326515	0.31934639999999997	0.31237420000000005	0.31237420000000005	0.31237420000000005	0.31237420000000005	0.31237420000000005	0.31738240000000001	0.31718600000000002	0.31718600000000002	0.31718600000000002	0.31718600000000002	0.326515	0.326515	0.30697320000000006	0.20430000000000001	0.20430000000000001	0.20430000000000001	0.13	0.13	0.13	7.4400000000000008E-2	7.4400000000000008E-2	4.4749999999999998E-2	0.13062317300000001	0.13062317300000001	9.4131885999999998E-2	4.7668666999999998E-2	ApplCase-I, kkM   	ApplCase-II, kkV   	U233SI-001-001   	U233ST-001-001  	U233ST-001-002  	U233ST-001-003  	U233ST-001-004  	U233ST-001-005  	U233ST-002-004  	U233ST-005-002  	U233ST-006-038a	U233ST-008-001  	U233ST-009-001  	U233ST-009-002  	U233ST-009-003  	U233ST-009-004  	U233ST-012-001  	U233ST-013-001  	U233ST-013-018  	U233ST-014-001  	U233ST-014-002  	U233ST-014-003  	U233ST-014-004  	U233ST-014-005  	U233ST-014-006  	U233ST-014-007  	U233ST-014-008  	U233ST-014-009  	U233ST-014-010  	U233ST-014-011  	U233ST-014-012  	U233ST-014-013  	U233ST-014-014  	U233ST-014-015  	U233ST-014-016  	U233ST-016-001  	U233ST-016-007  	U233ST-016-012  	U233ST-016-013  	U233ST-016-019  	U233ST-016-022  	U233ST-016-025  	U233ST-016-029  	U233ST-016-033  	U233ST-017-221h	U233ST-017-225b	U233ST-017-232b	U233ST-017-249c 	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	5.6857999999999999E-2	Datenreihe 3	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	0.57799999999999996	rU [g/cm3]

