KONZEPTION EINES URANFREIEN LWR-KERNS
ZUR PLUTONIUMVERBRENNUNG

THESE N° 1757 (1998)

PRESENTEE AU DEPARTEMENT DE PHYSIQUE
ECOLE POLYTECHNIQUE FEDERALE DE LAUSANNE

POUR L'OBTENTION DU GRADE DE DOCTEUR ES SCIENCES TECHNIQUES

PAR

Uwe KASEMEYER

Diplom-Ingenieur Maschinenbau, Technische Universitat Braunschweig, Allemagne
de nationalité allemande

acceptée sur proposition du jury:

Prof. R. Chawla, directeur de thése
Dr C. Maeder, corapporteur
Prof. W. Oldekop, corapporteur
J.M. Paratte, corapporteur
Prof. G. Sarlos, corapporteur

Lausanne, EPFL
1998



Kurzfassung

Okonomische Griinde und fehlende Akzeptanz sprechen heute gegen eine effektive Schlie-
Bung des Brennstoffkreislaufs. Somit nehmen auch weiterhin mit Uran betriebene Leicht-
wasserreaktoren (LWR) eine dominierende Stellung bei der nuklearen Energieerzeugung
ein. Hierdurch ergibt sich eine relativ neue Situation von weltweit wachsenden Plutoniu-
minventaren, die hinsichtlich ihres Proliferationsrisikos ein Problem darstellen. Mit dem
zum Teil stattfindenden Einsatz von bis zu 40 % Plutonium-Uran-Mischoxidbrennstoff
(MOX-Brennstoff) in LWR kann auf Grund des Plutoniumaufbaus aus dem Uran nur eine
ausgeglichene Plutoniumbilanz erreicht werden. Erst mit dem Einsatz von 100 % MOX-
Kernen wire es moglich, das eingesetzte Plutonium um rund 30 % zu reduzieren. Eine
effizientere Reduktion der Plutoniummengen in LWR wére nur mit uranfreien Brennstof-

ten moglich.

[ir die Erstellung eines uranfreien Plutoniumbrennstoffs mufl das Uran im herkémm-
lichen MOX sowohl neutronisch als auch materialtechnisch ersetzt werden. Dies erscheint
mit einer Brennstoffzusammensetzung aus 1.02 g/cm® PuQO; mit 0.343 g/cm® Er,Os
als abbrennbares Neutronengift in einer neutronisch inerten Matrix aus ZrO, moglich.
Durch das ausgewihite abbrennbare Neutronengift wird nicht nur die anfangliche hohe
UberschuBreaktivitit dieses uranfreien Brennstoffs reduziert, sondern auch ein giinstiges
Abbrandverhalten sowie adequate Reaktivitatskoeflizienten erzielt. ZrO, als inerte Matrix
hat den Vorteil, im verwendeten Temperaturbereich leicht durch Y,03 in eine einphasige
kubisch feste Losung stabilisiert zu werden, welche EryO3 und PuO; sowie einen Grofiteil
der Spaltprodukte und Actinide gleichermaBen aufnehmen kann und durch sie zusatzlich
stabilisiert wird. Der kritische Punkt beziiglich der Einsetzbarkeit dieser Brennstoffzusam-
mensetzung ist die niedrige Warmeleitfahigkeit des ZrQ,. Allerdings erscheint es moglich,
durch die Zugabe von weiteren neutronisch inerten Stoffen wie Al;O3; oder Zr-Metall die
Wirmeleitfahigkeit anzuheben, so daB dieser Brennstoff ohne Leistungsabsenkung in LWR

eingesetzt werden kann.

Mit diesem Inert-Matrix-Brennstoff (IMF) wurden zwei uranfreie Gleichgewichtskerne
entworfen und mit zwei MOX-Gleichgewichtskernen sowie einem exitierenden UO,-Kern
verglichen (IMF und MOX jeweils mit Reaktor- und mit Waffen-Plutonium?!). Dabei
erschienen sowohl der IMI-Kern mit Reaktor-Plutonium als auch der MOX-Kern mit
Waffen-Plutonium einsetzbar zu sein. Dagegen traten beim MOX-Kern mit Reaktor-

Plutonium Probleme mit der Kontrollierbarkeit am Zyklusende auf, und beim IMF-Kern

IDie Konzentrationen des Waffen-Plutoniums im Brennstoff sind kleiner als die des Reaktor-

Plutoniumns



mit Waffen-Plutonium ergab sich nur ein geringfiigig negativer Dopplerkoeffizient. Die
Plutoniumreduktion in den IMF-Kernen war rund 2.4 bis 3.3 mal so gro§ wie die in
den MOX-Kernen, so dafl in dem IMF-Kern mit Reaktor-Plutonium die Plutoniummenge
entsprechend der Plutoniumproduktion aus 4.4 UQO,-Kernen gleicher Leistung vernichtet

werden kann.

Fiir den Ubergang von Uran- zu IMF-Kernen ist es erforderlich, Mischkerne zu beriick-
sichtigen. Um Leistungsspitzen in solchen heterogenen Anordnungen zu vermeiden, wur-
den IMF-Brennclemente fiir den Einsatz in solchen heterogenen Anordnungen ausgelegt.
An Hand von Ganzreaktorrechnungen fiir Mischkerne aus UO,-Brennelementen mit diesen
optimierten IMF-Brennelementen konnte gezeigt werden, dafl der Einsatz von Teilbela-
dungen zu keinen Problemen fiihrt, wie z. B. unzuldssig hohe Leistungsspitzen in den

IMI-Brennelementen.

Mittels Nachrechnungen von MOX-Experimenten im Forschungsreaktor PROTEUS des
Paul Scherrer Instituts und von dieser Arbeit initierten Reaktivitidtsexperimenten mit ab-
brennbaren Giften in der kritischen Anlage CROCUS der EPFL konnten die zur Brennstoft-
auslegung sowie zur Konzeption der Kerne mit Plutoniumbrennstoffen eingesetzten Metho-
den und Daten fir kalte Reaktorzustinde ohne Abbrand partiell validiert werden. Die
Richtigkeit der verwendeten Programme fiir Vollastzustande mit Abbrand wurde anhand
eines international durchgefiihrten numerischen Benchmarks teilweise belegt. Die Ubere-
instimmung der meisten Resultate der verschiedenen Teilnehmer war zufriedenstellend.
Allerdings zeigten sich signifikante Unterschiede bei der Berechnung des Ubergangs von
0 zu 100 % Void. Diese Diskrepanzen sind hauptsachlich auf Unsicherheiten in den Quer-
schnittsdaten von Zirkonium und Erbium im schnellen Energiebereich zuriickzufithren. Es
konnte gezeigt werden, dafl der in dieser Arbeit verwendete Datensatz von geniigend guter
Qualitat ist, und dafl selbst unter pessimistischen Annahme der Voidkoeffizient fiir den
Ubergang von 0 zu 100 % Void eines IMF-Gleichgewichtskerns mit Reaktor-Plutonium
stets negativ bleibt. Endgiiltigen Aufschlul dariiber, welche Daten in diesem Zusam-
menhang die besten sind, kénnen letztendlich nur kritische Experimente mit uranfreien

Brennstoffen liefern.



Abstract

Due to economical reasons and lack of public acceptance, the nuclear fuel cycle is not
effectively closed today. Consequently, UO,-fuelled light water reactors (LWRs) continue
to dominate the nuclear energy scene. Thus, a relatively novel situation is currently
emerging, with plutonium stocks increasing far beyond projected needs and becoming
of considerable concern from a non-proliferation viewpoint. The “self-generated” mode
of plutonium recycle in LWRs, involving the use of PuO,/UQ; (mixed oxide, or MOX)
assemblies for 30 to 40 % of the core loading, does not offer a real solution in this context.
The reason is that in such cores nearly the same amount of new plutonium is generated as
is consumed. Designs for 100 % MOX cores are being investigated, with which reduction
factors of approximately 30 % of the initial plutonium mass would be achievable. A more
effective way to incinerate plutonium would be to use uranium-free fuel, thus avoiding the

production of any new plutonium.

For obtaining a uranium-free plutonium fuel, one needs to find a substitute for the uranium
in MOX - from both neutronics and material-technological viewpoints. A mixture of 1.02
g/cm® PuO, and 0.343 g/cm? Er,0; as burnable poison in a neutronically inert matrix of
710, seems to provide a suitable candidate for such a fuel. The burnable poison chosen
not only serves to reduce the reactivity excess at beginning of life, but also provides a
favourable burnup behaviour and adequate reactivity coefficient values. Zirconium oxide
is a promising material as inert matrix because it can be stabilised in the temperature
range of interest with the help of Y203 into a single-phase solid solution with a stable
cubic structure. EryQ3, fisson products as well as actinides like plutonium can be easily
introduced into the solid solution, futher enhancing the material’s chemical stability. Its
thermal conductivity is, however, lower than that of UO; or MOX. Additional design
measures might therefore be necessary to limit the maximum fuel temperature. Adding
Al,O3 or Zr-metal, for example, would increase the thermal conductivity and allow the

use of such a fuel in LWRs without incurring power reduction penalties.

Two different types of plutonium-burning PWR cores have currently been compared,
viz. those employing 100 % MOX and 100 % inert-matrix fuel (IMF), respectively. In

each case, reactor-grade (RG) and weapons-grade (WG) plutonium?

were considered sep-
arately. The characteristics of the four different cores have been studied on the basis of
3D-calculations for an equilibrium cycle, a real-life UQ,-fuelled core being considered as
reference for comparison purposes. From the viewpoint of safety characteristics, it scems
quite feasible to employ a 100 % IMF core with RG-Pu or a 100 % MOX core with WG-Pu

in a standard PWR. The rcactivity balance in going from hot-full power conditions to

2The plutonium concentrations in the fuels are lower for WG-Pu than for RG-Pu



hot-zero power conditions indicates that the 100 % MOX core with RG-Pu would need
more effective control rods. In the case of IMI' with WG-Pu, it seems that the small
Doppler coefficient could lead to problems. The plutonium reduction factors for the IMF
cores are about 2.4 to 3.3 times larger than those for the MOX cores. Thus, it would
be possible to incinerate an amount of plutonium equivalent to that produced by ~4.4

UO,-fuelled LWRs in a single IMF-RG reactor of the same power.

A further step has been the consideration of real-life situations corresponding to transi-
tion configurations with mixed UO, and IMF loadings. An IMF fuel assembly has been
designed for being employed in such heterogeneous PWR cores. Full-core calculations
indicate that mixed UQ; and IMF loadings are indeed possible with fuel management

schemes compatible with current operational practice and requirements.

A validation basis for the currently employed calculationial methods/data has been pro-
vided by MOX experiments performed earlier in the research reactor PROTEUS at the
Paul Scherrer Institute, a series of reactivity worth measurements for burnable poisons
carried out in the reference LWR-lattice configuration of the CROCUS reactor at EPI'L,
as well as results obtained in the course of an international numerical benchinark exercise.
Although satisfactory agreement was obtained for most of the results reported by the dif-
ferent participants in the latter exercise, significant differences have been noted between
calculated values of the void coefficient for large void-fractions. These discrepancies result
largely from differences in the fast neutron data employed for zirconium and erbium. It
has been shown that the data library used for the current analyses is of sufficiently high
quality and that, even under pessimistic assumptions, the void coefficient for large void-
fractions would always remain negative during the equilibrium cycle of a 100 % IMI" core
with RG-Pu. Ultimately, it is only through integral experiments employing uranium-free

fuel that one can resolve uncertainties linked to the basic data.
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Einleitung 1

1 Einleitung

Nicht nur in Europa, sondern auch in anderen Teilen der Welt, wie in den USA und
in Asien [1], nimmt die Kernenergie einen wichtigen Platz in der Energieversorgung ein
bzw. wachst ihr Anteil an der Stromproduktion [2, 3]. So betragt z. B. der Anteil
der Stromproduktion aus Kernkraftwerken in Frankreich 76%, in Japan 31% und in der
Schweiz rund 38%, [2, 4, 5]. Allerdings verstirkt sich insbesondere in Europa seit Jahren
der emotionale Widerstand gegen eine weitergehende Nutzung der nuklearen Energie-
ressourcen. Reaktorunfille in Harrisburg und Tschernobyl haben wesentlich zu dieser
Skepsis gegeniiber der Kernenergie beigetragen. Aufl Grund dieser Situation aber auch
aus wirtschaftlichen Gegebenheiten verzogert sich eine effektive SchlieBung des Brennstoft-
kreislaufes mit dem fiir die Energieversorgung langfristig notwendigen kommerziellen Ein-
satz von Brutreaktoren. So wurden in den letzten Jahren Vorhaben, wie z. B. in Deutsch-

land der Schnelle Britter in Kalkar oder die Wiederaufbereitungsanlage bei Wackersdorf,

gestoppt und muBten aufgegeben werden.

Leichtwasserreaktoren (LWR) nehmen somit auch weiterhin eine dominierende Stellung
bei der nuklearen Energieerzeugung ein. Allerdings produzieren LWR, welche zum iiberwie-
genden Teil mit angereichertem Uran betrieben werden, laufend Plutonium. Hieraus re-
sultiert eine zunehmend groe Menge an Plutonium, die nicht, wie urspriinglich geplant,
zum Einsatz in Brutreaktoren kommt. Bis dieser letzte, fiir die langfristige Nutzung
der Kernenergie unerlaBliche Schritt durchgefiihrt werden kann, bildet die weitere Ku-
mulation von Plutonium ein ernsthaftes weltweites Problem aus Sicht der Kontrolle und

Regulierung von Spaltstoffinventaren.

Studien, wie die des Stockholm International Peace Research Instituts [6] und des Urani-
uminstituts in London [7], geben an, dafl Ende 1990 die weltweit vorhandene Menge an
Plutonium 910+ 140 Tonnen betrug. Davon kamen rund 653 t Plutonium in abgebranntem
Brennstofl und ca. 257 t in Kernwaffen vor. Die Entwicklung des Plutonium-Inventars

aus zivil genutzten Anlagen bis zum Jahr 2010 ist in Tabelle 1.1 angegeben.

Tabelle 1.1:

Weltweites Inventar von abgebranntem Uran-Brennstofl und

damit erzeugtes Plutonium bis zum Jahr 2010

Ende 1990 | Ende 2000 | Ende 2010
1) 1] 1]
Abgebrannter Brennstoff | 114800 222000 320000
entladenes Plutonium 653 1390 2100
davon separiert 122 < 310 < 550
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Einleitung

Mit der Ratifizierung von START I und II, Strategic Arms Reduction Treaties, fallen
sowohl in RuBland als auch in den USA jeweils 50 bis 100 { Waffenplutonium zur Ver-
nichtung an [8]. Neben dem Waffenplutonium werden zusatzlich rund 1500 bis 2000
t hochangereichertes Uran {iberfliissig. Allein mit diesem Spaltmaterial konnten alle
Kernkraftwerke der Welt fiir {tinf bis sieben Jahre versorgt werden [9]. Durch die Ver-
nichtung dieser Brennstoffe wire eine erneute militarische Verwendung durch die Su-
perméchte, die Gefdhrdung der Umwelt sowie die Verbreitung und der Miflbrauch durch
terroristische Gruppen oder andere Staaten auszuschliefen. Neben der Verglasung oder
der Vitrifikation des waffengradigen Plutoniums (WGPu) zusammen mit Spaltprodukten,
wie es die USA bevorzugen, wird in [9, 10] vorgeschlagen, dieses Plutonium in Reak-
toren einzusetzen, um die darin enthaltene Energie zu nutzen. Neben dem Energiegewinn
wirden hierdurch auch die langfristigen Proliferationsrisiken gesenkt, da die Spaltung
den einzigen Weg der Vernichtung des Plutoniums darstellt. [Fir das hochangereicherte
Uran bietet dagegen die ,,Abreicherung” mit ***U zu Reaktoruran eine wirksame Ab-
bauméglichkeit. Ahnlich wie beim WGPu, besteht auch fiir Plutonium aus abgebranntem
Brennstoff aus Kernreaktoren, hier als RGPu bezeichnet, die Gefahr der Proliferation
und somit des Mibrauchs als Waffenmaterial. Zudem stellt Plutonium - RGPu wie auch
WGPu - einen Grofiteil der Radiotoxizitat kerntechnischer Abfélle dar [11]. Die Moti-
vation, Plutonium in Reaktoren einzusetzen, begriindet sich somit in der Nutzung des
Energieinhalts des Plutoniums, der Verminderung von radiotoxischen Abféllen und der

Reduktion des Proliferationsrisikos.

Die Schweiz verfiigt tiber finf KKW mit einer elektrischen Leistung von rund drei GWe.
Sie tragt damit zur Abfallerzeugung jahrlich rund 81 Tonnen abgebranntem Brennstoff
- darin ca. 0.8 Tonnen Plutonium - bei. Die schweizerischen Energieversorgungsun-
ternehmen (EVU) verfolgen die Strategie, das Plutoniums in den KKW wiederzuverwen-
den. Hierfiir wurden mit British Nuclear Fuels plc. (BNFL) und der Compagnie Générale
des Matieres Nucléaires (COGEMA) Aufarbeitungsvertrige abgeschlossen. Die Griinde
fiir die Wiederverwendung des Plutoniums sind in erster Linie wirtschaftlicher Natur, da
sich unter anderem durch die Rezyklierung das Abfallvolumen stark reduzieren 1afit und
somit weniger Volumen fiir Zwischen- und Endlagerung zur Verfiigung gestellt werden
muf [12].

Die Plutoniumriickfihrung in Druckwasser- (DWR) wie auch in Siedewasserreaktoren
(SWR), erfolgt in Form von Mischoxid- (MOX-)Brennelementen. Der Anteil der MOX-
Brennelemente an der Gesamtbeladung der LWR ist dabei aus Griinden der Reaktor-

sicherheit auf 30 bis 40% beschrankt. Hiermit wird im Kern ein Plutoniumgleichgewicht
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erreicht, da iiber Neutroneneinfinge im vorhandenen 28U und anschlieBende 3~-Zerfille
ungefdhr so viel neues Plutonium erzeugt wie in den MOX-Brennelementen vernichtet
wird. Somit tragt diese Vorgehensweise nur zu einer Stabilisierung, nicht aber zu einer

Reduktion der Plutoniumiiberschiisse bei.

Ein weiterer Schritt in Richtung Plutoniumabbau wére der Einsatz von 100% MOX-
Kernen, wie z. B. in [13, 14, 15, 16] beschrieben. Die Verringerung der Plutoniummenge
ist hierbei allerdings relativ gering. Uber den gesamten Abbrandzeitraum betrigt sie
rund 1/3 des eingesetzten Plutoniums. Der Grund liegt, wie schon erwahnt, in der Pu-
Produktion mittels Neutroneneinfang in 2*8U, welches rund 90% der MOX-Brennstoffmasse
ausmacht. Eine groBere Plutoniumreduktion wire nur mittels mehrfacher Wiederaufar-
beitung moglich. Eine mehrfache Rezyklierung mit anschlieBend erneutem Einsatz des
Plutoniums in LWR ist allerdings aus technologischen und reaktorphysikalischen Griinden

schwierig.

Wesentlich effizienter ware es dagegen, die Plutoniumverbrennung mit Hilfe von uran-
freien Brennstoffen durchzufiihren. Um eine Alternative gegeniiber dem heute verwende-

ten MOX darstellen zu kénnen, sind folgende Anforderungen zu beriicksichtigen:

e Maximierung des Plutoniumabbaus

¢ Einsatzzeiten, die nach dem Stand der Technik mit Uran- oder MOX-Brennstoff in

heutigen Reaktoren erreicht werden

keine Modifikation der Reaktoranlage

Einhaltung der vorgeschriebenen Sicherheitsanforderungen

Moglichkeit der direkten Endlagerung

Die Intention der vorliegenden Arbeit ist die Konzeption eines uranfreien Reaktorkerns
fiir einen bestehenden DWR. In einem ersten Schritt werden Ersatzmaterialien zur Sub-
stitution des Urans gesucht, um damit einen in LWR einsetzbaren Plutoniumbrennstofl
zu konzipieren. Mit diesem Brennstoff ist ein Gleichgewichtskern fiir ein existieren-
des Kernkraftwerk zu entwerfen, der den gingigen Sicherheitskriterien entspricht. Rea-
listischerweise wird nicht als erstes ein kompletter Kern mit einem solchen neuen Brennstoff
zum Einsatz kommen. Aus diesem Grund werden auch heterogene Kernanordnungen,

bestehend aus Uran- und uranfreien Pu-Brennelementen, betrachtet. Hierfiir miissen die
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uranfreien Pu-Brennelemente so optimiert werden, dafl ein problemloser Einsatz in einer

Uranumgebung gewéahrleistet werden kann.

Neben den neutronenphysikalischen Aspekten sind bei der Brennstoffauslegung auch ma-
terialtechnische Gesichtspunkte zu beriicksichtigen. Dies erfolgte durch eine Zusammen-
arbeit mit dem Labor fir Werkstoffe und Verfahren am Paul Scherrer Institut (PSI).
Im Rahmen dieser Kooperation wurde sichergestellt, dal der gemal den neutronenphy-
sikalischen Kriterien ausgelegte Brennstoff auch herstellbar sowie im Reaktor material-
technisch einsetzbar und endlagerfahig ist. Hierdurch wurde die Vorarbeit geleistet, um
den ncuentwickelten Brennstoff im Anschlu an diese theoretischen Betrachtungen in

Bestrahlungsexperimenten einsetzen und testen zu kénnen.

Fiir die reaktorphysikalischen Analysen wurde das am PSI entwickelte und fiir die Berech-
nung von LWR getestete Programmsystem ELCOS, EIR-LWR-Codesystem, verwen-
det [18]. Da in der vorliegenden Arbeit ausschlieflich LWR betrachtet werden, ware
grundsatzlich von der Richtigkeit der Ergebnisse auszugehen [16]. Allerdings kommen
teilweise vollig neue Materialien bzw. Materialzusammensetzungen zum Einsatz. Um
die Richtigkeit der Rechenergebnisse zu gewahrleisten, war es somit im Rahmen der vor-
liegenden Arbeit erforderlich, die verwendeten Daten und Methoden, soweit dies méglich
ist, anhand von Experimenten und numerischen Benchmarks fiir diese neuen Brennstoffe

zu validieren.
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2 Plutoniumverbrennung in Leichtwasserreaktoren

Von den verschiedenen Reaktortypen, die seit der Entdeckung der Kernspaltung entwor-
fen wurden, haben sich die LWR in Form von Druck- und Siedewasserreaktoren, DWR
und SWR, durchgesetzt und dominieren heute in der nuklearen Energieszene. Fast allen
Reaktoren gemeinsam ist die Verwendung von Uran mit einem auf 3 bis 4% erhohten An-
teil an dem Isotop ***U, welches von den in LWR vorherrschenden thermischen Neutronen

'2.38[ I .

leicht gespalten werden kann. Der restliche Brennstoffanteil besteht aus das nicht

von thermischen Neutronen gespalten werden kann, Allerdings entsteht aus ***U iiber

9P welches wiederrum von thermischen Neutronen

Neutroneneinfang und 3~ -Zerfille
sehr gut spaltbar ist. Bedingt durch diese Prozesse wird ein GroBteil der Energie, auch in
einem anfanglich reinem Uranbrennstoff, durch Plutonium erzeugt. so wie in Abbildung

2.1, als Funktion des Abbrandes dargestellt.

Abbildung 2.1: Zeitliche Entwicklung der Leistungsbeitrage verschiedener Isotope in

einem reinen Uran-Brennstoff mit einer Anreicherung von 3.5 w% **U

100.0
— uU-235
90.0 —— U=238
- ==~ Pu-239
80.0 —— - Pu-241

70.0

60.0

50.0

40.0

30.0

Anteil an der erzeugten Leistung [%)

20.0

Innerhalb der gesamten Einsatzzeit wird zwar der grofte Teil des spaltbaren Urans, nicht
aber des erbriiteten Plutoniums, gespalten. Somit enthdlt der aus einem Reaktor ent-
ladene Brennstoff, je nach Abbrand, rund 0.8 bis 1.2 w% Plutonium mit einem Anteil an

spaltbaren Plutonium-Isotopen von ca. 75 bis 60 w%. Trotz dieser Tatsache nutzt ein
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im offenen Brennstoffkreislauf betriecbener LWR nur etwa 0.6% des eingesetzten Natur-
urans. Bei einem durch Wiederaufbereitung und Rezyklierung geschlossenen Kreislauf
wiirde sich dieser Wert auf rund 1.0 bis 1.2% erh6hen. Eine wesentlich effizientere Aus-
nutzung des Primérenergietragers Uran kann nur durch eine Erhéhung der Konversions-
rate C, dem Verhéltnis von Spaltstofferzeugung zu Spaltstoffverbrauch, erzielt werden.
Naturgema8 sind Konversionsraten C > 1 mit schnellen Brutreaktoren zu erzielen, wobei
die Uranausnutzung, durch Umwandlung von 238U in Plutonium, allein durch die Verluste
im BrennstofTkreislauf auf rund 80 % begrenzt ist [19]. Aus diesem Grund wurde relativ
friih an die Nutzung des Plutoniums zur Energieerzeugung gedacht. Allerdings verzogert
sich, wie eingangs schon erwihnt, aus politischen aber z. Z. auch aus wirtschaftlichen
Griinden der langfristig notwendige Einsatz der Briitertechnologie und die damit ver-
bundene effektive SchlieBung des Brennstoffkreislaufs. Damit kommt es z. Z. zu einer

weltweiten und unerwiinschten Kumulation von Plutonium.

[nnerhalb der folgenden Kapitel werden die im Augenblick gingigen Methoden des Plu-
toniumeinsatzes in LWR der Verwendung von uranfreien Brennstoffen gegeniiber gestellt.
Es sei erwahnt, daB hier die in verschiedenen Landern vorgenommenen Untersuchungen
zur Plutonium- und Actinidenverbrennung in schnellen Reaktoren [20] oder mit Beschleu-
nigern getriebenen Systemen [21] nicht diskutiert werden, da der Anteil dieser Systeme an

der nuklearen Stromerzeugung im Augenblick verschwindend klein ist bzw. nicht existiert.

2.1 Einsatz von Mischoxidbrennstoff zur Plutoniumverbrennung

Der erste Mischoxid(MOX)-Einsatz in LWR reicht auf das Jahr 1966 zuriick, als erstmalig
Pu-haltige Brennelemente (BE) im Versuchsatomkraftwerk Kahl eingesetzt wurden. Seit
diesem Zeitpunk kamen MOX-BE bereits in einer Vielzahl von Siede- und Druckwasser-
reaktoren zum Einsatz. Auf Grund von sicherheitstechnischen Aspekten wurden allerdings
bisher nur MOX-Teilbeladungen eingesetzt. Ursache hierfiir sind die grofien thermischen
Absorptionsquerschnitte des Plutoniums. Hierdurch kommt es zu einer Verhartung des
Neutronenspektrums mit steigendem Plutoniumgehalt im Brennstoff, so wie in Abbildung

2.2 dargestellt.

Der EinfluB der grofien Einfangsresonanz von 2*°Pu bei einer Energie von 1.0 eV ist deut-
lich zu erkennen; er macht sich schon in einem Uranbrennstoff zum Abbrandende (EOL)
stark bemerkbar. Die eigentliche Verhartung des Neutronenspektrums mit Auswirkun-
gen aufl die neutronenphysikalischen Eigenschaften des Reaktors ergibt sich durch den
239

erhohten Pu-Gehalt im MOX und den damit verbundenen héheren Anteil von u am
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geraden Plutoniumisotope mit ihren grofien Resonanzen bei 1.0 eV fiir #*°Pu und 2.7 eV
fir 24?Pu erhéhen zusitzlich den Dopplerkoeflizienten. Dies sind z. T. die Griinde dafiir,
daB bis jetzt nur MOX-Teilbeladungen und keine 100%-MOX-Kerne eingesetzt werden
konnten, da z.B. die Abschaltbarkeit eines DWR-Kernes am Zyklusende nicht gewahrleis-

tet, oder die anfangliche Borkonzentration in einem solchen Kern zu grof3 ware.

Allerdings gibt es Bestrebungen, diese Nachteile durch Anderungen des BE-Designs oder
Umbauten am Reaktor zu beseitigen bzw. zu kompensieren. So wird in [14, 15] vorgeschla-
gen, das Moderationsverhaltnis durch den Einsatz von diinneren Brennstidben zu erhéhen,
wodurch dic spektralen Effekte reduziert bzw. kompensiert wiirden. Hierdurch ergibt
sich eine VergroBerung der Warmestromdichte q” bei konstanter Stableistung q und
vorgegebenem Brennstabradius r, da laut Definition q' = 27r q” ist. Die Warmestromdichte
ist aber begrenzt, um Sicherheit gegen Filmsieden zu gewihrleisten, siche hierzu auch [17].
Um dennoch eine dquivalente Sicherheitsmarge gegen Filmsieden zu erhalten, ist der Ein-
bau von weiteren Abstandshaltern mit Mischfahnen vorgesehen. Diese MaBlnahmen alleine
reichen allerdings nicht aus, um einen sicheren Reaktorbetrieb garantieren zu kénnen. So
miifite die Leistung auf 90% abgesenkt werden, um eine geniigend grofle Sicherheit gegen

FFilmsieden zu gewahrleisten.

Ein anderer Weg wurde in [16] beschritten. Hier ist die zusétzliche Verwendung von Kon-
trollstiben vorgesehen. Damit wire es moglich, einen Reaktor auch mit einer 100% MOX-
Beladung am Zyklusende (EOC) mit geniligend groen Sicherheitsreserven abzuschalten.
Fine ahnliche Strategie wird mit dem System 80T*-Reaktor verfolgt [22]. Dieser Reaktor
stellt wohl weltweit das einzige System dar, das fiir den Einsatz von 100% MOX-Kernen
ausgelegt wurde. Allerdings ist bis heute, wohl auch auf Grund der seit der Carter-Ara
negativen Einstellung der USA gegeniiber einer Pu-Verwendung in KKW [9], im System
80TM_Reaktor noch keir " X-Brennstoff zum Einsatz gekommen. Beide Konzepte, [16]
und [22], werden in [2: sichen. Gleichzeitig werden in dieser Arbeit weitere Punkte
aufgelistet, welche einen winfluBl beim Ubergang zu 100% MOX-Kernen haben, die jedoch
hier nicht weiter erlautert werden sollen. Allgemein kann gesagt werden, dafl der Ein-
satz von 100% MOX-Kernen in heute bestehenden Reaktoren, mit Ausnahme des System
807M_Reaktors, nicht ohne groBere Anderungen am jeweiligen Reaktor und/oder Leis-
tungsabsenkungen und damit in der Regel auch nicht ohne neue Genehmigungsverfahren

moglich ist.

Im Augenblick werden in einer Reihe von SWR und DWR MOX-Teilbeladungen eingesetzt
[24]. Dabei weisen die Betreiberwiinsche den Trend zu hoherem Pu-Gehalt im MOX-

Brennelement, der Erhohung des MOX-Anteils im Reaktor und die Vergrélerung des
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Pu-Verbrauchs durch erhéhten Abbrand auf. Soweit dies moglich ist, sollte auch der Ein-
satz von waflentauglichem Plutonium, welches als Folge der Abriistungsvertrage anfallt,

ermoglicht werden [25].

Oftene Iragen im Zusammenhang mit MOX-Teilbeladungen ergeben sich auf Grund eines
hérteren Neutronenspektrums in MOX- als in UOX-BE. Somit kénnen MOX-BE nicht
ohne weiteres neben UOX-BE eingesetzt werden. Dies wiirde auf Grund des gréfieren ther-
mischen FluBles in den UOX-BE zu Leistungsspitzen in benachbarten MOX-BE fiihren.
Demzufolge und um gréBere MOX-Mengen einsetzen zu kénnen, wird die BE-Auslegung
sowohl beziiglich der Leistungsverteilung durch verschiedene Anreicherungszonen inner-
halb des Brennelements, als auch der Sicherheitsparameter, z.B. iiber eine Verbesserung
der Moderation durch Wasserkanéle, optimiert [24, 26]. Einsatzstudien solch optimierter
Brennelemente zeigen, daff bis zu einem MOX-BE-Anteil von 54% keine signifikanten

Verschlechterungen der sicherheitsrelevanten Parameter auftreten.

Ein weiterer wichtiger Punkt beim Reaktorbetrieb sind die Brennstoffkosten. Durch Ab-
brandsteigerungen lassen sich diese Ausgaben senken, insbesondere wegen der geringeren
Beitrage zur Entsorgung [12, 27]. Aus diesem Grund geht die Entwicklung hin zu héheren
Abbranden, wodurch sich die Pu-Qualitit im abgebrannten Brennstoff verschlechtert.
Durch den langeren Einsatz im Reaktor erniedrigt sich der Anteil der spaltbaren Plutoni-
umisotope, so da die Plutoniummenge in den MOX-BE erhéht werden muf, um gleiche
Standzeiten zu erreichen. Wie in [12] beschrieben, nimmt der Kostenvorteil beim Ein-
satz von MOX mit steigendem Abbrand stirker zu als ber Uran, so dal ab Abbranden
von 40 bis 45 MWd/kgU der Einsatz von MOX kostengiinstiger ist als der von Uran-
Brennstoff. Damit dirften auch in Zukunft die Bestrebungen der KKW-Betreiber in
die Richtung gehen, aufgearbeitetes Plutonium in ihren Reaktoren einzusetzen, wobei die
Einsetzbarkeit iber die Optimierung des Brennelementdesigns und des Kernmanagements

erfolgt.

Zum Einsatz von Plutonium als MOX-Brennstoff wird es wohl in néchster Zukunft ver-
mehrt mit Teilbeladungen in LWR, nicht aber in Form von 100% Beladungen kom-
men. Die Aufwendungen beziiglich Umbauten und Genehmigungsverfahren, um MOX-
Vollkerne einsetzen zu kénnen, wéaren zu groB. Solche Investitionen wiirden sich bei den

z. Z. angebotenen Mengen an billigem Uran [3, 28] nicht rechnen.

Dies bedeutet aber, dal es im Augenblick keine Moglichkeit gibt, die Plutoniummengen
effektiv und kostengiinstig in LWR zu reduzieren. Durch den Aufbau von Plutonium im

UOX-Brenustoff beim Einsatz von Teil-MOX-Beladungen stellt sich in diesen Kernen ein
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Plutoniumgleichgewicht ein. Erst mit dem Einsatz von 100% MOX-Kernen wiirde sich
eine ca. 30%-Reduktion des Plutoniuminventars ergeben. Allerdings wiirden die restlichen
70% Plutonium noch iiber 50% spaltbares Plutonium enthalten, so dal mindestens eine

weitere Rezyklierung notwendig ware, um eine effektivere Nutzung erzielen zu konnen.

Aus vorgenannten Grilinden gibt es seit Anfang der 90-er Jahre Bestrebungen, uran-
freie Plutoniumbrennstoffe zu entwickeln, mit denen Plutonium effizienter genutzt werden

kann.

2.2 Uranfreie Plutoniumbrennstoffe

Die Verwendung von uranfreien Plutoniumbrennstoffen in LWR bietet die Moglichkeit,
in den heute bestehenden Reaktoren, die vorhandenen Plutoniummengen effektiv zu re-
duzieren. Da es nicht moglich ist, reines Plutonium oder dessen Oxid als Brennstoff zu
verwenden, werden z. Z. uranfreie Mischoxidbrennstoffe erforscht. Hierbei wird das Uran
durch eine neutronenphysikalisch inerte Trigermatrix ersetzt. Der Brennstoff wird in
allen gingigen Konzepten als ein Einweg-Brennstoff betrachtet, der nach seinem Einsatz
im Reaktor ohne weitere Bearbeitung direkt endgelagert wird. Aus diesem Grund haben
sich steinihnliche inerte Matrizen (IM) fiir diese neuen Brennstoffe etabliert, welche hier
als Inert-Matrix-Brennstoffe bezeichnet werden. Die wichtigsten anderen IM-Konzepte

zur uranfreien Plutoniumverbrennung in LWR sind i folgenden dargestellt.

2.2.1 Verwendung von ,,Plutonium Rock-Like Fuel” in LWR

In den Arbeiten [29] bis [32] ist sowohl der Einsatz von WGPu als auch von RGPu in
Form von steindhnlichen Inert-Matrix-Brennstoffen vorgesehen. Angestrebt werden Voll-
kernbeladungen mit homogenen Brennelementen aus uranfreiem Pu-Brennstoff. Da der
Einsatz in Leichtwasserreaktoren und eine sichere Endlagerung zu gewihrleisten sind,

werden nachstehende Ziele angestrebt:

e Das Plutonium soll homogen im Brennstoff verteilt sein.

e Der Brennstoff soll gute physikalisch-chemische Eigenschaften aufweisen, z. B. genti-
gend hohe Warmeleitfahigkeit, chemische Stabilitat im Reaktor und bestiandig gegen
HNOj;, d. h. gegeniiber einer Abtrennung des Plutoniums aus dem bestrahlten

Brennstoff sein.

e Der abgebrannte Brennstoff sollte ohne weitere Bearbeitung direkt endlagerfahig

sein.



Plutoniumverbrennung in Leichtwasserreaktoren 11

Um eine geniigend groBe Warmeleitfahigkeit des Brennstoffs zu gewahrleisten, kommen
hier Zwei-Phasen-Systeme zum Einsatz. Hierfiir werden Zusammensetzungen aus PuO,
in ZrQO,, Spinel und Al,OQ3 betrachtet. Aus Griinden der Reaktorsicherheit werden dem
Brennstoff kleine Mengen von Thorium oder Uran zugegeben. Der Grund hierfiir ist,
inshesondere bei der Verwendung von WGPu, der relativ kleine Dopplerkoeffizient bei
gleichzeitig kleinem Anteil verzégerter Neutronen fes;. Durch die Verwendung von Tho-
rium oder Uran wiirde der Dopplerkoeflizient des Brennstoffs vergrofert, damit die Riick-
kopplung wahrend eines Reaktivitatsunfalls verbessert und die im Brennstoff deponierte
Energiemenge verkleinert, siehe hierzu auch [32]. Die erwartete Reduktion der eingesetz-
ten Plutoniummengen soll bei Verwendung von 100% uranfreien Kernen iiber 80% des

eingesetzten Plutoniums betragen.