1,29548	1.6522900000000001E-5	1.2457200000000001E-3	6.5054500000000003E-3	4.8677699999999998E-6	4.8652600000000004E-6	5.1188699999999998E-6	5.3627999999999997E-6	5.7239200000000001E-6	7.8709700000000003E-5	1.13851E-5	5.0440399999999996E-4	3.82338E-6	4.4669600000000003E-6	3.8404900000000001E-6	3.8306399999999996E-6	3.5594499999999999E-6	8.2014600000000006E-5	5.7168900000000001E-5	2.5826999999999999E-5	3.79706E-4	3.7425199999999999E-4	2.10695E-4	2.11812E-4	1.8300900000000001E-4	1.9652499999999999E-4	1.8076400000000001E-4	1.66763E-4	2.20483E-4	2.6052300000000003E-4	3.0129199999999999E-4	2.7592799999999999E-4	3.1615400000000002E-4	2.7170100000000001E-4	3.1386000000000001E-4	4.1752100000000002E-4	1.4383899999999999E-4	1.4088999999999999E-4	1.5436700000000001E-4	6.0947299999999998E-5	6.1481800000000005E-5	6.2260499999999998E-5	2.2314700000000002E-5	2.1818200000000001E-5	1.27406E-5	4.6081300000000002E-5	4.0688500000000002E-5	2.5176499999999999E-5	1.1590799999999999E-5	1.6522900000000001E-5	1.2457200000000001E-3	6.5054500000000003E-3	4.8677699999999998E-6	4.8652600000000004E-6	5.1188699999999998E-6	5.3627999999999997E-6	5.7239200000000001E-6	7.8709700000000003E-5	1.13851E-5	5.0440399999999996E-4	3.82338E-6	4.4669600000000003E-6	3.8404900000000001E-6	3.8306399999999996E-6	3.5594499999999999E-6	8.2014600000000006E-5	5.7168900000000001E-5	2.5826999999999999E-5	3.79706E-4	3.7425199999999999E-4	2.10695E-4	2.11812E-4	1.8300900000000001E-4	1.9652499999999999E-4	1.8076400000000001E-4	1.66763E-4	2.20483E-4	2.6052300000000003E-4	3.0129199999999999E-4	2.7592799999999999E-4	3.1615400000000002E-4	2.7170100000000001E-4	3.1386000000000001E-4	4.1752100000000002E-4	1.4383899999999999E-4	1.4088999999999999E-4	1.5436700000000001E-4	6.0947299999999998E-5	6.1481800000000005E-5	6.2260499999999998E-5	2.2314700000000002E-5	2.1818200000000001E-5	1.27406E-5	4.6081300000000002E-5	4.0688500000000002E-5	2.5176499999999999E-5	1.1590799999999999E-5	ApplCase-I, kkM	ApplCase-II, kkV	U233SI-001-001  	U233ST-001-001  	U233ST-001-002  	U233ST-001-003  	U233ST-001-004  	U233ST-001-005  	U233ST-002-004  	U233ST-005-002  	U233ST-006-038a	U233ST-008-001  	U233ST-009-001  	U233ST-009-002  	U233ST-009-003  	U233ST-009-004  	U233ST-012-001  	U233ST-013-001  	U233ST-013-018  	U233ST-014-001  	U233ST-014-002  	U233ST-014-003  	U233ST-014-004  	U233ST-014-005  	U233ST-014-006  	U233ST-014-007  	U233ST-014-008  	U233ST-014-009  	U233ST-014-010  	U233ST-014-011  	U233ST-014-012  	U233ST-014-013  	U233ST-014-014  	U233ST-014-015  	U233ST-014-016  	U233ST-016-001  	U233ST-016-007  	U233ST-016-012  	U233ST-016-013  	U233ST-016-019  	U233ST-016-022  	U233ST-016-025  	U233ST-016-029  	U233ST-016-033  	U233ST-017-221h	