2.2.2 Verwendung von heterogenen Brennelementen

Im Gegensatz zu der eben vorgestellten Strategie werden in [33. 34] heterogene Brenn-
elemente fiir Ganzkernbeladungen vorgesehen. Der betrachtete DWR vom Typ AP600
weist auBerdem eine rund 40% niedrigere Stableistung auf als andere Reaktoren gleicher
(réfle. Hieraus resultiert auch eine dementsprechend niedrigere Brennstofftemperatur,
wodurch sich groBere Margen beziiglich lokaler Leistungsvariationen im Reaktor ergeben.
Als uranfreier Brennstoff fand hier eine Mischung aus PuQ; und Al,O3 Anwendung. In
einem 17x17-Brennelement wurde in 56 der 264 Stabpositionen dieser uranfreie Brennstoff
eingesetzt und mit diesen Mischbrennelementen eine volle Kernbeladung untersucht. Dies
entspricht dem Einsatz von rund 21% uranfreiem Brennstoff im Kern. Die Reduktion des
Plutoniumns in den Pu-Brennstaben betrigt in diesem Konzept ~ 73% unter Verwendung
von RGPu und ~ 81% beim Einsatz von WGPu. Unter Beriicksichtigung des Pu-Aufbaus

in den U-stdben, ergibt sich eine Gesamtreduktion des Plutoniums fiir den Kern von 15%

bis 20%.

2.2.3 Teilbeladungen mit uranfreien Brennelementen in Urankernen

Eine andere Strategie beim Einsatz von Teilbeladungen mit uranfreien Brennstoffen wird
in [35] vorgeschlagen. AuBler dem Plutonium und IM aus ZrO,, Al,03 und SiC, wurden
hier auch abbrennbare Gifte (BP) und Thorium als Zuséitze betrachtet. Wie auch in
den oben beschriebenen Fallen, ist nehen WGPu auch der Einsatz von RGPu untersucht

worden. Der letztendlich verwendete Brennstoff bestand aus einer Zusammensetzung aus
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WGPuO,, Er,O3 und ZrQ,. Hieraus hergestellte Brennelemente wurden nur in der Pe-
ripherie des Kernes eingesetzt. Dies entspricht einem Anteil von rund 20 bis 25% der
Kernbeladung, dhnlich wie bei dem oben in 2.2.2 beschriebenen Konzept mit heterogenen
Brennelementen. Allerdings ist hier die Pu-Anreicherung in den uranfreien Brennele-
menten wesentlich geringer als in [33, 34], so daB es, {iber den ganzen Kern gemittelt, zu

einer geringen Pu-Produktion von ca. 58 kg pro Jahr kommt.

2.2.4 Uranfreie Brennstoffe in zukiinftigen Reaktoren

Im Gegensatz zu den bisher beschriebenen Konzepten, wird in [36] der Einsatz uranfreier
Brennstoffe im Europaischen Druckwasserreaktor EPR vorgestellt. Zwei verschiedene
Arten von Brennelementen sind in dieser Studie konzipiert worden. In beiden ist der Ein-
bau von ZrH, Staben zur Verbesserung der Moderation vorgesehen. Das Plutonium wird
in einer IM aus Al,O3 eingesetzt, wobei die Verwendung von Gd als BP in einem Teil der
Stabe zur Absenkung der anfanglich hohen Reaktivitat in den Brennelementen vorgese-
hen ist. Um die Wirksamkeit der Abschaltstabe zu erhohen, ist der Einsatz von Staben
mit erhéhtem '°B-Gehalt sowie Hiillrohren aus Hf geplant. Zusitzlich wird vorgeschla-
gen, Bor im Moderator mit einem erhéhten Anteil von °B einzusetzen. Beim ersten BE-
Konzept haben alle Brennstabe den gleichen Durchmesser und enthalten, bis auf die Stabe
mit ZrH,, eine Mischung aus PuO;, Al;O3 bzw. PuQ,, Al;03 und Gd;03. Der zweite
Vorschlag beinhaltet auch den Einsatz von Uranstiben. Fir den uranfreien Brennstoff
sind ringférmige Brennstdbe mit einem grofien Durchmesser vorgesehen, so daf sich in
der Mitte der Stabe ein zusdtzlicher Kiihlkanal ergibt. Als IM wird dabei eine Metall-
keramik verwendet, dessen Warmeleitfahigkeit nicht ganz so groff wie von Al,O3 aber
grofler als von ZrQ, ist. Auch fir dieses Konzept werden in den uranfreien Brennstoffen

Plutoniumreduktionen von rund 70% berechnet.

2.3 Resiimee zur Plutoniumverbrennung in LWR

Mit dem Einsatz von MOX-Teilbeladungen in bestehenden Reaktoren ist es z. Z. mdglich,
den Plutoniumaufbau in dem jeweiligen Kern zu regulieren. Allerdings ergibt sich mit
dieser Strategie nur ein Plutoniumgleichgewicht. Zu einem wirklichen Abbau von rund
30% des eingesetzten Plutoniums wiirde es erst unter Verwendung von 100% MOX-Kernen
kommen. Allerdings waren weitere Rezyklierungen notwendig, sollte das verbleibende Plu-

tonium weiter abgebaut werden. Mit Ausnahme des System 807M-Reaktors [22, 23] gibt es
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im Augenblick keinen bekannten Reaktor, der fiir den Einsatz von 100% MOX-Kernen aus-
gelegt worden ist. Zusatzlich gibt es z. Z. einen Trend hin zu h8heren Abbranden, als deren
Folge sich die Qualitat des entladenen Plutoniums verschlechtert. Die damit notwendigen
héheren Anteile an Plutonium im MOX fithren zu einer weiteren Verschlechterung der
Sicherheitsparameter und somit auch zu weiteren Hiirden bei der Realisierung von 100%
MOX-Kernen. Allein zum Abbau von zivilem Plutonium wéaren die Aufwendungen bei
der Verwendung von MOX-Brennstoffen relativ gro, da zusitzlich auch eine mehrmalige
Rezyklierung notwendig ware. Vom Standpunkt der Uranausnutzung wiirde der Einsatz
von 100% MOX-Kernen allerdings langfristig sinnvoll sein, da neben einer Reduktion
der Plutoniummengen der Anteil des zur Energieerzeugung eingesetzten Natururans, wie

eingangs erwahnt, fast verdoppelt wiirde.

Die Motivation zur Entwicklung von uranfreien Pu-Brennstoffen liegt in der effektiveren
Reduktion des Plutoniums gegeniiber MOX. So ist es. wie im Abschnitt 2.2.2 gezeigt,
schon mit Teilbeladungen von rund 20% méglich, mehr Plutonium in einem Kern ab- als
aufzubauen. Durch den Einsatz von 100%-Kernen mit uranfreien Brennstoffen ergibt sich,
wie in Kapitel 2.2.1 und 2.2.4 beschrieben, ein mehr als doppelt so grofier Plutoniumab-
bau wie bei der Verwendung von MOX. Aus diesem Grund und wegen der schlechteren
Qualitat des verbleibenden Plutoniums, kann dieser abgebrannte Brennstoff auch direkt
endgelagert werden. Eine weitere Verwendung dieses Plutoniums wire nur in Reaktoren

mit einem schnellen Neutronenspektrum méglich.

Innerhalb der hier vorliegenden Arbeit wird ein uranfreier Brennstoff neutronenphysikalisch,
unter Beachtung materialtechnischer Gesichtspunkte, entwickelt und mit diesem ein Gleich-
gewichts-Vollkern konzipiert. Im Gegensatz zu der in Kapitel 2.2.1 beschriebenen Vorge-
hensweise, wird hier kein Thorium im Brennstoff eingesetzt. Dafiir werden aber, wie in [35]
und [36], abbrennbare Neutronengifte verwendet. Grundlage fiir die Kernauslegung ist ein
existierender DWR, welcher ohne Anderungen eins zu eins iibernommen wird. Hierdurch
soll gewdhrleistet werden, dafl im Gegensatz zu [36] ein solcher uranfreier Brennstoff in

einem bestehenden Reaktor eingesetzt werden kann.
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3 Verwendete Methoden und Daten

Die Berechnungen innerhalb der vorliegenden Arbeit wurden mit dem am PSI entwickel-
ten Code-System ELCOS [18] durchgefiihrt. Mit diesem Programmsystem ist es moglich,
stationdre Simulationen von thermischen Reaktoren durchzufiihren. Im Gegensatz zu
kommerziell eingesetzten Systemen, wie z. B. CASMO-SIMULATE (CMS) [37, 38], hat
ELCOS den Vorteil, wesentlich flexibler zu sein, so da auch neue abbrandsensitive Nuk-
lide einfacher untersucht werden kénnen. Das Programmsystem ELCOS setzt sich aus

folgenden Einzelprogrammen zusammen:

e ETOBOX [39] generiert gruppenweise Wirkungsquerschnitte aus Grunddatenbib-
liotheken mit Formaten bis ENDF/B-V [40]. Fir das Resonanzgebiet zwischen 1.3
und 907 eV werden Punktdaten zur Verfiigung gestellt.

¢ BOXER [41] berechnet Zellen und zweidimensionale Geometrien sowie den Ab-
brand. Anschlieend kann eine Generierung der rdumlich und energetisch konden-

sierten Gruppenkonstanten erfolgen.

e CORCOD [42] bestimmt Interpolations-Koeflizienten fiir die Gruppenkonstanten.
Diese Koeffizienten werden vom dreidimensionalen Kernsimulationsprogramm zur

Rekonstruktion der Gruppenkonstanten aus BOXER verwendet.

e SILWER [43] fiihrt, basierend auf den mit BOXER erstellten Gruppenkonstanten
und unter Beriicksichtigung der Thermohydraulik, dreidimensionale Kernberech-

nungen durch.

Die Verbindung zwischen den Programmen erfolgt tiber sogenannte Access-Dateien, so
wie es in Abbildung 3.1 dargestellt ist. Im folgenden wird die Arbeitsweise der einzelnen
Pogramme kurz beschrieben, wobei auf die Programme BOXER und SILWER genauer

eingegangen wird.
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Abbildung 3.1:  Das Codesystem ELCOS mit seinen einzelnen Programmen und den

als Schnittstellen verwendeten Dateien.

ENDF/B-
oder JEF-
Grunddaten

ETOBOX

Prozessiercode fiir gruppenweise

Wirkungsquerschnitte

BOXLIB
Gruppen-
Bibliothek

BOXER

Zell-, zweidimensionale

INTTTAL
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Transport- und Abbrand-

Berechnung \

CORCOD

Fit der homogenisierten

Ergebnisse

GENRAN
Homogenisierte
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Querschnitte
CORRAN
Interpolierte

STLWER Koeffizienten
Dreidimensionale LWR
Kernsimulation SILRAN

SILWER-
Ergebnisse

Programme

Schnittstellen

3.1 Der Prozessiercode ETOBOX

Wirkungsquerschnitte fiir Kernreaktionen werden sowohl von verschiedenen Experimen-
tatorgruppen in aller Welt gemessen als auch durch theoretische Kernmodelle berech-
net und auf internationaler Ebene gesammelt und bewertet. Dies erfolgt z. B. fiir die
USA und Kanada am Brookhaven National Laboratory BNIL. Fiir die OECD-Mitglieder
ist die NEA-Datenbank in Saclay, Frankreich, fiir die Datensammlung verantwortlich.
Zusammengestellt werden die gemessenen Grund- oder Elementardaten in Bibliotheken. .

Weltweit wird das amerikanische Format ENDF/B verwendet [10, 44], so daf§ verschiedene
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Elementarbibliotheken, wie z. B. das amerikanische Evaluated Nuclear Data File ENDF
[45], das europiische Joint Evaluated e JEF [46], die Japanese Nuclear Data Library
JENDL [47] oder die Russian Evaluated Neutron Data Libraries BROND [48], iiberall
im gleichen Format lesbar sind. Mit Ausnahme von einigen Monte-Carlo-Codes kénnen
diese Elementarbibliotheken nicht direkt von Rechenprogrammen genutzt werden. In
der Regel verwenden sie iiber einen Energiebereich gemittelte Gruppenquerschnitte 0y,
welche aus den punktweisen Daten, d. h. Querschnitten 0(E) bei einer definierten En-
ergie, erst berechnet werden miissen. Diese Bereitstellung der Gruppenquerschnitte aus
den Ursprungsbibliotheken erfolgt durch Generierprogramme wie z. B. NJOY [49] oder,

wie in dem hier vorliegenden Fall, ETOBOX.

Das Programm kann Grunddaten mit einem Format bis einschlieBlich ENDF/B-V lesen
und zu einer Querschnittsbibliothek fiir BOXER verarbeiten. Die in ETOBOX ver-
wendeten Methoden basieren auf den Vorschligen aus den ENDF/B-Handbiichern [50,
40] zur Datengenerierung. Die Querschnitte ohne Resonanzen werden energiegruppen-
weise integriert und mittels eines vorgegebenen Flufles gewichtet. Der WichtungsfluB3
entspricht dabei einer angenommenen energetischen Neutronenverteilung in einem LWR
[39]. In den Streumatrizen wird, fiir Energien oberhalb 1.3 eV, zusétzlich zur elastischen
auch die inelastische Streuung sowie die (n,xn)-Reaktionen beriicksichtigt. Der Grad des
Legendre-Polynoms zur Approximation der anisotropen Streuung kann als Eingabepa-
rameter gewihlt werden. Fiir die in dieser Arbeit verwendeten Bibliothek wurde eine Py-
und Py- Darstellung mit einer P,- Transportkorrektur der elastischen Streuung bei der

Erstellung der Querschnitte beriicksichtigt.

Im thermischen Energiebereich, unterhalb 1.3 eV, werden die punktweisen Querschnitte
energiegruppenweise integriert, wobei unendliche Verdlinnung vorausgesetzt wird. Dies
bedeutet, daf} hier keine Selbstabschirmungseffekte in den Querschnitten beriicksichtigt
werden. Die Berechnung der Streumatrizen erfolgt in der Regel nach dem Gasmodell. Dies
bedeutet, dal keine chemische Bindung oder Kristallstruktur sondern nur die einzelnen
Kerne betrachtet werden. Kommen moderierende Nuklide in chemischen Bindungen oder
Kristallen vor, so ,,sieht” das Neutron nicht mehr den freien Kern, sondern tritt in Wech-
selwirkung mit einem Molekiil oder einem Kristall. Die Wirkung des Moderators auf das
Neutron wird dadurch kleiner als bei {reien Kernen [51]. Fiir Nuklide, wie z. B. H in H,0,
D in D,O oder Be in BeQ, wurde dieser Sachverhalt beriicksichtigt und die Streumatrizen
durch die Integration der S(«,3)-Matrizen aus File 7 der ENDI'/B-Datenbasis berech-
net. Alle Querschnitte liegen fiir verschiedene Temperaturen vor, zwischen denen im

Programm BOXER interpoliert wird.



18 Verwendete Methoden und Daten

Im sogenannten Resonanzgebiet zwischen 1.3 eV und 907 eV werden die Querschnitte
punktweise fiir verschiedene Temperaturen aufgelistet [52]. Die Integration in Energiegrup-

pen erfolgt in BOXER. Eine genaue Darstellung dieser Methode erfolgt in Kapitel 3.2.1.

Oberhalb einer Energie von 907 eV werden die punktweisen Querschnitte fiir drei ver-
schiedene Temperaturen energiegruppenweise integriert. Allerdings werden hierbei ver-
schiedene Verdiinnungen durch einen Verdiinnungsquerschnitt g4 mit Werten von 10,
100, 1000 und oo barn dargestellt. Der aktuelle Querschnitt wird wihrend einer BOXER-
Rechnung durch Interpolation der Temperatur und mittels eines 4quivalenten Verdiinnungs-
querschnittes Oy bestimmt [53]. In 0, werden die Nukliddichte und die Geometrie des
betrachteten Materials einbezogen. Durch Interpolation mit 0.4 zwischen den Stiitzstellen

von 04 in BOXER ergeben sich dann die resonanzabgeschirmten Querschnitte.

In einem letzten Schritt konnen die Kopplungen der Nuklide untereinander in die Biblio-
thek eingearbeitet werden. Diese Verkniipfungen sind fiir Abbrandrechnungen unabding-
bar. Beriicksichtigt werden Ubergange durch Einfangreaktionen mit Neutronen, a- und

B-Zerfélle sowie die Produktion von Spaltprodukten als Folge von Spaltreaktionen.

Die mit ETOBOX fiir BOXER generierte Bibliothek basiert zum gréBten Teil auf Grund-
daten aus JEI'-1.1 [46]. Ausnahmen bilden hier die Er-Isotope, welche aus der BROND-2
Bibliothek verwendet wurden [48], da auf keiner anderen Bibliothek die Er-Isotope voll-
standig vorhanden sind. Desweiteren wird Zirkonium aus ENDF/B-IV [45] und ***Gd aus

JENDL-2 [47] verwendet.

3.2 Der Zell- und 2D-Transportcode BOXER

Der Code BOXER ist ein modular aufgebautes Programm, mit dessen Hilfe zweidimen-
sionale LWR-Anordnungen berechnet werden kénnen. Mit den Ergebnissen lassen sich
dann Gruppenkonstanten fiir dreidimensionale Reaktorberechnungen bestimmen. Das

Programm besteht aus folgenden Hauptteilen:

e Zellberechnung: Innerhalb diescr Rechnung wird die wichtigste Zelle, welche
fiir das Neutronenspektrum der Anordnung ausschlaggebend ist, als Haupt-Zelltyp
definiert. Fiir diese Zelle wird der Neutronenfluff unter Annahme von weilen Randbe-
dingungen berechnet. Der von dieser Zelle ausgehende Strom kann als Randbedin-

gung fiir andere Zellen der Anordnung verwendet werden.
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Startpunkt ist die Resonanzrechnung. Dabei wird ein Zwei-Zonen-Modell fiir die
Zelle verwendet. In Bereich zwischen 1.3 und 907 eV wird die Resonanzrechnung mit
bis zu 9000 Lethargiepunkten durchgefiihrt. Das sich ergebende ultrafeine Spektrum
wird in der Brenunstoffzone als Wichtungsspektrum zur Berechnung der Gruppen-
querschnitte aus den Punktdaten verwendet [54]. Anschlieend erfolgt eine eindi-
mensionale FluBberechnung mittels eines Transportprogramms in Zylinder- oder
Plattengeometrie und 70 Energiegruppen fiir alle Zonen der Zelle, danach die rium-

liche und energetische Kondensation der Querschnitte.

o Zweidimensionale Rechnung: Die Fluverteilung wird in einer X-Y-Geometrie
berechnet. Es kann sowohl ein Diffusions-, als auch ein Transportprogramm [55,
56] fiir die FluBkalkulation verwendet werden. Ergebnisse der Rechnung sind k.,
Reaktionsraten sowie die IFlul- und Leistungsverteilung. Durch die raumliche und
energetische Kondensation zu Gruppenkonstanten ergeben sich dic Eingangsdaten

zum Korrelationsprogramnm CORCOD.

e Abbrandrechnung: Die Berechnung der Variation der Teilchendichten mit der
Zeit ist sowohl fur Zell- als auch fiir zweidimensionale Anordnungen moglich. Die
Kopplung der abbrandsensitiven Nuklide ist in fiinf Matrizen festgeschrieben. Dies
bedeutet. daB keine festen Abbrandketten fir die Abbrandrechnung verwendet wer-
den. Dadurch ist es leicht mdglich, neue abbrandsensitive Nuklide zu beriick-
sichtigen. Die Nuklide sind in zwei Klassen eingeteilt. Die Dichte der meisten
Nuklide wird durch ein Polynom der Zeit beschrieben. Nuklide, welche einer grofien
Transmutationsrate unterliegen, werden als asymptotische Nuklide betrachtet. Der
Effekt der Spektrumsanderung auf die Reaktionsraten wird durch ein Pradiktor-
Korrektor-Verfahren [57] und im Fall von ?**Pu und **°Pu durch dichteabhingige

Eingruppenquerschnitte beriicksichtigt.

Iir die Untersuchungen von neuen, uranfreien Brennstoffen sind unter anderem die Er-
stellung der Gruppenkonstanten und die Berechnung der zeitlichen Variation der Teilchen-
dichten von besonderer Bedeutung. Durch die Verwendung von punktweisen Querschnit-
ten im Resonanzgebiet so wie auch auf Grund der eingesetzten Abbrandmethode unter-
scheidet sich aber das Programm BOXER von kommerziellen Codes, wie z. B. CASMO
(37, 38]. Aus diesem Grund wird die auf Punktdaten basierende Bestimmung des Flusses,
sowie das BOXER spezifische Verfahren bei der Lésung der Abbrandgleichung im folgen-

den naher erlautert.
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3.2.1 Resonanzrechnung mit Punktdaten

Die Berechnung der resonanzabgeschirmten Querschnitte in BOXER im Energiebereich
zwischen 1.3 eV und 907 eV erfolgt mittels Punktdaten. Diese Berechnung unterteilt sich
im wesentlichen in die Erstellung der Punktdaten und die Berechnung eines material-

abhangigen Wichtungsspektrums mit diesen Punktdaten.

3.2.1.1 Erstellung der verwendeten Punktdaten

In einem ersten Schritt miissen die Querschnitte von allen verwendeten Isotopen fiir die
gleichen Energiepunkte zur Verfiigung gestellt werden. Von der mit ETOBOX erstellten
Querschnittsbibliothek LIBRAN werden fiir die einzelnen Isotope die Punktquerschnitte
gelesen und mittels einer linearen Interpolation in \/T,ps zwischen den auf LIBRAN tabel-
lierten Temperaturen fiir den im betrachteten Material verwendete Wert zur Verfiigung

gestellt.

Anschliefend wird das Resonanzgebiet von 1.3 eV bis 907 eV in 100 Mikrogruppen
aufgeteilt und ein makroskopischer Referenzquerschnitt Sfef fiir jede Mikroguppe g nach

Gleichung 3.1 berechnet.

S =Y Nj-a,, (3.1)
J

mit
N;: Teilchendichte des Isotops j

g,,;: mittlerer mikroskopischer Wirkungsquerschnitt des Isotops j in der Mikrogruppe g

Aus der Liste der verwendeten Nuklide wird ein Bezugsnuklid ausgewahlt. Fiir die Ener-
gien der Punktdaten dieses Nuklids werden die punktweisen Querschnitte aller anderen
Nuklide mittels Interpolation erstellt. Als Bezugsnuklid wird das Nuklid mit der gréften
Dichte verwendet. Bei normalen Uran- oder MOX-Brennstoffen ist dies 23¥U. Im Fall
der uranfreien Brennstoffe, je nach Abbrandzustand, ***Pu oder 2*°Pu. Auch mit diesen
Querschnitten wird fiir jede Mikrogruppe ein makroskopischer Querschnitt X% geméf
Gleichung 3.1 berechnet. Anschlieend wird mit |53 — Sfef| < ¢ und ¢ als Grenzwert
festgestellt, ob geniigend viele Punkte erstellt wurden, d. h. ob mit den neuen Punktdaten
auch alle Resonanzen genau genug wiedergegeben werden. Ist dies nicht der Fall, so wird
in der jeweiligen Mikrogruppe die Zahl der Punkte solange verdoppelt, bis die erforderliche
Genauigkeit erreicht wird. In herkdmmlichen Brennstoffen werden so bis zu 9000 und in

uranfreien Zellen bis zu 3000 Lethargiepunkte erstellt.
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3.2.1.2 Berechnung des Wichtungsspektrums im Resonanzgebiet

Ausgehend von der allgemeinen Definition der StoBwahrscheinlichkeit P*(u) daf ein im
Gebiet 1 erzeugtes Neutron der Lethargie u seinen néchsten Stofl im Gebiet j hat, wird
die Stofiratendichte fiir Anordnungen mit reflektierenden Randbedingungen mit folgender

Gleichung wiedergegeben:
Vi @(u) - Siu) = X () Piu) - V7 (32
j

Vi: Volumen der Zone i
®‘(u): FluB der Zone i und der Lethargie u
Si(u): totaler Querschnitt der Zone i und der Lethargie u

w(u): Quelle der Zone j und der Lethargie u

Im Programm BOXER wird ein Zweizonenmodell verwendet. Zone 0 beschreibt die
Brennstoflzone und Zone 1 steht fiir den zusammengefassten Bereich aus Hillrohr und
Moderator. Mit folgendem Ansatz wird die Quelle in der Zone i im Lethargiepunkt u,

beschrieben:

) = G (un) + F(ug) - & (10,) (3.3)

wobei 5 (u, ) die in Bezug auf den Punkt u,, bekannte Quelle ist. Der Term F*(u,,)-®*(uy,)
ist der nicht bekannte Teil der Quelle, da der FluB ®(u,) erst bestimmt werden mu8.
Durch diese Aufteilung ergibt sich mit dem Index n fiir den Lethargiepunkt w, nach eini-

gen Umformungen:

?L = VO(E?’n—FS'P,?O)(I)Q—FJ°R,l,0'vl'(b:l
o= —F-PNV®) 4+ V(S - F, - P&, (3.4)
mit
0w = Yoo PV +ie, POV (3.5)

n

Vo= gl PV, - PV (3.6)
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Mit 3.4 liegt ein Gleichungssystem vor, in dem nur der Flufl @, unbekannt und damit

berechenbar ist. Die Quelle laft sich {iber das nachstehende Stoflintegral bestimmen.

Ylu) = / So(u) - & T (3.7)
u —UHM Yo(u w) T % :

wobel o = (A_l )2 und A die Massenzahl des betrachteten Isotops ist. Gleichung 3.7

A+
stellt dabei die Einstreuung in das Lethargieintervall zwischen « + In o und u dar. Mit
der Annahme, daf} sich die Streuraten zwischen zwei betrachteten Lethargiepunkten u,_4
und u, durch ein Polynom erster Ordnung mit ¥,(u)-®(%) = a + bu approximieren lassen

und daf} der Flufl der Lethargie u,_, bekannt ist, folgt fiir (//l('n und [

. Upn—1] ‘ . ‘ _( u_u/)
Voo = [ Tu)- @) T—du
Up+In o
‘f‘S -1 (I)n—l ) [Il - ﬁ (38>
s,n Au
und
; I
Fr= X, — 3.9
" " Au (3.9)
mit
Un e—(u——u’) / A
[1 = un,{l T:du (310)
; Uy / e—(u—u’)d 311
g—un_]u-l_a u (3.11)

Damit sind die Quellen im Lethargiepunkt u, bekannt, und der Flu kann nach Glei-
chung 3.4 berechnet werden. Im vorhergehenden Rechenschritt wurde der [Flufl an_l
berechnet, so daB fir cine reine Abwartstreuung der Fluf im gesamten Resonanzgebiet
bestimmt werden kann. Die richtige Temperatur wurde, wie oben beschrieben, beim

Erstellen der verwendeten Punktquerschnitte beriicksichtigt.

Die untere Energicgrenze des Resonanzgebietes wurde auf 1.3 eV festgelegt. Zum einen
bleibt damit die Aufwirtsstreuung im thermischen Energiegebiet ungestért, zum anderen

wird hierdurch die grofie Einfangresonanz des ?*?Pu bei 2.7 €V richtig dargestellt. Die
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Einfangresonanz des 2'°Pu bei 1.0 eV wird durch die gewihlte WIMS-Gruppenstruktur
[58] mit geniigender Genauigkeit wiedergegeben, so dafl die Selbstabschirmung durch diese
Resonanz richtig berechnet wird. Die obere Grenze wurde auf 907 eV festgelegt, da bei
einer Verschiebung der Grenze zu hdheren Energien der kleine Gewinn in der Rechenge-

nauigkeit in keinem Verhiltnis zu dem hoheren Rechenaufwand stehen wiirde.

Die Resonanzbehandlung oberhalb von 907 eV erfolgt durch Interpolation zwischen den
Temperaturen und mittels eines in BOXER berechneten Aquivalentquerschnitts Oeq LWis-
chen auf der Querschnittshibliothek LIBRAN entsprechend tabellierten Stiitzstellen. Die
Tabellierung erfolgt dabei mittels des in ETOBOX vorgegebenen Verdiinnungsquerschnitts
04. Diese Methode ist der in vielen Zellcodes verwendeten Bondarenko-Methode dhnlich

[59], wie sie auch in [60] verwendet wird, und soll hier nicht niher erldutert werden.

3.2.2 Abbrandrechnung

Waihrend des Reaktorbetriebs finden im Kernbrennstoff zeitgleich verschiedene Kernum-
wandlungsprozesse wie Kernspaltung, Neutroneneinfang und Zerfall statt. Dadurch 4ndern
sich stdndig die Anteile der Isotope in der Zusammensetzung des Brennstoffs. Das
Ziel einer neutronenphysikalischen Abbrandrechnung ist somit die Bestimmung der sich
zeitlich andernden Nuklidkonzentrationen sowie deren Riickkopplung auf das Neutronen-

spektrum und die Reaktivitat des betrachteten Systems.

Das Programm BOXER enthalt eine Abbrandroutine [61], welche im Anschlu an die
Berechnung der Neutronenfliisse in den einzelnen Zonen der Zelle bzw. nach der zwei-
dimensionalen FluBberechnung, fiir ein vorgegebenes Zeitintervall At = t, - 1y die Ab-
brandgleichung fiir jedes betrachtete Nuklid 16st. Fir den Zeitraum At werden folgende

Ansatze verwendet:

1. Die Gesamtleistung in der Anordnung bleibt konstant.

2. Die zur Abbrandrechnung verwendeten mikroskopischen Eingruppenquerschnitte
bleiben iiber den Zeitschritt konstant, mit Ausnahme von *°Pu und 2*°Pu. Diese
beiden Nuklide werden innerhalb eines Zeitschrittes durch eine rationale Funktion

approximiert [62].

3. Uber einen Eingabeparameter kénnen zwei unterschiedliche Bedingungen vermischt

werden:

(a) das Verhaltnis der Fliisse in den verschiedenen Materialien soll konstant bleiben

und/oder
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(b) das Verhaltnis der Absorptionen ist konstant.

In einem letzten Rechenschritt werden iber ein Pradiktor-Korrektor-Verfahren [57] die
endgiiltigen neuen Teilchendichten N(t;) bestimmt. Mit den so berechneten neuen Teilchen-
dichten N(t;) wird eine erneute Spektrumsrechnung durchgefiihrt. Dieser Vorgang wird
solange wiederholt, bis die vorgegebene Abbrandzeit T bzw. der vorgegebene Zielabbrand

erreicht ist.
3.2.2.1 Losung der Abbrandgleichung

In der Abbrandgleichung werden die Verluste und Gewinne der Teilchendichten fir die

einzelnen Nuklide zusammengefaft.

d‘;\/.l P 7 - - -k g
=~ N S+ )N+ Erf Y N (3.12)
i#i k

mit

A;: Zerfallskonstante des Nuklids i

- Summe aller Reaktionsraten o; - ® des Nuklids i

J: Reaktionsrate o, - ® des Nuklids j, wodurch Nuklid i entsteht
Xl: Zerfallskonstante des Nuklids j zum Nuklid i

7'}": Spaltrate des Nuklids k

Y*: Spaltausbeute des Nuklids i bei der Spaltung von Nuklid k

Ni: Teilchendichte des Nuklids k

wobel folgende Reaktionen fiir o; beriicksichtigt werden: (n,v); (n,2n); (n,3n); (n,a);

(n,> He); (n,p); (n,d) und (n,t).

Zur Losung der Gleichung 3.12 wird weiterhin angenommen, daf} die Energie pro Spal-
tung ¢x sowie die Spaltausbeute Y* keine Funktionen der Energie und somit konstant sind.
Waéhrend die Annahme, daf ¢, keine Funktion der Energie ist, mit guter Nadherung Allge-
meingiiltigkeit besitzt, so kann dies von der Spaltausbeute nicht gesagt werden. Wie z. B.
in [51] oder [63] gezeigt, dndert sich Y¥ relativ stark mit der Energie des Spaltneutrons.
Allerdings werden hier nur thermische Systeme mit einer relativ kleinen Schwankungs-
breite des Spektrums betrachtet, so daf§ fiir die vorliegende Arbeit diese Annahme ihre
Giltigkeit behalt. Desweiteren soll die Leistung {iber den Zeitschritt konstant sein. Das
setzt voraus, dafl der FluBl wahrend eines Abbrandschritts variieren darf. Hierin unter-
scheidet sich der BOXER-Ansatz von dem anderer Abbrandprogramme, wie z. B. in [60]

und [64] dargestellt.



Verwendete Methoden und Daten 25

In einem gegebenen Material der Anordnung wird angenommen:

k= f(t) Th(E = 0) = £(t) - 7
und (3.13)

: . ‘ 0
Tp = f(t)-mp(t=0) = f(t) - 77

Wobei 7 als mikroskopische Rate wahrend des betrachteten Abbrandschritts konstant ist.

Die Anderung des FluBes wird durch f(t) beriicksichtigt. Werden die Gleictiungen 3.13 in

3.12 eingesetzt, ergibt sich nach einigen Umformungen:

d.\.] . n
-d7=2a.f-‘-Nk+f(t)-‘%ﬂf‘Nk (3.14)
k
oder
t
Ni{t) = N(0)+ [ ¥ Ne- [k + f(t) - Bt (3.15)
t, k
mit
af = A = b\ (3.16)
und
g = 0 Y4 - (3.17)

wobel 6x; = 0 flir & #i und fiir £ = ¢ gleich eins ist.
Sowohl die Variation des Flusses als auch die Teilchendichten werden durch Polynome der

Zeit approximiert:

f)y=>3 f.-t (3.18)

und

Ni(t) = sz%)A,i -t (3.19)
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wobel normalerweise Werte fiir I. > 9 und Z > 3 verwendet werden. Durch Einsetzen
von 3.19 und 3.18 in 3.14, ergibt sich das Gleichungssystem 3.20, welches rekursiv geldst

werden kann.

fl()j = ./\*Toj
-1,:<Z
LAy = Y[Aicie-of +88 S A1 f.] (3.20)
k =

Wenn die Genauigkeit der Polynomdarstellung schlechterist als ein vorgeschriebener Wert,
kann der vorgegebene Zeitschritt in kiirzere Zeitintervalle unterteilt werden. Dies wird

vom Programm automatisch durchgefiihrt.

Hieraus ergeben sich die Teilchendichten N(t;), mit denen neue mikroskopische Quer-
schnitte o] erzeugt werden. Eine genauere Beschreibung zur Lésung der Abbrandgleichung

ist in [61] zu finden.

Es kann davon ausgegangen werden, daf} die Querschnitte o fiir den Abbrandschritt zwi-
schen to und ty nicht ungenauer sind, als dic zum Zeitpunkt ty verwendeten of. Aus diesem
Grund wird der Abbrandschritt mit diesen neuen Querschnitten wiederholt, woraus die
Teilchendichten N*(t;) resultieren. Die endgiiltig neuen Teilchendichten ergeben sich
dann aus der arithmetischen Mittelung von N(t;) und N*(t;). Diese Methode wird als

Pradiktor-Korrektor- Verfahren bezeichnet und kommt z. B. auch in [37] zur Anwendung.

Der Vorteil der hier eingesetzten Abbrandmethode besteht in der relativen Unempfind-
lichkeit gegeniiber Fluanderungen, da der Flufl wiahrend des Abbrandschrittes angepafit
wird, so daf} die Leistung konstant bleibt. Desweiteren kénnen relativ problemlos neue,
abbrandempfindliche Nuklide in das Abbrandschema eingebunden werden, da keine Kern-
umwandlungsprozesse von der Abbrandbehandlung ausgeschlossen sind und die Kopplung
zwischen den Nukliden nicht iiber Abbrandketten sondern iiber Matrizen erfolgt. Hier-
durch ist es z. B. leicht mdglich, verschiedene abbrennbare Gifte einzubinden und ihren

Einflufl auf das Abbrandverhalten von uranfreien Brennstoffen zu testen.

3.3 Darstellung der Gruppenkonstanten mit CORCOD

Die in BOXER berechneten und kondensierten Gruppenkonstanten fiir die dreidimensio-

nalen Ganzkernrechnungen werden in CORCOD fir das Programm SILWER verarbeitet.
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Die Gruppenkonstanten aus BOXER werden dabei fiir verschiedene unabhingige Vari-
ablen erstellt. Typische Variablen sind dabei Abbrand, Leistung, Brennstoff- und Mod-
eratortemperatur, Borkonzentration im Moderator, Void sowie 3*Xe-Dichte. In COR-
COD werden die Koeflizienten zur Darstellung der Gruppenkonstanten als Polynome
der unabhangigen Variablen berechnet und iber die Bibliothek CORRAN an SILWER
tibergeben. Das Simulationsprogramm rekonstruiert die Gruppenkonstanten aus den Ko-

effizienten fiir den gerade betrachteten Zustand.

Die Koeflizienten kénnen in CORCOD als Square-Fit oder mit einer statistischen Me-
thode berechnet werden. Bei Verwendung des zweiten Verfahrens werden die unbedecu-
tenden Terme der Polynome automatisch vom Programm unterdriickt [65]. Die maximale

Ordnung des Polynoms fiir jede freie Variable kann als Eingabeparameter gewahlt werden.

3.4 Der dreidimensionale LWR-Simulationscode SILWER

Das Programm SILWER berechnet stationdre Zustande von LWR-Kernen. Betrachtet
werden dabei der aktive Reaktorkern einschlieBlich des Reflektors. Ergebnis einer solchen
Simulation ist der Multiplikationsfaktor keg, die axiale und radiale Verteilung der Leist-
ungsdichte, Abbrand, Neutronenfluf, Wasserdichte, die Brennstofl*-, Hiillrohr und Wasser-
temperatur sowie die kritische Warmestromdichte und die Sicherheit gegen Filmsieden
oder das DNB-Verhaltnis [66]. Optional ist es méglich, die kritische Borkonzentration
fir einen DWR oder die kritische Steuerstabstellung fiir einen SWR zu bestimmen. Die
Hauptteile von SILWER sind:

e NeutronenfluBberechnung: Zur Bestimmung der Flufiverteilung stehen zwei
nodale Grobgitter-Diffusionsprogramme in ein- bis dreidimensionaler kartesischer
Geometrie zur Verfiigung. Das erste Verfahren kann beliebige Gruppenzahlen ver-
arbeiten und verwendet zur Darstellung des Flulverlaufs innnerhalb eines Knotens
Legendre-Polynome [67]. Die zweite Berechnungsmaglichkeit stellt eine analytische
Losung der eindimensionalen Diffusionsgleichung unter Verwendung von Exponential-
sowie trigonometrischen Funktionen dar [68, 69] und ist aul zwei Energiegruppen
beschrankt. Die Genauigkeit beider Losungsmoglichkeiten ist dhnlich gut. Aller-
dings sind Rechenzeit und Speicherplatzbedarf des analytischen Ansatzes wesentlich

kleiner. Auch ist diese Programmversion wesentlich besser getestet und wurde

3Dic Berechnung der Brennstofftemperatur ist nur fiir konventionelle Uran- und MOX-Brennstoff

méglich, nicht aber fiir dic hier neu entwickelten Brennstoffe.
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somit innerhalb dieser Arbeit verwendet. Als Konvergenzbeschleuniger wird eine
Eingruppen-Grobgitterrechnung sowie eine I'luflextrapolation beim Erreichen eines

asymptotischen Verlaufs der Konvergenz verwendet.