U233ST-017-225b	U233ST-017-232b	U233ST-017-249c	5.7514900000000001E-2	1.1061399999999999	6.6195399999999998	3.8847600000000003E-2	3.9468200000000002E-2	4.0051499999999997E-2	4.0658600000000003E-2	4.12567E-2	0.167291	5.2646999999999999E-2	0.83815200000000001	3.66743E-2	3.66304E-2	3.6284200000000003E-2	3.5918899999999997E-2	3.5544199999999998E-2	0.16697200000000001	0.15318399999999999	7.7660099999999996E-2	0.59144300000000005	0.628135	0.30073100000000003	0.29530800000000001	0.26752199999999998	0.25770500000000002	0.250251	0.24035000000000001	0.30100100000000002	0.35268100000000002	0.42970199999999997	0.30569400000000002	0.29353299999999999	0.29023700000000002	0.31724400000000003	0.53082799999999997	0.28175899999999998	0.281088	0.27834599999999998	0.140595	0.141732	0.139544	7.9192799999999994E-2	7.8937900000000005E-2	5.5764099999999997E-2	0.111369	0.104995	8.0404900000000001E-2	5.3541600000000002E-2	EALF

5.6857999999999999E-2	0.57799999999999996	0.86599999999999999	1.7138776000000001E-2	1.7860726000000004E-2	1.8524022000000001E-2	1.9183425000000004E-2	1.9821121999999997E-2	0.20045227999999998	6.3292500000000002E-2	0.34277999999999997	1.3249665000000002E-2	1.4498463E-2	1.3889675999999998E-2	1.3219699999999997E-2	1.2534678E-2	0.25546000000000002	0.20380699999999999	8.3266000000000007E-2	0.31718600000000002	0.326515	0.31934639999999997	0.31237420000000005	0.31237420000000005	0.31237420000000005	0.31237420000000005	0.31237420000000005	0.31738240000000001	0.31718600000000002	0.31718600000000002	0.31718600000000002	0.31718600000000002	0.326515	0.326515	0.30697320000000006	0.20430000000000001	0.20430000000000001	0.20430000000000001	0.13	0.13	0.13	7.4400000000000008E-2	7.4400000000000008E-2	4.4749999999999998E-2	0.13062317300000001	0.13062317300000001	9.4131885999999998E-2	4.7668666999999998E-2	5.7514900000000001E-2	1.1061399999999999	6.6195399999999998	3.8847600000000003E-2	3.9468200000000002E-2	4.0051499999999997E-2	4.0658600000000003E-2	4.12567E-2	0.167291	5.2646999999999999E-2	0.83815200000000001	3.66743E-2	3.66304E-2	3.6284200000000003E-2	3.5918899999999997E-2	3.5544199999999998E-2	0.16697200000000001	0.15318399999999999	7.7660099999999996E-2	0.59144300000000005	0.628135	0.30073100000000003	0.29530800000000001	0.26752199999999998	0.25770500000000002	0.250251	0.24035000000000001	0.30100100000000002	0.35268100000000002	0.42970199999999997	0.30569400000000002	0.29353299999999999	0.29023700000000002	0.31724400000000003	0.53082799999999997	0.28175899999999998	0.281088	0.27834599999999998	0.140595	0.141732	0.139544	7.9192799999999994E-2	7.8937900000000005E-2	5.5764099999999997E-2	0.111369	0.104995	8.0404900000000001E-2	5.3541600000000002E-2	r233U[g/cm3]