¢ Thermohydraulikrechnung: SILWER enthilt zwei Thermohydraulikroutinen:
Eine Routine zur Berechnung von Siede- und eine fiir Druckwasserreaktoren [70].
Aufgabe dieser Moduln ist die Bestimmung der Zustandsgro8en des Kiihlmittels.
Dichte bzw. Void und die Temperatur des Moderators sind unabhangige Variablen.
Innerhalb der Thermohydraulikmoduln wird tiber die Massenstromverteilung des
Kiihlmittels iteriert. Bei gegebener Leistung und Kihlmittelstrom werden in je-
dem Knoten die Enthalpie, der Voidgehalt sowie der Druck berechnet. Die neue
Massenstromverteilung erfolgt dann iiber die Bedingung des Druckausgleichs. Hier-
an schlieBt sich, mit den jetzt neuen Variablen, eine erncute Leistungsberechnung
an, so dafl damit die Riickkopplung zur Neutronik hergestellt ist. Diese Leistungs-
Thermohydraulik-Iteration wird solange durchgefiihrt, bis der Multiplikationsfaktor

und die Leistungsverteilung konvergiert sind.

e Abbrandrechnung: In einem weiteren Schritt wird der Brennstoffabbrand in
SILWER berechnet. Er stellt cin weitere unabhidngige Zustandsvariable, die aus
BOXER {ibergeben wird, dar. Mit den verwendeten makroskopischen Querschnit-
ten ergibt sich der Abbrand im betrachteten Zeitschritt aus dem Produkt von Lei-
stungsdichte und Lange des Zeitschritts in Tagen. Ist der Zeitschritt in MWd/tgsas
gegeben, so berechnet sich die Zeitschrittlange in Tagen aus der Reaktorleistung und
dem totalen Gewicht des Schwermetalls (SM) im Kern. Bei uranfreien Brennstof-
fen darf hier nur die Pu-Dichte beriicksichtigt werden, da das Matrixmaterial sowie

abbrennbare Gifte nicht zu den Schwermetallen zahlen.

e Giftdichte: In Druckwasserreaktoren wird der kritische Reaktorzustand iber die
Bordichte im Moderator eingestellt. Aus diesem Grund sind die Borkonzentration
und manchmal auch die Bor-Geschichte unabhingige Variablen. Die Borkonzentra-
tion, welche den gewiinschten Eigenwert ergibt, wird in SILWER iterativ mit Hilfe
eines Linearisierungsverfahrens bestimmt. Der hierfiir ben6tigte Naherungswert ist

ein Eingabeparameter des Programms.

Die lokalen Leistungsdichten, d.h. die Leistungsverteilung pro Brennstababschnitt, kdnnen
in SILWER mit dem Unterprogramm PINPOW berechnet werden [71]. Allerdings ist
dieses Modul z. Z. noch nicht vollstandig in SILWER eingebunden, so daB nur nodale

Abbrandwerte in der Pin-Power-Rechnung beriicksichtigt werden. Auf die vorliegende
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Arbeit hat dies einen geringen Einflu, da hier hauptsachlich relative Effekte, z. B. Werte
des eingesetzten Reaktorkerns im Verhdltnis zum uranfreien Kern, betrachtet werden. In
jedem Fall ist diese Vorgehensweise eher konservativ, da Leistungsspitzen in den Stiben

nicht durch den Abbrand ausgeglichen werden.

Zusammengefaft liegt so mit ELCOS ein komplettes und fiir die Berechnung von LWR
getestetes Programmsystem vor [72]. Damit ist es relativ leicht moglich, verschiedene
Brennstoffzusammensetzungen zu untersuchen und mit den Ergebnissen von Kernen her-
kémmlicher Uran- und MOX-Beladungen zu vergleichen. Diese Gegeniiberstellungen bie-
ten allerdings noch keine gentligende Basis fiir eine Validierung zur Berechnung von uran-
freien Brennstoffen. Weitergehende Untersuchungen zur Uberpriifung der in Kapitel 4 bis 6

gefundenen Ergebnisse werden mit der Programmuvalidierung in Kapitel 7 beschrieben.
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4 Brennstoffauslegung

Fir den Einsatz von Plutonium ohne Uran in bestehenden LWR ist es notwendig, das
Plutoniumn zu verdiinnen. In Abhédngigkeit der Isotopenzusammensetzung des Plutoniums
und bei vorgegebener Leistungsdichte sind Plutoniumdichten von rund 0.7 bis 0.9 g/cm?®
Metall, entsprechend 0.79 bis 1.02 g/cm?® Oxid, notwendig, um bei Standzeiten von 1000 bis
1400 Vollasttagen (VLT) vergleichbare Energiemengen erzeugen zu konnen wie mit UQO,-
oder MOX-Brennstoff. Zur Aufnahme bzw. Verdiinnung des Plutoniums bedarf es einer
neutronisch und chemisch inerten Matrix (IM), die neben dem Plutonium auch Spaltpro-
dukte aufnimmt und zuriickhlt. Neutronisch inert bedeutet hier, dafi die Matrix keinen
oder nur einen unwesentlichen Einflul auf die neutronenphysikalischen Eigenschaften des
Brennstoffs hat. Mit der chemischen Inertheit ist gemeint, dal es zu keinerlei schidi-
genden Reaktionen mit dem Hillrohr, oder in einem Storfall mit dem Moderator oder
anderen Komponenten des Reaktors kommen kann. Durch das Fehlen der Absorption in
2381] hat eine solche Brennstoffmischung aus inerter Matrix und PuQ, einerseits eine hohe
Anfangsreaktivitit. Andererseits stellt sich auf Grund der groflen Plutoniumdichte ein
Spektrum ahnlich einem MOX-Spektrum, wie in Abbildung 2.2 dargestellt, ein. Damit
ergeben sich niedrige Kontrollstab- und Borwerte. Um einen mit uranfreien Pu-Brennstoff
betriebenen Reaktor kontrollieren zu kénnen, ist es notwendig, die anfinglich zu hohe
Reaktivitat zu reduzieren. Hierfiir werden abbrennbare Gifte (BP) verwendet, welche zu
Abbrandbeginn (BOL) eine reaktivitidtssenkende Wirkung haben und am Abbrandende
(EOL) moglichst vollstdndig in neutronisch inerte Nuklide transmutiert sind. Auch das
BP muB in die inerte Matrix eingebaut werden und darf deren Eigenschaften nicht nega-
tiv verandern. Es wird also eine Brennstoffzusammensetzung aus PuO,, BP und inerter
Matrix gesucht, die sicher in LWR eingesetzt werden kann und die es ermoglicht, einen

groflen Teil des eingesetzten Plutoniums durch Spaltung zu vernichten.

4.1 Neutronenphysikalische Brennstoffauslegung

Am PSI wurde 1993/94 eine erste Studie zur Auslegung und Machbarkeit von uranfreien
Plutoniumbrennstoffen fiir LWR auf Zellebene durchgefiihrt [73]. Diese Arbeit stellte den

Ausgangspunkt fir die weitere Auslegung eines uranfreien Brennstoffs dar.

4.1.1 Geometrie und Material der Zell- und Brennelementrechnungen

Fiir die Zellrechnungen mit BOXER zur Untersuchung von verschiedenen Mischungen
aus BP und Plutonium wurde die Geometrie von Brennstaben eines bestehenden DWR

verwendet. Um eine fiir das ganze Brennelement reprasentative Zelle zu bestimmen,
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wurde das Wasser in den Fiihrungsrohren des Brennelements durch eine VergréBerung
des Gitterabstands simuliert. Das Zirkaloy der Abstandshalter und der Fiihrungsrohre
wurde dem Hiillrohr zugeschlagen. Die allen Zellen gemeinsamen Daten sind in Tabelle

4.1 wiedergegeben.

Tabelle 4.1: Gemeinsame Parameter aller untersuchten Zellen
Brennstoffdurchmesser:  9.13 mm | Vollast-Bedingungen:
Hiillrohrmaterial: Zircaloy Brennstofftemperatur: 600.0°C
Innendurchmesser:  9.30 mm Hiillrohrtemperatur: 315.0°C
Aulendurchmesser: 10.915 mm Wassertemperatur: 309.2°C
Gitterabstand: 15.058 mm Druck: 154.0 bar
Bor im Wasser: 0 ppm Leistungsdichte: 103 MW /m?

Von den rund 20 betrachteten BP bzw. Mischungen verschiedener BP, die zusammen
mit Plutonium untersucht wurden, sollen hier die Ergebnisse fir fiinf BP exemplar-
isch wiedergegeben werden. Die Pu-Dichte betrigt in allen Fallen 0.9 g/cm?® respektive
1.02 g/cm?® PuQ,. Die Tragermatrix besteht in allen Fallen aus ZrO; mit einer Dichte
von 5.0 g/cm?. Die Dichte des BP ist so gewahlt, daB sich die Eigenwerte der Zellen
aufl ky, =1.12 am BOL unter den in Tabelle 4.1 genannten Vollast-Bedingungen (HI'P)
einstellen. Die verwendeten Dichten und die Isotopenzusaminensetzungen der BP sind in
Tabelle 4.2 wiedergegeben.

Tabelle 4.2:

Dichte und Isotopen-Zusammensetzung der betrachteten abbrenn-

baren Neutronengifte

Eingesetztes | BP-Dichte BP-Isotopen-Zusammensetzung
BP g/cm? [at%) Nukleonenzahl
Eu 0.04425 47.8/52.2 151/153.
GdY 0.025 2.2/14.8/20.5/15.7/24.9/21.9 | 154/155/156/157/158/160
Er? 0.3 0.14/1.61/33.6/22.95/26.8/14.9 | 162/164/166/167/168/170
Ho 0.435 100 165
B 0.021 20.0/80.0 10/11

1) 155G d-Querschnitte wurden aus JENDL-2 [74] verwendet

2) Alle Querschnitte der Er-Isotope kamen aus der BROND-2 Bibliothek [48]
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Neben diesen PuBP-Zellen wurden zwei LWR-Zellen zu Vergleichszwecken betrachtet.

Die Referenzbrennstofle sind:

235

[. UO,-Brennstoff mit einer ***U-Anreicherung von 4.3 w% sowie einer Dichte von

10.4 g/em® und

2. MOX-Brennstoff mit 0.69 g/cm? Plutonium, das 71.2 w% Spaltmaterial enthilt,

sowie auf 0.25 % abgereichertes Uran. Die Brennstoffdichte betrigt 10.2 g/cm?®.

Die Isotopenzusammensetzung des Plutoniums der PuBP-Zellen entspricht einem auf ~42
GWd/tsy abgebrannten und wiederaufgearbeiteten UQg-Brennstoff nach fiinf Jahren
Abklingzeit [75]. Diese Zusammensetzung wird weiter unten der Referenz-MOX-Zelle
gegeniibergestellt:
Ji-"«l)” .‘.'-'.-111” 3-1“])“ ;!-H]'l“ J-IJ')H
PuBP: 27w% 545w% 228wh 11.7Tw% 83 w%
MOX: 18 w% 59.0w% 23.0w% 122w% 4.0 w%
Fiir die Untersuchung der Kontrollstabwerte (KSW) wurde ein 15x 15 Brennelement mit
20 HTl‘llt't'HTilh]nJHil ionen untersucht. Eine detaillierte B(‘.‘-}t'lll‘t‘illllllﬂ; dieses Brennelements

ist in Abbildung 4.1 wiedergegeben.
Abbildung 14.1:  Aufril des zur Berechnung der Steuerstabwirksamkeiten verwendeten
Viertel-Brennelements

Zone 1; homogenisierte Brennstoffzellen

Zane?: homogenisierte Kontrollstabzellen,

mit oder ohne Kontrollstab

Fiihrungsrohr (Zircaloy):

Innerer Durchmesser:  12.4 mm

AuBerer Durchmesser: 13.8 mm
3 Kontrollstab (Ag/In/Cd ~81/14/5 w%):

Dichte: 9.9 g/em?

Durchmesser: 8.9 mm
Hitllrohr(SS-304):

Dichte: 7.9 g/em?

AuBerer Durchmesser: 10.1 mm

n
-

e 1.0 Umrandung, 0.55mm

LOO. Lmm

|

1Die Zusammensetzung des MOX-Plutoniums entspricht dem aus einem UQs-Brennstofl mit gerin-

gerem Abbrand [73]
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4.1.2 Abbrandverhalten uranfreier Pu-Brennstoffe

Gesucht wird ein BP, das erméglichen soll, mit uranfreien Plutoniumbrennstoffen ihn-
liche Standzeiten von rund 1400 VLT zu erzielen, wie mit den Referenzbrennstoffen UQ,
und MOX. Abbildung 4.2 stellt die zeitlichen Verliaufe der Eigenwerte uranfreier Pu-
Zellen mit verschiedenen BP denjenigen der Referenzzellen mit UQ,- und MOX-Brennstoff
gegeniiber.

Abbildung 4.2:  Gegeniiberstellung der Eigenwerte k.. als Funktion der Standzeit von

uranfreien Pu-Zellen mit verschiedenen BP sowie Zellen mit UQ,- und
MOX-Brennstoff,

14 —
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P e - — % Pu-Er-Zr
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k-unendlich
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Vollast-Tage
Aufgrund der unterschiedlichen Absorptionsquerschnitte und Abbrandketten der BP
weisen die Zellrechnungen groBe Abweichungen in den zeitlichen Reaktivititsverlaufen
der verschiedenen PuBP-Brennstoffe auf. Es ist zu sehen. da PuBP-Brennstoffe mit
Holmium (Ho) als abbrennbares Gift zu kurzen Einsatzzeiten in einem LWR und damit
zu einem geringen und auch unékonomischen Abbau des im Brennstoff enthaltenen Plu-
toniums fiithren wiirden. Der Grund hierfiir ist einerseits der mit 64 barn relativ kleine
thermische Absorptionquerschnitt von Ho und andererseits der Aufbau von "™Er und
'““TEr, die ihrerseits Neutronengifte sind. Hierdurch ergibt sich kaum eine Reduktion in
der Absorption durch die BP zwischen BOL und EOL. Entsprechendes gilt auch fiir die
BP wie Dysprosium (Dy), Hafnium (Hf). Indium (In), Iridium (Ir). Lutetium (Lu), Rhe-
nium (Re) oder Rhodium (Rh). Andererseits weist Ho, wie in Kapitel 4.1.3 gezeigt wird,

teilweise giinstige Reaktivititskoeffizienten auf.
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Den giinstigsten Reaktivititsverlauf, beztiglich einer langen Standzeit, ergibt Gadolini-
um (Gd). So wire es in diesem Fall auch mit weniger Plutonium méglich, Standzeiten von
rund 1400 VLT zu erreichen. Die Gd-Isotope mit grofien Absorptionsquerschnitten (?3*Gd
und »7Gd) werden in den ersten 300 VLT in Gd-Isotope mit kleinen Einfangquerschnitten
(1*¢Gd und 1%8Gd) transmutiert, so dafl die Reaktivitat in den ersten 300 VLT zunimmt.
Ein mit der Gd-Kurve qualitativ vergleichbarer Abbrandverlauf wiirde sich mit Cd als
BP ergeben. Ein kleinerer Reaktivitatsanstieg iiber die ersten ca. 400 VLT erfolgt beim
Einsatz von Eu als BP. Allerdings sind die Einfangprodukte stark absorbierend, so daf
daraus ein relativ niedriger Eigenwert zum EOL resultiert. Ein qualitativ entsprechender
Abbrandverlauf wie mit Eu. ergibt sich beim Einsatz von Sm; allerdings mit einem stei-

leren Anstieg zu Abbrandbeginn und einem noch kleineren Eigenwert zum EOL [73, 76].

Ahnlich wie mit Gid als BP kommt es bei B kaum zu einem Reaktivititsverlust zum EOL,
so daB ein effektiver Pu-Abbau gewahrleistet ware. Im Gegensatz zu Gd ist die Abbrand-
kurve fiir B fast iber der gesamten Einsatzzeit konstant, so dal mit B in den ersten
1100 VLT ein Teil der Reaktivitit verschenkt wiirde. Materialtechnisch ungiinstig ist
B dadurch, daf8 die Absorption quasi ausschlieBlich aus (n,a)-Reaktionen kommt. Damit
kann B nicht als homogen verteiltes BP eingesetzt werden, da es durch die He-Produktion

zum Schwellen des Brennstoffs kommen wiirde.

Mit dem Einsatz von Erbium (Er) als BP ergibt sich ein dhnlich flacher Abbrandverlauf
wie mit B, wobei die Er-Kurve allerdings ca. 5 % niedrigere Eigenwerte zum EOL aufweist.
Mit Er als BP wie mit Eu, kénnten mit Pu-Dichten von 0.9 g/cm® Standzeiten von
1300 bis 1400 VLT erreicht werden. Beim Einsatz von GGd oder B wére dies auch mit
weniger Pu moglich. Dagegen wiirde der Einsatz von BP mit relativ kleinen thermischen
Absorptionsquerschnitten und stark absorbierenden Einfangprodukten, wie bei Ho, zu
keinem effektiven Pu-Verbrauch fithren und scheiden aus diesem Grund als BP quasi
aus. Es besteht allerdings die Moglichkeit, BP zu mischen, um auf diesem Weg adaquate
PuBP-Zellen zu erhalten. So wurde in [76] von den neutronenphysikalischen Vorteilen

einer BP-Mischung aus B und Ho berichtet.

4.1.3 Reaktivitatskoeffizienten uranfreier Pu-Brennstoffe

Um beurteilen zu kénnen, wie sich ein PuBP-Brennstoff auf Sicherheitsparameter und
Kontrollierbarkeit eines DWR auswirkt, wurden die Reaktivitatskoeflizienten dieser Brenn-
stoffe mit denen von UO,- und MOX-Brennstofl verglichen. Die Berechnung der Koef-

fizienten erfolgte nach:
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s Do
o= Az
B {ki(;t) - ki(x + /_\1-)} ‘Az (4.1)

mit

C?: Koeflizient vom Typ x, wobei x fiir Void oder BTK und i fiir oc oder effektiv steht

o: Reaktivitat

a: aktueller Parameter, Void (prozentuale Anderung der Wasserdichte) oder

Brennstofftemperatur

ks keg oder koo

A: Differenz
Der Brennstofftemperaturkoeffizient (BTK) fiir den Ubergang von 600°C auf 1000°C
Brennstofftemperatur und der Voidkoeffizient (VK) fiir den Ubergang von 0 auf 10%
Void wurden fiir eine unendliche Anordnung von Zellen berechnet, da hier der Einflufl
der Leckage auf dic Koeffizienten gering ist. Fiir den Ubergang von 0 auf 100% Void
wurden die Koeffizienten aus den k.g-Werten einer Anordnung mit einem Buckling von
3.1 m~2, entsprechend der GréBe eines 1000 MW,.-DWR-Kernes, bestimmt. Der Grund
sind die unterschiedlichen Anderungen der Migrationsflichen in den uranfreien Zellen
einerseits und den Zellen mit Uran andererseits [76]. So sind die Migrationsflachen der
PuBP-Zellen fiir 100% Void rund doppelt so groB wie die der UO,- und MOX-Zellen,
wohingegen die Migrationsflachen ohne Void in beiden Fillen ungefahr gleich grof sind.
Aus diesem Grund wiirde die Betrachtung unendlicher Anordnungen beim Ubergang auf
100% Void fiir die PuBP-Brennstoffe zu pessimistische Koeffizienten ergeben. In Tabelle

4.3 sind die berechneten BTK und VK der Zellen am BOL zusammengestellt.

Tabelle 4.3: Reaktivitatskoeflizienten der unterschiedlichen

Brennstoffe fiir Zellen ohne Abbrand

Zell CETR | CYo(0 auf 10%) | C254(0 auf 100%)
Typ | [pem/°C] | [pem/(% Void)] [pcm/(% Void)]
U0, -1.7 -112 -921
MOX -3.4 -159 -468

Eu -0.7 =17 -26

Gd -0.7 +74 +38

Er -1.7 -121 -29

Ho -1.7 -192 -196

B -0.7 -46 -24

IZs wurde kein Bor im Moderator berticksichtigt



VK [pem/(%Void)]

Brennstoffauslegung 37

Gerade die BP, welche in Kapitel 4.1.2 zu guten Abbrandkurven filhren, weisen z. T.
schlechte Reaktivititskoeffizienten auf. Insbesondere Gd hat, als Folge des groen ther-
mischen Querschnittes von **Gd und '*7Gd, einen positiven Voidkoeffizienten. Im Fall
des Ubergangs von 0 auf 10% Void liefert Gd einen Beitrag von +115 pem/(% Void) als
Folge der Verhdrtung des Neutronen-Spektrums durch geringere Moderation. Im Vergleich
dazu tragt Er zu diesem Koeflizienten -49 pcm/(% Void) bei. Da CY4(0 auf 10%) fiir
GGd als BP in Tabelle 4.3 weniger positiv ausfallt, liegt an den negativen Beitrdgen des
Plutoniums.

Ahnliche Effekte fithren zu weniger negativen BTK in den Zellen mit B und Eu als in den-
jenigen mit Er und Ho. Hier spielen zwei unterschiedliche Einfliisse eine Rolle: Zum einen
der Dopplereffekt bei Nukliden mit bedeutender Resonanzabsorption und andererseits
die leichte Verhartung des thermischen Spektrums, hervorgerufen durch die Erhéhung
der Brennstofftemperatur. Nur Er und Ho haben &hnliche Koeflizienten wie die beiden
Referenz-Zellen, wobei, wie schon erwahnt, Ho die schlechteste Abbrandkurve der hier
vorgestellten BP aufweist.

Die verhaltnismaBig kleinen Voidkoeffizienten der PuBP-Brennstoffe fiir den Ubergang
von 0 auf 100% Void gelten nur zum BOL. Abbildung 4.3 zeigt am Beispiel von Er als

BP C}%* als Funktion des Abbrands®

Abbildung 4.3:  Verlaul der Voidkoeffizienten (VK) fiir den Ubergang von 0 auf 100%
Void {iber dem Abbrand. Verglichen werden die Werte einer PuBP-

Zelle mit Er mit den Werten einer UO,- und einer MOX-Zelle
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SDer Einsatz von 1200 ppm Bor wiirde den VK fiir den Ubergang von 0 auf 100% Void um rund
30 pem/(%Void) am BOL bis 60 pem/(% Void) fiir 1050 Vollast-Tagen vergroBern.
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Hieraus geht hervor, da§ die Reduktion des Voidkoeffizienten der PuBP-Zellen mit dem
Abbrand ausgepragter ist als in den Zellen mit UO,- oder MOX-Brennstoff. In Tabelle
4.4 werden die Voidkoefhizienten und der BTK der PuEr-Zelle zum EOL mit denjenigen
der UO;- und der MOX-Zelle verglichen. Beide Voidkoeflizienten der uranfreien Zelle sind

betragsmaBig fast so gro§ bzw. groBer als die Koeffizienten der Referenz-Zellen.

Tabelle 4.4:  Reaktivitidtskoefizienten einer Pu-Er-Zelle, einer
UO;- und einer MOX-Zelle am EOL im Vergleich.

Zell CETR | CYe(0 auf 10%) | CY(0 auf 100%)
Typ | [pem/°C]) | [pcm/(% Void)) [pem/(% Void)]

o

U0, -3.3 -255 -1341
MOX -3.4 -257 -660
Er -1.9 -255 -1177

ZusammengefaBt haben damit PuBP-Zellen dhnliche Voidkoeffizienten zum Abbrandende
wie UO,-Zellen und negativere Werte als Zellen mit MOX-Brennstoff. Allerdings unter-
liegt die Berechnung des Voidkoeffizienten fiir den Ubergang von 0 auf 100% Void auf
Grund von Unsicherheiten in den Zr- und Er-Daten einer gewissen Schwankungsbreite,
welche aber wesentlich kleiner ist als die Reduktion des Voidkoeffizienten mit dem Ab-
brand. Es kann also davon ausgegangen werden, dafl auch Vollkerne, die ausschlielich
mit PuBP-Brennstoff beladen sind. immer einen negativen VK aufweisen werden, so wie
dies auch in [77] gezeigt wurde. Diese Unsicherheiten aus den Daten beziiglich der Berech-
nung der VK werden in Kapitel 7.3.3 eingehend untersucht. Anders als beim VK sieht
es hingegen mit dem Brennstofftemperaturkoeffizienten aus. Dieser bleibt in den uran-
freien Brennstoffen wihrend des Abbrands relativ konstant und ist weniger negativ als
in den Vergleichszellen. Es sind demnach BP zu bevorzugen, die den Dopplereffekt noch
verstarken, wie z. B. Er. Dieses BP tragt zum BOL mit ~27% zum Brennstofftemper-
aturkoeflizienten bei. Der restliche BTK kommt im wesentlichen aus den geraden Pluto-

niumisotopen #*°Pu und #*?Pu.

4.1.4 Regel- und Kontrollparameter uranfreier Brennstoffe

Mit zunehmender Anzahl von MOX-BE im Kern sinken die Kontrollabsorberwerte des
Bors im Moderator sowie die der Kontroll- und Abschaltstabe. Dies stellt eines der Haupt-
probleme beim Ubergang zu 100% MOX-Beladungen dar [13, 14, 16]. Wie in Kapitel 2.1
erwahnt, liegt der Grund hierfiir in den groflen Absorptionsquerschnitten des Plutoni-

ums und der dadurch verursachten Hartung des Neutronenspektrums. Mit dem Einsatz
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von uranfreien Brennstoffen, und den zum BOL noch gréferen Pu-Mengen als im MOX-
Brennstofl, ist davon auszugehen, daf auch hier die Kontrollabsorberwerte verringert wer-
den. In Tabelle 4.5 sind die wichtigsten Groen zusammengestellt, die fir die Regelung
eines Reaktors entscheidend sind. Die Kontrollanforderungen und die Borwerte stammen
aus entsprechenden Zellrechnungen. Hingegen basieren die Kontrollstabwerte (KSW) auf
Rechnungen, in denen die in Abbildung 4.1 dargestellte BE-GGeometrie ohne und mit

Kontrollstaben beriicksichtigt wurde.

Tabelle 4.5:  Vergleich von typischen Kontrollanforderungen und Kontrollabsorber-

werten fur PuBP- sowie fir UO,- und MOX-Brennstoffe zum BOL

Kontrollanforderung Kontrollabsorberwerte

Cell | Xe-Gleichgew. | HFP zu 20°C geldstes Bor Kontrollstabe
Type | ApXe (%] | VA2 (%] | CB [pem/(ppm B)] | (A ke, %)
UQO, +2.4 +4.0 -5.4 -32.6
MOX +1.4 +6.2 -2.6 -20.8

Eu +1.0 +2.0 -2.3 -17.5

Gd +0.2 -8.1 -1.8 -16.2

Er +1.2 +5.5 -2.6 -17.9

Ho +1.2 +7.0 -2.5 -19.1

B +0.8 +0.8 -2.2 -17.2

*) mit Xe

Ahnlich wie bei MOX, fallen auch bei den PuBP-Brennstoffen die Auswirkungen des Xe-
Aufbaus geringer aus als bei der Nutzung von UQ,. Dagegen ergibt sich fiir den Ubergang
vom HFP auf 20°C ein recht unterschiedliches Bild. Bei MOX fallt auf Grund der star-
keren Untermoderation und der Anwesenheit des Plutoniums der Reaktivitatsanstieg um
iber 50% hoher aus als bei UO,-Brennstoff. Dieser Anstieg der Reaktivitit, als Effekt
der besseren Moderation durch die gréflere Wasserdichte, wird zu einem Teil von den

20°C

5o ~ mussen

BP kompensiert und im Fall von (Gd sogar iberkompensiert. Die Werte Ap
im Zusammenhang mit der Wirksamkeit der Kontrollstabe gesehen werden, da es aus-
schlieBlich mit Kontrollstiben moglich sein mufl; den Reaktor von HFP in den Zustand
heifler Nulleistung (HZP) herunterzufahren. So sind zwar, wie bei MOX, auch bei den
PuBP-Brennstoffen die KSW kleiner als bei UO;. Allerdings sind auch die Anforderun-

gen geringer im Vergleich zu MOX, wenn von Ho als BP einmal abgesehen wird. Ein
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von uranfreien Brennstoffen, und den zum BOL noch gré8eren Pu-Mengen als im MOX-
Brennstoff, ist davon auszugehen, daf§ auch hier die Kontrollabsorberwerte verringert wer-
den. In Tabelle 4.5 sind die wichtigsten Groflen zusammengestellt, die fir die Regelung
eines Reaktors entscheidend sind. Die Kontrollanforderungen und die Borwerte stammen
aus entsprechenden Zellrechnungen. Hingegen basieren die Kontrollstabwerte (KSW) auf
Rechnungen, in denen die in Abbildung 4.1 dargestellte BE-Geometrie ohne und mit

Kontrollstaben beriicksichtigt wurde.

Tabelle 4.5:  Vergleich von typischen Kontrollanforderungen und Kontrollabsorber-
werten fiir PuBP- sowie fiir UO5- und MOX-Brennstoffe zum BOL

Kontrollanforderung Kontrollabsorberwerte
Cell | Xe-Gleichgew. | HFP zu 20°C gelostes Bor Kontrollstabe
Type AoXe (%) DAXC (%] | CBo [pem/(ppm B)] | (A ke, %)
UO; +2.4 +4.0 -5.4 -32.6
MOX +1.4 +6.2 -2.6 -20.8
Eu +1.0 +2.0 -2.3 -17.5
Gd +0.2 -8.1 -1.8 -16.2
Er +1.2 +5.5 -2.6 -17.9
Ho +1.2 +7.0 -2.5 -19.1
B +0.8 +0.8 -2.2 -17.2
%) mit Xe

Ahnlich wie bei MOX, fallen auch bei den PuBP-Brennstoffen die Auswirkungen des Xe-
Aufbaus geringer aus als bei der Nutzung von UQ,. Dagegen ergibt sich fiir den Ubergang
vom HFP auf 20°C ein recht unterschiedliches Bild. Bei MOX fallt auf Grund der stér-
keren Untermoderation und der Anwesenheit des Plutoniums der Reaktivitdtsanstieg um
iiber 50% héher aus als bei UO,-Brennstoff. Dieser Anstieg der Reaktivitét, als Effekt
der besseren Moderation durch die grofere Wasserdichte, wird zu einem Teil von den
BP kompensiert und im Fall von Gd sogar iiberkompensiert. Die Werte Ap?%°C miissen
im Zusammenhang mit der Wirksamkeit der Kontrollstibe gesehen werden, da es aus-
schlieBlich mit Kontrollstdben moglich sein mufl, den Reaktor von HFP in den Zustand
heier Nulleistung (HZP) herunterzufahren. So sind zwar, wie bei MOX, auch bei den
PuBP-Brennstoffen die KSW kleiner als bei UO,. Allerdings sind auch die Anforderun-

gen geringer im Vergleich zu MOX, wenn von Ho als BP einmal abgesehen wird. Ein
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entsprechendes Bild ergibt sich fiir die Borwerte. Der Reaktivititseffekt des im Moder-
ator gelosten Bors ist in den PuBP-Zellen, wie bei MOX, geringer als in der UQ,-Zelle,
Dafiir ist aber auch die UberschuBreaktivitit am BOL nur rund halb so groB wie beim

Finsatz von MOX, siehe auch Abbildung 4.2.

Die Reduktion der Kontrollabsorberwerte ist, wie oben angesprochen. eine Folge des
hiarteren Spektrums durch den Einsatz von Plutonium und teilweise auch der BP. Im
Gegensatz zu UOy- oder MOX-Brennstofl unterliegt allerdings das Spektrum der PuBP-
Brennstoffe starken Anderungen mit dem Abbrand, wie in Abbildung 4.4 am Beispiel

eines uranfreien Pu-Brennstoffs mit Er als BP zu sehen ist.

Abbildung 4.4:  Spektren einer PuBP-Zelle mit Er als BP in einer unendlichen Anord-
nung zum BOL, Mitte der Standzeit (MOL) und EOL. Zum Vergleich

ist das Spektrum einer UQ,-Zelle zum BOL aufgefiihrt.
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Bedingt durch den Abbau des Plutoniums und des BP reduziert sich im PuBP-Brennstolfl
der thermische Absorptionsquerschnitt. Dies fithrt zu einer verstarkten Thermalisierung
der Neutronen mit dem Abbrand. Im Gegensatz dazu dndern sich die Spektren der
Referenzbrennstoffe, wegen der Anwesenheit des #**1, nur wenig mit dem Abbrand, so
wie in - Abbildung 2.2 zu sehen ist.  Als Folge der Thermalisierung mit dem Abbrand
steigen die Kontrollabsorberwerte fiir die nranfreien Brennstoffe viel starker als bei UO,
und MOX an. Das ist in Abbildung 4.5 am Beispiel der Kontrollstabwerte einer PuBP-

Zelle mit Er dargestellt.
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Aus dem Vergleich mit Tabelle 4.5 geht hervor, daf} fiir die beiden Referenzbrennstoffen
der Reaktivititsanstieg fiir den Ubergang von HFP zu 20°C mit dem Abbrand zunimmt.
Hingegen verringert sich der Reaktivitdtsanstieg fiir die PuBP-Brennstoffe. Der Grund
liegt im Aufbau von Plutonium im UQO;- bzw. dem gréBeren Anteil der geraden Pu-Isotope
zum EOL im MOX-Brennstoff. Die relative Absorption dieser geraden Pu-Isotope ist im
HFP-Zustand hoher als unter kalten Bedingungen, da sich das Maximum der thermischen
Neutronen mit dem Ubergang von HFP zu 20°C hin zu niedrigeren Energien verschiebt
und damit weg von den Resonanzen bei 1.0 und 2.7 eV von 2*°Pu bzw. 2*?Pu. Gleichzeitig
kommt es zu mehr Spaltungen im #°Pu und 2*'Pu. Der entsprechende positive Reak-
tivitatsbeitrag ist zum EOL grofler, da hier die Konzentrationen der geraden Pu-Isotope
die hochsten Werte aufweisen. Beim PuEr-Brennstoff ergibt sich hier eine Abnahme der
Kontrollanforderung. Diese begriindet sich mit dem starken Abbau des Plutoniums, ins-
besondere der spaltbaren Pu-Isotope, sowie des Er und der damit verbundenen starken

Verdnderung des Neutronenspektrums.

Das Spektrum in UQ,- und MOX-Brennstoffen andert sich mit dem Abbrand nur un-
wesentlich, so daB hier, wie frither gezeigt, nur kleine Anderungen in den Kontrollab-
sorberwerten zwischen BOL und EOL festzustellen sind. Im Gegensatz dazu steigen im
Fall der PuBP-Brennstoffe, auf Grund des weicheren Neutronenspektrums zum EQOL, die
Kontrollabsorberwerte. Dieses Ergebnis deutet an, dal am Ende eines Reaktorzyklusses
das Herunterfahren des Reaktors von HI'P- zu HZP-Bedingungen mittels Steuerstiaben
kein Problem darstellen sollte. Dies bedeutet einen klaren Vorteil gegeniiber MOX-
Brennstoff [16].

ZusammengefaBit ist aus neutronenphysikalischer Sicht Erbium mit einer Dichte von 0.3
g/cm? eines der wenigen BP, welches sowohl ein befriedigendes Abbrandverhalten als auch
vertretbare Reaktivitatskoeffizienten und Kontrollabsorberwerte aufweist. Wie erwahnt,
konnen dhnliche Ergebnisse n- er Mischung aus Bor und Holmium erzielt werden
[76], oder wiirden sich mit Misc 1 aus Gadolinium und Thorium ergeben. Allerdings
spielen bei der Auswahl der Brennstoflzusammensetzung nicht nur neutronenphysikalische

sondern auch materialtechnische Uberlegungen eine Rolle.
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4.2 Materialtechnische Aspekte

Um sicherzustellen, daBl eine neutronenphysikalisch verwendbare Materialzusammenset-
zung auch tatsachlich unter realen Bedingungen in einem Reaktor eingesetzt werden kann,
wurden Materialauswahl und Untersuchung des neuen Brennstoffs zusammen mit dem La-
bor fiir Werkstoffe und nukleare Verfahren des PSI getroffen und durchgefithrt [78, 79).
Insbesondere die inerte Tragermatrix spielt in diesem Zusammenhang eine entscheidende

Rolle. Wichtige Punkte bei der Matrixauswahl waren:

e Neutronische Inertheit: Die Teilchendichte des Tragermaterials wird im uranfreien
Brennstoff wesentlich groBer sein als die der anderen Materialien. Deshalb sollten
die thermischen Absorptionsquerschnitte des Matrixmaterials unter 0.2 barn im En-
ergiebereich zwischen 0.01 und 1.0 eV liegen, so dafl die Matrix als neutronisch inert

bezeichnet werden kann.

e 'lemperaturbestandigkeit: Warmeleit{&higkeit, spezifische Warme und Schmelztem-
peratur, bzw. die Temperatur, bei der es zu einer Phasendnderung kommt, soll-
ten bei geeigneter Brennstabauslegung dem UQ; dquivalente Stableistungen sicher-

stellen.

e Chemische Inertheit: Die Matrix bzw. der neue Brennstoff sollte sich neutral
- - . . P . - O
gegeniiber Iullrohr und Moderator bis zu Temperaturen von 300 bis 500°C ver-

halten.

e Stabilitat unter Bestrahlung: Die Matrix mufl Actinide, Spaltprodukte sowie BP
aufnehmen. Diese Stoffe sollten von der Matrix auch unter Bestrahlungsbedingun-
gen nicht freigegeben werden. Unter den erprobten und heute eingesetzten Kern-
brennstoffen ist die kubische Kritallstruktur vorherrschend, welche sich unter Be-
strahlungsbedingungen als stabil erwiesen hat. Diese Kristallstruktur erlaubt zudem

relativ problemlos die Aufnahime von weiteren Materialien.

o Endlagerfahigkeit: Der hier zu entwickelnde Brennstoff soll nicht rezykliert, sondern
direkt endgelagert werden. Hierfiir muf} der bestrahlte Brennstoff eine gilinstige Ma-
trix fir das Endlager darstellen. Materialien, die ,,steindhnliche” Eigenschaften auf-
weisen, so wie von Muromura u. a. [31] vorgestellt, wiirden ein grofles Riickhaltever-

mogen der Radionuklide des abgebrannten Brennstoffs im Endlager gewéhrleisten.

In Tabelle 4.7 sind die Stoffe. die vorab fir den Einsatz als inerte Matrix (IM) geeignet

erschienen, sowie ihre Eigenschaften zusammengestellt. Zu Vergleichszwecken werden hier
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ebenfalls die Kennzahlen von UQ, aufgefiihrt.