EALF

 U233 r233U = 0.0463

 u233nh_t1d__0046.25789	1.156447E-2	1.2528180000000002E-2	1.3491879999999999E-2	1.4455590000000001E-2	1.54193E-2	1.6382999999999998E-2	1.7346710000000001E-2	1.8310420000000001E-2	1.9274119999999999E-2	2.0237829999999998E-2	2.1201530000000003E-2	2.2165239999999999E-2	2.3128949999999999E-2	2.409265E-2	2.5056360000000003E-2	2.6020060000000001E-2	2.6983770000000001E-2	2.794748E-2	2.8911180000000002E-2	2.9874890000000001E-2	3.0838589999999999E-2	3.1802299999999999E-2	3.2766009999999998E-2	3.3729709999999996E-2	3.4693420000000003E-2	3.565712E-2	3.662083E-2	3.758454E-2	3.8548239999999998E-2	3.9511949999999997E-2	4.0475650000000002E-2	4.1439360000000001E-2	4.2403070000000001E-2	4.3366770000000006E-2	4.4330479999999998E-2	4.5294179999999996E-2	4.6257890000000003E-2	4.7221600000000002E-2	4.81853E-2	4.914901E-2	5.0112709999999998E-2	5.1076419999999997E-2	5.2040129999999997E-2	5.3003830000000002E-2	5.3967540000000001E-2	5.4931250000000001E-2	5.5894949999999999E-2	5.6858659999999998E-2	5.7822360000000003E-2	5.8786070000000003E-2	5.9749780000000002E-2	6.071348E-2	6.167719E-2	6.2640890000000005E-2	6.3604599999999997E-2	6.456830999999999E-2	6.5532010000000002E-2	6.6495720000000008E-2	6.7459419999999992E-2	6.8423129999999999E-2	6.9386840000000005E-2	7.0350539999999989E-2	7.1314249999999996E-2	7.2277950000000007E-2	7.324166E-2	7.4205370000000007E-2	7.5169070000000004E-2	7.6132779999999997E-2	7.7096479999999995E-2	7.8060190000000002E-2	7.9023899999999994E-2	7.9987600000000006E-2	8.0951310000000012E-2	8.1915009999999996E-2	8.2878720000000003E-2	8.3842429999999996E-2	8.4806129999999993E-2	8.576984E-2	8.6733549999999993E-2	8.769724999999999E-2	8.8660959999999997E-2	8.9624660000000009E-2	9.0588370000000001E-2	9.1552080000000008E-2	9.2515780000000006E-2	9.3479489999999998E-2	9.4443189999999996E-2	9.5406899999999989E-2	9.6370609999999995E-2	0.10600767	0.11564473	0.12528179	0.13491884999999998	0.14455591000000001	0.15419297000000001	0.16383002999999999	0.17346709000000002	0.18310414999999999	0.19274121	0.20237827	0.21201533	0.22165239	0.23128944999999998	0.24092651000000001	0.25056357000000001	0.26020064000000004	0.26983769999999996	0.27947475999999999	0.28911182000000002	0.29874887999999999	0.30838594000000003	0.318023	0.32766005999999998	0.33729712000000001	0.34693418000000004	0.35657124000000001	0.36620829999999999	0.37584536000000002	0.38548241999999999	0.39511948000000002	0.40475654	0.41439359999999997	0.42403066	0.43366773000000003	0.44330479	0.45294184999999998	0.46257891000000001	0.47221597000000004	0.48185303000000002	0.53003833	0.57822362999999999	0.62640894000000003	0.67459424000000001	0.72277954	0.77096484999999992	0.81915015000000002	0.86733545000000001	0.91552074999999999	0.96370606000000003	1.0118913599999999	1.06007666	1.1082619600000001	1.1564472699999999	1.20463257	1.2528178700000001	1.3010031799999999	1.34918848	1.3973737799999999	1.44555908	1.49374439	1.5419296899999999	0.4093	0.60560000000000003	0.73029999999999995	0.80969999999999998	0.86160000000000003	0.89670000000000005	0.92120000000000002	0.93869999999999998	0.95169999999999999	0.96150000000000002	0.96899999999999997	0.9748	0.97940000000000005	0.98319999999999996	0.98609999999999998	0.98860000000000003	0.99060000000000004	0.99219999999999997	0.99360000000000004	0.99470000000000003	0.99570000000000003	0.99650000000000005	0.99709999999999999	0.99770000000000003	0.99819999999999998	0.99860000000000004	0.99890000000000001	0.99909999999999999	0.99939999999999996	0.99950000000000006	0.99970000000000003	0.99980000000000002	0.99990000000000001	0.99990000000000001	1	1	1	1	1	0.99990000000000001	0.99990000000000001	0.99990000000000001	0.99980000000000002	0.99980000000000002	0.99970000000000003	0.99960000000000004	0.99950000000000006	0.99950000000000006	0.99939999999999996	0.99929999999999997	0.99919999999999998	0.99909999999999999	0.999	0.999	0.99890000000000001	0.99880000000000002	0.99870000000000003	0.99860000000000004	0.99850000000000005	0.99839999999999995	0.99829999999999997	0.99819999999999998	0.99809999999999999	0.998	0.99790000000000001	0.99780000000000002	0.99770000000000003	0.99760000000000004	0.99750000000000005	0.99750000000000005	0.99739999999999995	0.99729999999999996	0.99719999999999998	0.99709999999999999	0.997	0.99690000000000001	0.99680000000000002	0.99670000000000003	0.99660000000000004	0.99650000000000005	0.99650000000000005	0.99639999999999995	0.99629999999999996	0.99619999999999997	0.99609999999999999	0.996	0.99590000000000001	0.99590000000000001	0.99580000000000002	0.995	0.99419999999999997	0.99360000000000004	0.9929	0.99229999999999996	0.99170000000000003	0.99119999999999997	0.99070000000000003	0.99019999999999997	0.98970000000000002	0.98919999999999997	0.98880000000000001	0.98839999999999995	0.98799999999999999	0.98750000000000004	0.98709999999999998	0.98680000000000001	0.98640000000000005	0.98599999999999999	0.98560000000000003	0.98529999999999995	0.9849	0.98450000000000004	0.98419999999999996	0.9839	0.98350000000000004	0.98319999999999996	0.98280000000000001	0.98250000000000004	0.98219999999999996	0.98180000000000001	0.98150000000000004	0.98119999999999996	0.98089999999999999	0.98060000000000003	0.98029999999999995	0.97989999999999999	0.97960000000000003	0.97929999999999995	0.97899999999999998	0.97750000000000004	0.97599999999999998	0.97450000000000003	0.97299999999999998	0.97160000000000002	0.97009999999999996	0.96860000000000002	0.96699999999999997	0.96550000000000002	0.96379999999999999	0.96220000000000006	0.96040000000000003	0.95860000000000001	0.95669999999999999	0.9546	0.95240000000000002	0.95	0.94740000000000002	0.94440000000000002	0.94089999999999996	0.93640000000000001	0.92820000000000003	r233U [g/cm3]