Brennstoffauslegung

Tabelle 4.7:  Eigenschaften verschiedener Inert-Matrix-Materialien (IM) im Vergleich
zu UO,. Die Daten stammen aus [51] und [80] bis [85]

Theoretische Schmelz- oder Wiarmeleit- | Warmeausdehnungs- | o445
IM Dichte Sublimationstemp. | fahigkeit® koeffizient, 29 1000

Material [g/cm? | fC ] [W-K~t-m™1] [107] [barn]
Al,O3 4.0 2000 5.2 9.8 0.23
BeO 3.0 2550 21.0 10.8 0.01
MgO 3.6 2800 6.8 15.6 0.063
Y,0; 5.0 2410 3.0 9.1 1.28
ZrO, 5.6 2770 2.0 10.1 0.19
ZrC 6.7 3540 ~30 6.7 0.19

U0, 10.9 2800 3.0 12.3 7.6

) fir 1000°C

4.2.1 Matrixwahl beziiglich neutronischer Inertheit

Im Gegensatz zu UQ, entsteht durch Neutroneneinfang bei den hier betrachteten IM-
Materialien kein ncuer Spaltstoff. Aus Griinden der Neutronenokonomie ist es daher
notwendig, daB es in der Matrix zu so wenig Neutroneneinfangen wie moglich kommt.
Eine Matrix aus reinem Y;O; wiirde schon zu einer merklichen Verschlechterung des

Abbrandverhaltens {ihren.

Ein schr interessanter inerte Matrix-Kandidat schien dagegen BeO wegen seines niedrigen
Absorptionsquerschnitts zu sein. Hierzu kommen die (n,2n)-Reaktionen von Be, wodurch
der Verlust von Neutronen durch die Matrix nochmals reduziert wird. Damit ergibt
sich mit einer BeO-Matrix ein um ~1.5 % hoherer Eigenwert als bei der Verwendung der
anderen Materialien [78]. Ein weiteres Merkmal von BeO ist seine moderierende Wirkung,

die sich positiv auf den Voidkoeffizienten bei hohen Voidanteilen auswirkt [76].

Alle anderen [M-Kandidaten, wie Al;03;, MgO, ZrO; und ZrC weisen kaum Unter-
schiede in ihrem neutronenphysikalischen Verhalten auf. Mit all diesen Materialien als
Matrix wére es ebenso wie mit BeO moglich, Plutonium in einem LWR effektiv zu re-

duzieren.
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4.2.2 Matrixwahl beziiglich chemischer Inertheit und Bestrahlungsstabilitit

Die groBle Warmeleitfahigkeit und der relativ hohe Schmelzpunkt sind weitere Vorteile, die
BeO als interessante Matrix erscheinen liefen. Allerdings weist BeO gravierende Nachteile
auf, wie (n,a)-Reaktionen. die zu einem Schwellen des Brennstoffs fithren wiirden [36].
Desweiteren ist BeO wasserloslich und chemisch auBerordendlich toxisch. so dafl ein Ein-
satz von BeQ als inerter Matrix aus diesen Griinden kaum in Frage kommt.

[ibenfalls interessante Eigenschaften nach Tabelle 4.7 weist MgO aul. Im Gegensatz zu
BeO verhilt es sich unter Bestrahlung stabil [86]. Indes reagiert MgO aber mit Wasser, so
dal} Hiillrohrschaden zu einer ungewollten Freisetzung von Teilen des Brennstoffs fiihren
konnten.

Damit es im Brennstofl zu keinen inneren Spannungen kommt, sollte es iiber den gesamten
vorkommenden Temperaturbereich zu keinen Phasenanderungen kommen. Al,O5 weist
z. B. parallel zur Temperaturverteilung im Pellet, mit einer Zentraltemperatur von rund
1500°C und einer Randtemperatur von ca. 150°C' , mehrere verschiedene Phasen auf. Dies
wiirde aber. aul Grund der unterschiedlichen Ausdehnungkoeffizienten in den verschiede-
nen Kristallstrukturen. zu inneren Spannungen und somit zur Zerstorung des Brennstoffs
fithren. Auch zeigte sich, daB Al,O3 unter Betrahlung mit Neutronen instabil ist [87].
[nteressante Eigenschaften weist in diesem Zusammenhang ZrO, aul. Wie in [88] berech-
net, ergeben sich fiir ZrO; mit verschiedenen Lanthaniden kubisch raumzentrierte Gitter-

strukturen, so wie in Abbildung 4.6 dargestellt.

Abbildung 1.6:  Berechnete, aus [38] iibernommene Phasendiagramme von Mischungen
aus Zr0, und Oxiden verschiedener Lanthanide LnQ, 5

= kubische Gitterstruktur
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Es ist zu erkennen, dafl das monokline und tetragonale ZrQ; durch Oxide schwerer Lan-
thanide, wie z. B. Er;Oy, in kubische Systeme stabilisiert wird. Wie in [78] gezeigt wird,
stabilisieren nicht nur diese Seltenen Erden ZrO, zu einer festen Losung, sondern auch
PuO; und ein Grofiteil der Spaltprodukte. Des weiteren vertragt sich ZrO, mit Zircaloy,
so dafl eine ZrO,-Matrix auch kompatibel mit dem Hiillrohr ware. Gleichfalls deuten
Bestrahlungsversuche, deren Ergebnisse in [89] zusammengefaft sind, darauf hin, daf§ auf

ZrO; basierende Materialien ein relativ stabiles Bestrahlungsverhalten aufweisen.

ZrC zeigt ebenfalls interessante Eigenschaften als inerte Matrix auf, wie z. B. eine
bei Karbiden tibliche kubische Gitterstruktur. Desweiteren hat es eine zehnfach héhere
Wirmeleitfahigkeit als UO,, einen um 700°C hoheren Schmelzpunkt und ist gegen Wasser
auch bei hohen Temperaturen bestandig [90]. Allerdings sind Karbide in der Regel schwer
zu bearbeiten. Auch ist wenig {iber das Verhalten von ZrC unter Neutronenbestrahlung
bekannt. Aufgrund dicser ungeklarten Fragen konzentrierten sich die Untersuchungen erst

einmal auf ZrO,.

Als Mehrphasensysteme sind MgAl,O4 als Spinell und Metallkeramiken aus ZrO, -+
Zr als Cermet denkbare Materialicn fiir eine inerte Matrix. Diese Materialien weisen
besonders Vorteile bei der Warmeleitfahigkeit auf und werden unter anderem am JAERI®
[29] bis [32] und demn CEA” [36] auf ihre Verwendbarkeit als inerte Matrizen untersucht.
Am PSI richtet sich das Hauptaugenmerk auf einphasige Systeme, so dafl Materialien wie

Spinell oder Cermet hier z. Z. nicht weiter betrachtet wurden.

Zusammengefafit ist damit ZrO, die hier {avorisierte inerte Matrix. Um zu gewéhrleis-
ten, daB der neue Brennstofl als einphasige feste Losung in einer kubischen Gitterstruktur
vorliegt, wird ZrO, rund 10 w% Y,0; zugesetzt. Dies ist notwendig, da die Mengen an
PuQ; und dem Oxid des BP alleine zur Stabilisierung in ein kubisches Gitter nicht aus-
reichen. Allerdings wurde Y;03 bei den neutronenphysikalischen Untersuchungen nicht
beriicksichtigt. Zum einen stand Y auf der Querschuittsbibliothek fiir BOXER. nicht zur
Verfiigung und zum anderen ist der EinfluB dieser geringen Mengen von Y vernachlassig-
bar klein. Als BP wurde Er,O3 mit einer Dichte von 0.343 g/cm? ausgewahlt, da es sich
zum einen vom neutronenphysikalischen Standpunkt aus gesehen als vorteilhaft erwies,
wie in Kapitel 4.1 gezeigt, und zum anderen stabilisierend auf ZrQ, als Matrix wirkt.
Dieser Inert-Matrix-Brennstofl aus PuQ,-Ery03-ZrO,/Y,03 wird im folgenden als IMF
bezeichnet, wobei die verwendete PuQ,-Dichte 1.02 g/cm® bzw. 0.9 g/cm® Pu betragt.

6Japan Atomic Energy Rescarch Institute in Tokai-mura

“Comunissariat a ’Energic Atomique, Frankreich
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4.2.3 Aspekte zur Wiarmeleitfihigkeit

Nachteilig fiir ZrO, erweist sich seine im Vergleich zu UQO; geringere Wirmeleitfahigkeit.
Um dem entgegenzuwirken und um die Brennstofftemperatur zu begrenzen, wurde in
[78] und [91] die Verwendung von Hohlpellets vorgeschlagen, wodurch sich bei gleichen

Stableistungen im IMF &hnliche Brennstofftemperaturen einstellen wiirden wie in einem

UO,-Brennstoft.

Dies wirft aber ein weiteres Problem auf. Wie in Kapitel 5.3.6 noch besprochen wird,
konnten die Auswirkungen eines Steuerstabauswurfs in einem IMF-Kern gravierender sein,
als im gleichen Kern mit Uran-Brennstoff. Diese Art von Reaktivitatsstorfallen lauft in der
Regel so schnell ab, daf§ es zu keiner Warmeabgabe aus dem Brennstoff an die Umgebung
kommt. Somit muf alle erzeugte IEnergie im Brennstoff gespeichert werden. Hierbei darf
es nicht zum Schmelzen des Brennstoffs oder zu Hiillrohrschaden kommen. Aus diesem
Grund erteilen die Sicherheitshehdrden Auflagen zur Begrenzung der Energiedeposition
bei Reaktivitatsunfillen. In letzter Zeit ist die Uberpriifung dieser maximalen Brennstoff-
enthalpiewerte durch Vergleiche von Rechnungen und aktuellen Messungen anberaumt
worden [92]. Dieser Sachverhalt ist demnach auch fiir IMF explizit zu beriicksichtigen.

Allgemein gilt nach [93]:
dQQ =m-c,-dT (4.2)

mit:
Q: zugeliihrte Warmemenge
m: betrachlete Masse
¢yt spezifische Wiarme eines Stoffes bei konstantem Druck

T: Temperatur in K

wobei unter der spezifischen Warme die Warmemenge verstanden wird, die zur Erwdrmung
von 1 kg eines Stoffs um 1 K bei gleichbleibendem Aggregatzustand bendétigt wird. Fir
Stoftgemische kann die spezifische Warme ¢, ., aus den massengewichteten spezifischen

Wiérmen ¢, ; der Einzelkomponenten i berechnet werden:

Z(‘mi ’ cp,i)
2 m;

i

(4.3)

Cpm =
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Bei herkémmlichen Brennstoffen wird die bei Transienten in den Brennstoff eingebrachte

Energiemenge bzw. die spezifische Warme immer in J/g bzw. J/(g-K) angegeben. Da

aber UQ, und IMF unterschiedliche Dichte haben, muB hier die spezifische Warme zu

Vergleichszwecken auf das Volumen bezogen werden, d.h. dic spezifische Warme wird

mit der Dichte des jeweiligen Brennstoffs multipliziert. Tabelle 4.8 gibt die Werte der

spezifischen Warme fiir die itn IMF verwendeten Stoffe sowie fiir UQ, wieder.

Tabelle 4.8:

Spezifische Warme der im IMI' verwendeten Stoffe im Vergleich mit

UQO,. Die Daten stammen aus [94]

Spezifische Warme fiir Temperaturen von

Material 300°C 600°C 1000°C 1800°C
] J_ 1) J J J J J J
qg-K [cm3~[\'] [g~[\"] cm3~K] [q~1\"] [cm3~[\"] [q~1\’] [cm"-K]
Er,05 | 0.285 2.46
Dy,05; | 0.314 92.45 0343 | 268 | 0364 | 2.84 0.339 3.04
710, | 0.452 2.67 0.615 | 3.63 | 0.8372 | 4.94?
Y,0; | 0.452 2.26 0.536 | 2.69 | 0.561 2.81 0.574 2.83
U0, 0.239 2.62 0297 | 326 | 0318 | 3.49 | 0.335% | 3.679
PuO, | 0.251 2.88

1) Fiir die theoretisch maximalen Dichten
2 Wert fiir 2000°C , » Wert fiir 1500°C

Die Temperaturabhangigkeiten der spezifischen Warmen von Er,O3 und Dy,03 sind sehr

dhnlich [94]. Da fiir die Er,O3 keine Angaben iiber die spezifische Warme oberhalb einer

Temperatur von 350°C vorliegen, werden hierfiir um 10% reduzierte Dy,03-Werte ver-

wendet. Gleiches gilt fiir PuO,. Die fehlenden Werte werden hier von UQ, iibernommen.

Desweiteren wird die temperaturabhingige spezifische Warme durch Mittelwerte ersetzt.

Die so erhaltenen Werte sind in Tabelle 4.9 aufgefiihrt.
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Brenn- Material- | spezifische Warme | Dichte
Tabelle 4.9: stoff anteile E-l[—\] [cm—;ﬁ] g/cm?
Verwendete mittlere spezifische Er,05 0.399 9 84 0.343
Wairmen und die in den Brenn- IMF 7:0, 0.663 37 45T
stoffen eingesetzten Dichten der PO, 0.317 3.65 109
einzelnen Stoffe
U0,/MOX U0, 0.317 3.47 10.35

Mit den mittleren Werten fiir die spezifische Warme aus Tabelle 4.9 fir PuO,, Er,O; und
ZrO, ergibt sich nach Gleichung 4.3 fiir den uranfreien Brennstoff eine spezifische Warme
von rund 3.5 J/(cm®K) gegeniiber 3.3 J/(cm®K) fiir UQ,. Diese Angaben gelten fiir
ein IMF-Vollpellet, wobei davon ausgegangen wird, daf§ die reale Brennstoffdichte 95%
der theoretischen Dichte betragt. Die volumenbezogene spezifische Warme des uranfreien

Brennstoffs ist damit ca. 6% grofier als die des UO;-Brennstofls.

Wie aus Tabelle 4.9 zu erkennen ist, liefert ZrO, den groBten Beitrag zur spezifischen
Wairme des IMF. Wird, wie in [78, 91] vorgeschlagen und bei den im Rahmen dieser Ar-
beit durchgefiihrten Vollkernrechnungen berticksichtigt, ein Hohlpellet mit einem Lochra-
dius des halben Pelletradius verwendet, so wird der Anteil des ZrO, im Brennstoff und
das Brennstoffvolumen auf 3/4 reduziert. Die Anteile von PuO, und Er,O; miissen
erhéht werden, win gleiche mittlere Pu- und Er-Dichten im Gesamtvolumen, inklusive
Loch, zu gewihrleisten. Die Brennstoffzone besteht dann aus 1.36 g/cm?® PuQO,, 0.457
g/cm?® Er;04 und 4.32 g/ecm?® ZrO,. Der reduzierte Beitrag des ZrO, an der spezifischen
Warme wird durch die héhere Gesamtdichte des Brennstoffs ausgeglichen. Allerdings ste-
hen jetzt nur noch 75% des Vollpellets als Brennstoflvolumen zur Verfiigung, so dafl sich
fiir das Hohlpellet eine spezifische Warme von ~2.7 J/(cm® K) ergibt. Dieser Wert liegt
rund 20% unter dem des UQ,-Brennstoffs. Vom Standpunkt der Warmedeposition aus
wére also ein Hohlpellet zu vermeiden, da bei gleichem Temperaturanstieg im IMF nur

80% der Warme gespeichert werden kann.

Messungen der Warmeleitfahigkeit von IME-Proben [89] zeigen, daB die Warmeleitung
eines solchen Brennstoffs mit der Temperatur zunimmt, so wie in Abbildung 4.7 zu sehen
ist. So steigt die Warmeleitfahigkeit ab ~1500°C stark an und erreicht bei ~2200°C einen
Wert von 3 W/(m-K). Verschiedene Zusitze, wie ThO; und CeO; als Substitute fiir PuO,,

tragen ebenfalls zu einer Erhéhung der Warmeleit{ahigkeit bei.
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Abbildung 4.7:  Vergleich gemessener Warmeleitfihigkeit fiir Mischungen aus ZrQ, +
“] I-": \_a(); 5 ‘lJ I'.i_:(] 1I.}‘ /:]'()_- + ]“ 1-/; \I‘_I() k5 rA I':I'_'(); +
10 % CeO; (o) sowie ZrO3 + 10 % Y205 + 5 % Er,05 + 10 % ThO, (M)

mit U0, (===) bei verschiedenen Abbrandzustianden
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Zudem wurde festgestellt, dall in diesem Brennstofl nicht nur die Warmeleitung. sondern
auch die Wirmeiibertragung durch Strahlung eine Rolle spielt [89]. Allerdings sind die
Untersuchungen hierzu noch nicht abgeschlossen, so daB noch keine Aussagen dariiber
getroflen werden kénnen. wie stark die Warmeiibertragung hierdurch erhéht wird. Sollten
sich diese Phanomene nicht bestatigen oder der Anstieg der Wiarmeleitfihigkeit mit der
lemperatur bei erhéhtem Abbrand nicht in dem erwarteten MaBe eintreten, miiite die
Wiirmeleitfahigkeit durch Zusétze, wie z. B. Al,O, [83] oder Al;O05 und MgO wie in [31].
angehoben werden, so daB Vollpellets mit vertretbaren Brennstofftemperaturen verwendet

werden konnen.

4.2.4 Endlagerfihigkeit

I5s 18t vorgesehen. den abgebrannten IMF direkt endzulagern. In der Regel ist die End
lagerung radioaktiver Abfille in Kavernen im Erdinnern geplant. Werden menschliches
Eingreifen und groBle Verwerfungen in der Erdkruste, z. B. durch Erbeben, Meteore. etc.

ausgeschlossen, kann ein Transport von radioaktiven Nukliden aus dem Endlager in den
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Lebensraum des Menschen nur iiber Tiefenwasser erfolgen, welches mit der Zeit in ein End-
lager eindringt [11]. Die Tiefenwasser verindern die technischen Komponenten, und die
Radionuklide werden aus der Abfallmatrix gelost. in das Wasser freigesetzt und aus dem
Endlager transportiert. Die Bestindigkeit der IM gegen Wasser ist also mitentscheidend
iiber die Freisetzung von radioaktiven Nukliden im Endlager. In Abbildung 4.8 werden
die Loslichkeiten von verschiedenen inerten Matrix-Werkstoffen mit der Loslichkeit von
Glas (Si0,) verglichen, da die Verglasung den z. Z. iiblichen Weg zur Behandlung hochra-

dioaktiver Abfalle darstellt.

Abbildung 4.8: Loslichkeit von SiO;, Al,O5 und ZrO, als Funktion des pH-Werts. Die
Daten stammen aus [95, 96] und [97], die Grafik wurde aus [78] {ibernom-

men. Mt gibt die Loslichkeit in mol/l und log[H*| den pH-Wert an.
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[is ist deutlich zu erkennen, daB die Loslichkeit von ZrO; iiber den gesamten pH-Bereich
unterhalb von SiQ, und AlO4 liegt. Fiir Wasser mit einem iiblichen pH-Wert von T ist
die Loslichkeit von ZrO; rund 10* mal kleiner von Si0;, wodurch mit einem besseren bzw.
lingeren Riickhaltevermégen von Spaltprodukten und Aktiniden in der ZrQO,-Matrix als in
verglasten Abfallen zu rechnen ist. Gleichzeitig ist die inerte Matrix sehr bestandig sowohl
gegen Sauren sowie Basen, womit der IMF ebenfalls gute Eigenschaften hinsichtlich einer

Proliferation aufweist.
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4.3 Resiimee der Brennstoffauslegung

Mit einer Brennstoffzusammensetzung von 1.02 g/cm® PuOy, 0.343 g/cm® Er,0; in einer
inerten Matrix aus ZrO, erscheint es moglich, in einem LWR Plutonium als uranfreien

Brennstoff einzusetzen und damit effektiv abzubauen.