ck

   NEU   Pu(100)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	2.20673406908459	0.58294153471360755	0.50480657166674714	0.51706086294884013	0.54246909370113261	0.58294153471360755	0.62643353665688573	0.68951174247514169	0.72339416273667512	0.7962357384421308	1.3823722273578998	2.0048566865527135	2.5790415166178766	3.087331992570264	3.5226946514731017	4.0679443210830479	4.5315836376008187	5.1706086294884006	5.3600231653917936	8.4544105459469296	10.617974222669716	11.970850304957299	12.710617996147448	13.176245155599236	13.176245155599236	12.863969449369746	12.115276586285885	11.547819846894583	   NEU   Pu(95/5)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	3.6946012051993029	0.68839520696454981	0.60783231282972316	0.62704296150309924	0.67776803244011141	0.74408340992638711	0.80427654830576323	0.86933905194664585	0.95439845964082193	1.0477804002076241	1.9522729664010297	2.9256085477921721	3.9934785066340619	4.9653051740057146	5.8011422308460574	6.5700332515109094	7.4408340992638706	8.1688733375987592	8.6933905194664582	12.628487867891474	14.302284258293136	14.985653124037587	15.220623118916944	14.985653124037587	14.754310503547714	13.864106693147997	13.027613479652123	12.241590225145417	   ALT    Pu(100)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	2.2258215737454106	0.61873657861958409	0.52958810746454543	0.54632583406999069	0.59183517342950387	0.64686076615463273	0.68230229797944986	0.75575038723949306	0.79010243034615613	0.86356182663622849	1.3650078065460141	1.9917177750064832	2.4874416146305505	3.106547455588029	3.5497114398825924	4.0560949048976438	4.6347164146054602	5.065626960777867	5.536601209276796	9.0281435444800149	11.175386401008371	11.945933071178235	12.488926121184283	12.488926121184283	12.214412616845603	11.945933071178235	11.426548252135674	10.929745226297927	   ALT    Pu(95/5)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	4.0343096658867843	0.68633865853405585	0.6089973244419451	0.62816961157448947	0.67130993868298072	0.71741298125674779	0.78384604109790812	0.87560391014123595	0.95668558621805788	1	1.9004049538822314	2.8942661247167507	3.8595659076940758	4.8160646445784154	5.7493054776844543	6.713099386829807	7.1741298125674771	8.1933505886357683	8.7560391014123589	13.938972755249328	15.229733635477093	15.919267369421588	16.132152086836964	15.919267369421588	15.229733635477093	14.570066651001275	13.938972755249328	13.33521432163324	

    Pu(100)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	-0.85754873103785323	-5.7851830880657049	-4.6793980923103247	-5.3566881330018488	-8.3411871995221105	-9.8814512775296723	-8.1882710182879723	-8.764619361466595	-8.4429898007344537	-7.7963251868541086	1.2721114654885577	0.65967737553517602	3.6824945537839731	-0.61854722300154796	-0.76109815873890641	0.29213853381724952	-2.2252230293883235	2.0724318929006338	-3.1892859393437778	-6.3549388166726359	-4.9878559750592526	0.20858340349471219	1.7751075858085275	5.5034278187384862	7.8745705497709659	7.6849281903850839	6.0274399490807244	5.6549773832743595	   Pu(95/5)O2	0.01	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	-8.420485506107271	0.29964047703309138	-0.19129995575752196	-0.17935443718239047	0.96201372644662397	3.7175837859692278	2.6064438852352625	-0.71548997463699959	-0.239067736588084	4.7780400207624085	2.7293136872138737	1.0829143459808379	3.469628505968255	3.0988066074923553	0.90161765386800152	-2.1311487745820354	3.7175837859692344	-0.29874531514566399	-0.7154899746369946	-9.4015886993131073	-6.0897281553467071	-5.8646809788327809	-5.6503866502956086	-5.8646809788327809	-3.1216772617867612	-4.8452761045177724	-6.5382097490218039	-8.2010237714265699	

   NEU  U(100) Pu(100)	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	1.0935406999261008	0.76470714080240909	0.69929463151585147	0.68383520666216757	0.69929463151585147	0.7312698532313231	0.76470714080240909	0.81775151845287386	0.84563795251617579	1.3828551742123334	1.8910326579193664	2.4728847908169156	3.0923686523616341	3.6568470503959341	4.1817611475450001	4.8357742618483428	5.0568898649431278	6.0471869909867495	11.182623143008115	15.463948274575356	18.910326579193665	21.624767972643983	23.38471271155489	24.728847908169158	25.572135106164524	26.444179539472405	26.15024295608297	   NEU  U(93,5/6,5) Pu(85/10/5)	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	1.5637767696795384	0.95627438821089117	0.85514317703605813	0.82694329107996745	0.86475524313383401	0.8942445678545875	0.93513386835304058	1	1.0457249638055415	1.8492272786794368	2.5287891610847932	3.4580793258612021	4.4221255433612443	5.3475559824496068	6.2534042556292517	7.3948954597205532	7.6470714080240869	9.247395184786134	16.352804058730818	20.222052926495504	23.647563904544629	25.572135106164524	27.345961868755985	28.596354985432562	29.242831207597835	29.903922282111882	29.571529411596575	   ALT  U(100) Pu(100)	1.7613674193771002E-2	2.64205112906565E-2	3.5227348387542004E-2	4.4034185484427502E-2	5.2841022581312999E-2	6.1647859678198511E-2	7.0454696775084008E-2	7.9261533871969506E-2	8.8068370968855003E-2	0.17613674193771001	0.26420511290656501	0.35227348387542001	0.44034185484427502	0.52841022581313002	0.61647859678198502	0.70454696775084003	0.79261533871969503	0.88068370968855003	1.7613674193771001	2.6420511290656501	3.5227348387542001	4.4034185484427502	5.2841022581313002	6.1647859678198502	7.0454696775084003	7.9261533871969503	8.8068370968855003	1.4531281209861076	0.85426319839789355	0.686933293557069	0.66051278226641252	0.66931961936329798	0.686933293557069	0.70454696775084003	0.74858115323526753	0.79261533871969503	1.2769913790483975	1.8494357903459551	2.3778460161590851	2.9062562419722151	3.5227348387542001	4.1392134355361856	4.6676236613493147	5.2841022581313002	5.8125124839444302	11.27275148401344	15.411964919549625	18.318221161521841	20.25572532283665	21.136409032525201	22.017092742213752	22.897776451902303	22.897776451902303	   ALT  U(93,5/6,5) Pu(85/10/5)	1.7613674193771002E-2	2.64205112906565E-2	3.5227348387542004E-2	4.4034185484427502E-2	5.2841022581312999E-2	6.1647859678198511E-2	7.0454696775084008E-2	7.9261533871969506E-2	8.8068370968855003E-2	0.17613674193771001	0.26420511290656501	0.35227348387542001	0.44034185484427502	0.52841022581313002	0.61647859678198502	0.70454696775084003	0.79261533871969503	0.88068370968855003	1.7613674193771001	2.6420511290656501	3.5227348387542001	4.4034185484427502	5.2841022581313002	6.1647859678198502	7.0454696775084003	7.9261533871969503	8.8068370968855003	2.1136409032525201	1.05682045162626	0.83664952420412253	0.74858115323526753	0.79261533871969503	0.81022901291346605	0.84545636130100799	0.88068370968855003	0.92471789517297753	1.5852306774393901	2.3778460161590851	3.2585297258476351	4.2272818065050402	5.2841022581313002	6.1647859678198502	7.0454696775084003	7.9261533871969503	8.8068370968855003	15.411964919549625	19.375041613148099	22.017092742213752	23.77846016159085	24.659143871279401	25.539827580967952	26.420511290656499	26.420511290656499	26.420511290656499	



  U(100) Pu(100)	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	-15.285745713993608	-2.7403106257413805	3.9665008007310312	2.6042261467940615	2.2902569879202721	3.9270613230172127	1.6528107388466888	1.8067119090103638	-1.4682788236848949	-3.4388167257318685	-8.3893046240621842	-7.1811408649735986	-6.9646248274247649	-9.1209910508513268	-9.8824768011550788	-9.2454586469008113	-14.756292360958788	-7.7085685469577081	-9.7762605690333597	-6.8054876581940906	-2.3640701268126159	3.7044400248256815	7.0125591452735341	8.2116048602932583	11.679556134543539	15.487980219474426	14.204289709145353	  U(93,5/6,5) Pu(85/10/5)	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	2	3	4	5	6	7	8	9	10	-14.42060200498007	-1.1432302017867395	8.3937428973853709	6.2348956446634061	7.1656418242303745	5.9986652090341677	5.7393942971897447	6.4730149205952126	3.1078379016099746	2.734848815524265	-7.5665660092145623	-8.6015656493977666	-10.540867470288784	-10.87406695917322	-10.665653491010689	-7.5638067534930853	-14.574176017470885	-4.6828252279462701	-0.80679967353038307	-1.1092793747475058	2.942503618204602	4.9111444075266837	7.7671606835381439	8.4220279340796438	10.682306204798682	13.184495005163948	11.926408562935043	

  ALT   0 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	0.89125093813374578	0.64938163157621154	0.54638654988185442	0.43401026364474388	0.38681205463305224	0.33496543915782773	0.298538261891796	0.27384196342643613	0.25118864315095807	0.12956866975170198	8.6596432336006557E-2	6.6834391756861469E-2	5.1582216507230591E-2	4.2169650342858231E-2	3.6517412725483776E-2	3.254617834980459E-2	2.9006811986931544E-2	2.5852348395621907E-2	1.2956866975170196E-2	  NEU  0 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	1.3521574136714254	0.89924577643813075	0.67311961021739419	0.52877442329078439	0.45199774521450681	0.38173414344837425	0.33427893871263609	0.29987426972618558	0.26578367484940818	0.13359375700667908	8.9924577643813064E-2	6.7311961021739405E-2	5.4169224796912697E-2	4.4657579310826458E-2	3.8636884213790371E-2	3.3427893871263603E-2	2.9987426972618553E-2	2.6578367484940815E-2	1.3521574136714254E-2	  ALT   3 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	0.81752303794365011	0.59566214352901059	0.48696752516586317	0.39810717055349731	0.35481338923357558	0.3072557365267447	0.27384196342643613	0.24406190680419804	0.22387211385683395	0.11885022274370186	7.943282347242818E-2	6.1305579214982073E-2	4.7315125896148058E-2	3.9810717055349727E-2	3.4474660657314936E-2	3.0725573652674469E-2	2.7384196342643614E-2	2.4406190680419805E-2	1.2232071190499317E-2	  NEU  3 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	1.2577105757230458	0.82640088895744279	0.61859244584020967	0.49184006064716962	0.41538292226577672	0.35507039674174046	0.31092989041771568	0.27558245984626395	0.24721895197467436	0.12426236719115052	8.2640088895744271E-2	6.1859244584020971E-2	4.9781157386824954E-2	4.1040018433373869E-2	3.508111394647722E-2	3.1092989041771567E-2	2.7558245984626396E-2	2.5022047901229662E-2	1.2577105757230459E-2	  ALT   6 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	0.74989420933245599	0.54638654988185442	0.43401026364474388	0.36517412725483778	0.32546178349804589	0.27384196342643613	0.24406190680419804	0.22387211385683395	0.20535250264571464	0.10901844923851277	7.2861817451322794E-2	5.6234132519034918E-2	4.466835921509632E-2	3.7583740428844423E-2	3.254617834980459E-2	2.9006811986931544E-2	2.5852348395621907E-2	2.3040929760558458E-2	1.1547819846894583E-2	  NEU  6 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	1.1558276558669076	0.75945692174917689	0.56848234435925604	0.45748552615674054	0.38173414344837425	0.33026908597550508	0.28574250174676147	0.25325844809647563	0.22995095635608573	0.11558276558669077	7.5945692174917687E-2	5.6848234435925599E-2	4.5748552615674058E-2	3.7715504042184878E-2	3.2630733354357268E-2	2.8231486925170662E-2	2.5944548757251381E-2	2.2719257296734647E-2	1.1558276558669076E-2	

  0 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	51.714557126055283	38.477242458404078	23.19476208975923	21.834543462227671	16.852031833209729	13.962247689831136	11.971891507090692	9.5063247334416197	5.8103867736085757	3.1065281928806967	3.8432822438837051	0.71455616236517494	5.0153104400224251	5.8998093361937904	5.8040023378422845	2.7091215195295177	3.3806368867037366	2.8083293564226417	4.3583619606979953	  3 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	53.844052992881743	38.736513296181045	27.029506871020711	23.544637481247417	17.070813805261416	15.561844590925574	13.543551370731651	12.91498270041531	10.428649515843988	4.5537520439653285	4.0377079437814025	0.90312395075388463	5.2119305274376453	3.0878654516948707	1.7591276537586604	1.1957966782016989	0.63558426110079358	2.5233647842632694	2.8207370718961435	  6 M	20	30	40	50	60	70	80	90	100	200	300	400	500	600	700	800	900	1000	2000	54.132095098561599	38.996269566554091	30.983617664992217	25.278734721938008	17.290005402636229	20.605725230358026	17.07787810410014	13.126393338311988	11.978648126246449	6.0212894184693972	4.2324976667719749	1.0920447944721303	2.4182517996153994	0.35058674798458889	0.25980010200855241	-2.6729068403318128	0.35664211319807076	-1.3960915083142662	9.0551393363696053E-2	

  ALT  U233-Nit	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	1.2443332578475506	0.69465977591489203	0.58661671069642463	0.55825862688626959	0.55501382019995515	0.56645388138580632	0.58320707628416624	0.60045575642594218	0.62364394321102523	0.88995303528852332	1.1911031332830069	1.4821292422704693	1.8175805677131174	2.1649259091974007	2.5045757840792615	2.8975124883242716	3.2558038159675444	3.7121050090663621	  NEU  U233-Nit	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	1.2290010072088933	0.72145451428356533	0.60755009002286586	0.58100397607773291	0.58100397607773291	0.59107391140114973	0.60755009002286586	0.62879265886553448	0.65077795944085526	0.94975576916437632	1.2940179434658297	1.6459548215396758	2.0228801334925954	2.4437664687235339	2.8524883580684248	3.3295693091189604	3.820230364994726	4.3085224300130598	

   U233-Nit	0.02	0.03	0.04	0.05	0.06	7.0000000000000007E-2	0.08	0.09	0.1	0.2	0.3	0.4	0.5	0.6	0.7	0.8	0.9	1	-1.232165944449563	3.8572462805095715	3.5684935230688142	4.0743390421617391	4.6827943614835155	4.3463432460046896	4.173991490946614	4.7192323724666077	4.3508826671388947	6.7197628981022479	8.6402938005176217	11.05339363106031	11.295211305971778	12.879912349033102	13.891077930271685	14.911301419258482	17.336012270120396	16.066825143416501	
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10 Long term operation of many actual systems
e.g. long term use within commercial reactor fleets i.e. many thousands of hours operating experience

Basic components successfully demonstrated
3 eg. fuel and/or cladding components have been tested out-of-reactor and/or iradiated as a

component only

o Practical applications suggested
e.g. fuel and cladding designs have been established

4 Research into the principles underlying the technology
e.g. promising materials have been identified
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Lead assemblies successfully irradiated in Japanese
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Dual Cooled Fuel

Advanced UO,

Test rods irradiated in Korean commercial PWR [9]

AREVA Cr,05 doped and Westinghouse Cr;05 A205
doped fuel are now commercial products [7].

Advanced MOX

High PuO; content MOX used in commercial scale
SFRin Russia [7]

Advanced Metal

Hundreds of U-Pu-Zr fuel rods irradiated in prototype
SFR in USA[10]

Carbide

Manufacture and _irradiation of (U,PUC on a
prototype scale for SFR especially in India [11].

Nitride

Manufacture_and irradiation of UN on a prototype
scale for SFR in Russia [12]

Uranium silicide

UsSiz LWR rodlet iadiation programme by
Westinghouse-led consortium [13].

Thorium

Significant amount of Th-bearing fuel irradiated in
commercial PHWRS in India [14].

Minor Actinides

A number of test irradiations of MA fuel have been
carried out, targeting SFR application [10].

Inert Matrix Fuels.
(IMFs)

Successful test irradiations of various IMF_ types
targeting Pu and/or MA disposition [10].

Dispersion

Successful irradiation of dispersion fuels based on
research reactor designs have been performed [15].

Zirconium
hydride-based

Widespread use in TRIGA research reactors with
concept development for LWRS [16].

Coated particle-
based

Significant manufacturing and irradiation experience
for prototype HTRS [17].

Molten salt

Experience of the use of U-based molten salt fuels in
test reactors in the USA in the 1950s and 60s [18]
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