Fiir den Einsatz von Erbium als BP sprechen dabei folgende Arguinente:

e Die giinstigen Reaktivititskoeffizienten; so trigt Erbium z. B. rund 30% zum Brenn-

stofftemperaturkoeffizienten bei.

e Die relativ kleine Restabsorption zum EOL. Hiermit ist eine effiziente Plutonium-

reduktion gewihrleistet.

e Der problemlose Einbau in eine inerte Matrix aus ZrO,. Erbium stabilisiert diese

Matrix in eine kubische Phase.

Zwar weisen andere BP in Einzelpunkten Vorteile gegeniiber Er auf, aber in der Gesamtheit
aus Reaktivitatskoeffizienten, Kontrollanforderungen, Kontrollabsorberwerten, Abbrand-
verhalten und der Stoffzusammensetzung mit ZrO; als inerter Matrix weist Erbium als

BP die besten Eigenschaften auf.

Die Wahl, durch Y,04 stabilisiertes ZrO, als inerte Matrix einzusetzen, hat den Vorteil,
daB hiermit {iber den gesamten verwendeten Temperaturbereich eine einphasige kubisch
feste Losung vorliegt, welche Er,Os und PuO; sowie viele der Spaltprodukte und Ac-
tiniden gleichermaBen aufnehmen kann und durch sie noch zuséatzlich stabilisiert wird.
Die schlechte Loslichkeit des IMF in Wasser 1afit neben dem Einsatz im Reaktor auch die
sichere direkte Endlagerung zu. Zudem ist ZrO, durch Basen und Sauren schlecht 16slich.
Damit ist das Proliferationsrisiko nach der Herstellung des Brennstoffs sehr gering, da eine
Separation des Pu aus der IMF auf chemischem Weg fast unmdoglich ist. Die Trennung
mittels Aufschmelzen ist allerdings nicht auszuschlieflen, technisch aber schwierig, da der

Schmelzpunkt dieses Brennstoffs bei iiber 2700°C liegt.

Der kritische Parameter beziiglich der Einsctzbarkeit der gefundenen Brennstoffzusam-
mensetzung ist die niedrige Warmeleitfahigkeit des ZrO,. Hier ware eine Leitfahigkeit
anzustreben, die tiber der von UO; liegt. Allerdings ist die Frage der Warmeiibertragung
durch Strahlung in diesem Brennstofl noch nicht vollstindig geklart. Auch erscheint es
moglich, durch Zugabe von weiteren Stoflen, wie Al,O3 [31], oder die Verwendung von

Cermet als inerte Matrix [36], die Warmeleitfahigkeit so weit zu crhéhen, so daB dieser
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Brennstofl in Form von Vollpellets® ohne Leistungsabsenkung in LWR eingesetzt werden
kann. Der Zusatz von weiteren neutronisch inerten Stoffen im IMF hat quasi keinen
EinfluB auf neutronenphysikalische Betrachtungen, so daf§ die hier gewahlte Brennstoff-
zusaminensetzung aus PuQ,, Er,O3 und ZrO, als IMI" in der weiteren Konzeptentwick-

lung uranfreier Kerne verwendet wird.

8In Kapitel 5 werden Hohlpellets verwendet, aber dies hat nur einen unwesentlichen EinfluB auf die

in diesem Kapitel diskuticrten reaktorphysikalischen Ergebnisse.
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5 Konzeption eines uranfreien Pu-Gleichgewichtskerns

Ziel der dreidimensionalen Kernanalyse ist es, das Verhalten eines Kernes zu studieren,
der mit dem in Kapitel 4 neu entwickelten Brennstofl beladen ist. Dabei sollte der neu
ausgelegte uranfreic DWR-Kern vergleichbare Betriebscharakteristiken aufweisen wie ein
DWR-Kern mit UO,-Brennstoff. Des weiteren war der Einflull der isotopischen Zusam-
mensetzung des Plutoniums von Interesse. Aus diesem Grund wurde in vier unter-
schiedlichen Gleichgewichtskernen neben dem Einsatz von Reaktorplutonium (RGPu)
auch der von Waffenplutonium (WGPu) beriicksichtigt. Es wurden zwei Gleichgewichts-
kerne mit Inert-Matrix-Brennstoff (IMI') und zwei mit MOX-Brennstoff, jeweils mit RGPu
und WGPu, konzipiert und untersucht. Als ein Gleichgewichtskern wird ein Kern be-
zeichnet, der nach jedem Zyklus nach der gleichen Systematik® neu beladen wird, wobei
alle Betriebscharakteristiken konstant bleiben. Zum Vergleich wurde ein existierender
DWR-Kern mit UO,-Brennstoff als Referenzkern analysiert.

Die Anreicherung bzw. die Pu-Dichte im Brennstoff wurde dabei so gewéhlt, dal es mit
dem jeweiligen Kern moglich war, den Brennstoff iiber vier Reaktorzyklen einzusetzen.
Die Zykluslange entsprach dabei der des Referenzkerns. Betrachtet wurden Abbrandver-
halten, die Entwicklung der Plutoniuminventare sowie die Radiotoxizitat der abgebrann-
ten Brennstofle der verschiedenen Kerne.

Um zu priifen, ob die gefundenen Kernbeladungen auch sicherheitstechnisch einsetzbar
sind, wurden die Abschaltbarkeit mittels Steuerstaben und die Reaktivitatskoeffizienten
untersucht. Eine erste Abschatzung des Kernverhaltens bei den wichtigen Transienten
von Kontrollstabauswurf und Frischdampfleitungsbruch wurde auf Basis statischer Be-

trachtungen durchgefiihrt.

5.1 Geometrie und Material

Die wichtigsten Auslegungsdaten des mit einem realen UO;-Kern beladenen DWR sind in
Tabelle 5.1 zusammengefafit. Dieser Kern wird als Referenzkern (RefC) verwendet. Die
Brennstoff- und BIZ-Beschreibung der Pu-Kerne ist in Tabelle 5.2 zu finden. Die Kerne
mit RGPu- und WGPu-MOX-Brennstoff werden nachfolgend mit RG-MOX und WG-
MOX bezeichnet. Als RG-IMF und WG-IMF werden hingegen die uranfreien Kerne mit
RGPu- bzw. WGPu-Brennstoff benannt. Um die hohe Anfangsreaktivitiat im [all von
W(G-MOX zu senken, wurde in einem Teil der Brennstibe Gd als BP eingesetzt. Hiermit
war es moglich, die anfangliche Borkonzentration im Kern von iiber 2200 ppm auf unter

1200 ppm zu senken.

®Zahl der frischen und der abgebrannten Brennelemente ist immer gleich. Es wird immer das selbe

Umsectzschema verwendet
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Tabelle 5.1: Hauptmerkmale des Referenzkerns mit UO,-Brennelementen (RefC)

Parameter Einheit Wert
Zahl der Brennstdbe pro Brennelement (BE) - (15 x 15) —20
Zahl der BE im Kern - 177
Zahl der kontrollierbaren BEe @ - 48
Aktive Brennstofflange cm 359.5
BE-Teilung cm 21.56
Gitterabstand cm 1.43
AuBerer Pelletdurchmesser d, cm 0.913
AuBerer Hiillrohrdurchmesser dpr cm 1.075
Wandstarke des Hiillrohrs (HR) cm 0.0725
Thermische Leistung MW 3000
Spezifische Leistungsdichte MW /m?3 103
Moderatortemperatur: Kerneintritt °C 291.5
Kernaustritt °C 324.8
Durchfluf kg/s 15665
Druck bar 154

%) Details siche Kapitel 4.1.1

Die Nuklidzusammensetzung im Fall von RG-MOX stammt aus einer fritheren Studie [98].
Fiir den RG-IMF-Kern wurde die gleiche Plutoniumzusammensetzung wie in Kapitel 4.1.1

aus [75] verwendet. Die WGPu-Zusammensetzung entsprach der aus [99].

Die Pu-Dichte in den einzelnen Brennstoffen ergibt sich aus folgenden Bedingungen:

e die Kerne sollen in einem Vier-Zonen-Gleichgewichtszyklus betrieben werden, wobei
ein Viertel der Brennelemente jedes Jahr durch neue ersetzt wird.
e Die Zykluslange soll gleich der Zykluslange im RefC sein.

Diese Bedingungen stehen in einem direkten Zusammenhang mit der Optimierung des

Kerns. Als Auslegungsziel ist einzuhalten:

e Die Leistungsverteilung muf} akzeptabel sein; d. h., es diirfen in den neuen Kernen

keine Leistungsspitzen vorkommen, die groBler sind als die Leistungsspitzen im RefC.
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Andererseits wird mit der Beladestrategie die Zykluslange entschieden beeinflufit. So

kann je nach Beladeschema die Zykluslange um 10 bis 20% schwanken und somit auch

die Effizienz des Plutoniumabbaus. Tabelle 5.2 gibt die verwendeten Brennstoffzusam-

mensetzungen und Pu-Vektoren wieder.

Tabelle 5.2:  Brennelemente und Pu-Zusammensetzungen in den fiinf unter-

suchten Kernen.

RefC:

RG-MOX:

RG-IMF:

WG-IMF:

WG-MOX:

125 UO,Brennelemente (BE) mit 3.41w% 23°U als Mittel aus 3.50 und 1.90 w%

2357, das axial auf unterschiedliche Lingen verteilt ist

40 TUO,BE mit 3.50w% 25U
12 UO,BE mit 3.80w% 235U
Teil-Low- Leakage-Beladung

177 MOX-BE mit 6.1w% Plutonium in Natururan
Pu-Vektor: (w%): 28Pu: 1.3, #%Pu: 60.3, 2°Pu: 24.8, 2*'Pu: 9.0, **?Pu: 4.6
Low-Leakage-Beladung

177 MOX-BE mit 4.0w% Plutonium in Natururan
28 Stabe per BE mit 0.3 g/cm? Gd
Pu-Vektor: (w%): ¥Pu: 0.0, Z°Pu: 93.4, 2*°Pu: 6.0, 2'Pu: 0.6, >2Pu: 0.0

Low-Leakage-Beladung

177 BE mit Hohl-Pellets: d, = 0.913 cm, d; = 0.5-d,

Zentrale Pelletregion mit ZrQ,* bei reduzierter Dichte (5.2 g/cm?)
Brennstoffring: Mischung aus 1.2 g/cm® Pu, 0.4 g/cm® Er, 0.24 g/cm? Sauer-
stofl und 5.44 g/cm® Zr02*) (Gesamt-Dichte: 7.28 g/cm?)

Pu-Vektor (w%): #8Pu: 2.7, 2°Pu: 54.5, 2°Pu: 22.8, *1Pu: 11.7, #2Pu: 8.3

Teil-Low- Leakage-Beladung

177 BE mit Hohl-Pellets wie in RG-IMF

Zentrale Pelletregion wie in RG-IMF

Brennstoffring: Mischung aus 0.92 g/cm® Pu, 0.53 g/cm?® Er, 0.18 g/cm? Sauer-
stoff und 4.96 g/cm?® Zr0,® (Gesamt-Dichte: 6.59 g/cm?®)

Pu-Vektor wie in WG-MOX

Teil-Low-Leakage-Beladung

%) Dicsen Rechnungen lag eine zu groBe ZrO,-Dichte aus der Literatur zugrunde. Spatere Untersuchungen

ergaben um 1.0 g/cm® niedrigere Dichten. Diese Differenz spielt in der neutronenphysikalischen Analyse

keine Rolle.
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5.2 Berechnung der Gleichgewichtskerne

In einem Gleichgewichtskern erfolgt das Auswechseln der Brennelemente periodisch. Das
heiBt, die Brennelemente werden immer nach demselben Schema umgesetzt und aus-

gewechselt. Die Daten des Kerns bleiben damit von Zyklus zu Zyklus gleich.

Die Gruppenkonstanten in zwei Energiegruppen fiir die dreidimensionalen Berechnungen
dieser Kerne mit SILWER wurden mit BOXER berechnet. Hierfir wurden unendliche
Anordnungen von Brennelementen mit den jeweiligen Brennstoffen bei verschiedenen Be-
triebsparametern wie Abbrand, Leistungsdichte, etc. betrachtet. Die Darstellung der
Gruppenkonstanten in Form von Polynomen erfolgte durch CORCOD. An SILWER wur-
den die Koeffizienten der Polynome {ibergeben, so dafl in SILWER fiir den jeweils be-
trachteten nodalen Zustand die gewiinschten Gruppenkonstanten rekonstruiert werden
konnten. Die Optimierung der Gleichgewichtskerne mit SILWER erfolgte iiber die An-
passung des Umsetzschemas beziiglich zweler Kriterien: der Zykluslinge und der radialen

Leistungsverteilung.

5.2.1 Berechnung der Gruppenkonstanten

IFir die raumliche und energetische Kondensation der Gruppenkonstanten wurde mit
BOXER eine unendliche Anordnung von Brennelementen, so wie in Abbildung 4.1
dargestellt, betrachtet. Zuerst wurde eine Abbrandrechnung mit einer Borkonzentra-
tion von 500 ppm im Moderator durchgefithrt. Hiermit wurde der Beitrag des Bors auf
die Verhartung des Neutronenspektrums im Reaktor beriicksichtigt, um keinen Betriebs-
parameter fiir die Bor-Geschichte einzufiihren. An bestimmten Stiitzpunkten, fiir die
Abbrandzeit von 2.5, 350, 700, 1050 und 1400 VLT, fand die Berechnung aller Zustande

fiir alle Betriebsparameter statt, so wie in Tabelle 5.3 zusammengestellt.

Tabelle 5.3:  Verwendete Werte der betrachteten freien Variablen zur Berechnung

der Gruppenkonstanten der Kerne mit JO,, MOX und IMF.

freie Variable Einheit Betrachteter Zustand
Xenondichte % Leistung 0 50 100 200
Borkonzentration ppm 0 500 1000 2000
Voidanteil % 0 15 30
Moderatortemp. °C 230 270 310 344
Brennstofftemperatur °c 300 600 1050 1575 2100
Leistung % 0 100 250 425 600
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Fir die IMF-Kerne ist es mit SILWER nicht moglich, die Brennstofftemperatur zu be-
stimmen, da diese Berechnung in SILWER an Stoffwerte fir UO,- bzw. MOX-Brennstoff
sowie an den Abbrand in MWd/tsy gekoppelt ist [70]. Der SM-Anteil im IMF betragt
mit 1.02 g/cm® PuO; gegeniiber 10.35 g/cm?® U0, jedoch nur ein Zehntel dessen in
herkémmlichen Brennstoffen, so dal der Abbrand im IMF in MWd/tga rund zehn mal
groBer ist als in UO,- oder MOX-Brennstoffen. Aus diesem Grund wurde an Stelle der
Brennstofftemperatur in den IMF-Kernen die Leistung als Betriebsparameter verwendet.
Fir die Brennstofftemperatur wurde angenommen, daf sie sich direkt proportional zur
Leistung verhalt. Mit dieser Vorgehensweise ist sichergestellt, dafl in SILWER die richti-

gen Gruppenkonstanten verwendet werden.

Allerdings muf} sich zeigen, ob die Annahme iber die Korrelation zwischen Leistung
und Brennstofftemperatur richtig ist. Hierfiir bedarf es noch einer Reihe von Stoff-
werten, wie z.B. der Warmeleitfahigkeit als Funktion des Abbrandes, die zum augenblick-
lichen Zeitpunkt nicht vorliegen. Auch die hier getroffene Annahme einer temperatur-
unabhingigen Warmeleitfahigkeit ist zu priifen, da neueste Erkenntnisse zeigen, dafl die

Warmeleitfahigkeit von IM-Brennstoffen mit der Temperatur zunimmt [89).

Die Bandbreiten der Werte fiir die Betriehsparameter ist so gewahlt, daBl jeder mogliche
Reaktorzustand einschlielich der Zustdnde der betrachteten Transienten, abgedeckt ist.
Die Gruppenkonstanten fiir einen bestimmten Wert eines Betriebsparameters wurden
an jedem Stitzpunkt fiir alle Werte aller anderen Parameter berechnet. Hiermit er-
gaben sich fiir jeden Pu-Brennstoff rund 3600 Satze von Gruppenkonstanten. Die gleiche
Vorgehensweise erfolgte fiir die Brennelemente mit Kontrollstiben. Fiir den Referenz-
kern muflten diese Rechnungen fiir jeden BE-Typ mit 1.9, 3.5 und 3.8 w% Anreicherung

durchgefiihrt werden.

Finerseits ist diese Vorgehensweise zwar rechenzeitintensiv, pro Brennstofftyp wurden auf
den gegenwartig zur Verfiigung stehenden Rechnern rund 72 CPU-Stunden Rechenzeit
bendtigt. Andererseits verkiirzt sich der Aufwand bei der Suche nach einer genauen

Polynomdarstellung der Gruppenkonstanten mit CORCOD erheblich.

Bei diesen Berechnungen ist es nicht erforderlich, die unterschiedlichen Abbrande der 205
Brennstdbe innerhalb eines Brennelements zu beriicksichtigen. Dies hatte den Rechenzeit-
aufwand erheblich vergréBert, wobei die Genauigkeit nur marginal verbessert worden wire,
da die betrachteten Brennelementc homogen sind und in SILWER nur der nodale Abbrand
beriicksichtigt wird. Dagegen wurden die Gd-Stabe im Fall von WG-MOX einzeln mod-
elliert, weil in diesem Fall die zeitlich stark variierende Absorptionsrate eine merkliche

Heterogenitat des Brennelements bewirkt.
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5.2.2 Beladeplan-Optimierung

Ziel der Beladeplan-Optimierung war es zum einen, Zykluslangen von rund 305 mit
einem Streckbetrieb von ca. 30 Tagen, gleich der Zykluslange und dem Streckbetrieb
des RefCs, sowie zum anderen eine Leistungsverteilung zu erreichen, die keine grofleren
Leistungsspitzen als der Referenzkern aufweist. In allen vier Pu-Kernen sollte ein Gleich-
gewichtskern konfiguriert werden. Bei Entnahme und Einbringen immer der gleichen
Anzahl Brennelemente nach einem festem Umsetzschema, sollte sich immer wieder der

gleiche Zyklus einstellen.

Einen beliebigen Gleichgewichtskern zu erstellen ist relativ trivial. Fiir ein vorgegebenes
Beladeschema muB die Zykluslinge so angepafit werden, daf8 gleiche Borkonzentrationen
und damit Zyklusabbrande auch in den Folgezyklen erreicht werden. Die richtige Zyk-
luslange galt dann als erreicht, wenn iiber mehr als finf Zyklen die Borkonzentration um

nicht mehr als 5 ppm zum Zyklusanfang (BOC) und zum Zyklusende (EOC) schwankte.

Es liegt damit zwar cin Gleichgewichtskern vor, dieser hat aber noch nicht die gewiinschte
Zykluslange und/oder Leistungsverteilung. Als wesentlich schwieriger erweist sich somit
die Optimierung hinsichtlich vorgegebener Zykluslinge und einer geniigend flachen Leist-
ungverteilung. Ilierfir muBte das Beladeschema mehrfach angepaf8t werden. Dabei

wiederholte sich die Bestimmung der Zykluslinge mit jedem neuen Beladeschema.

Durch Beladungen mit frischen Brennelementen oder Elementen mit nur einer Zykluslinge
Standzeit im Kerninneren, also einer Low-Leakage-Beladung, ergeben sich grofle Zyk-
luslangen aber auch hohe Leistungsspitzen. Insbesondere in den uranfreien Kernen machen
sich hier die starken Spektrumsschwankungen mit dem Abbrand in zwelerlei Hinsicht be-
merkbar. Wie in Abbildung 4.4 zu erkennen ist, steigt der thermische Flufl gerade nach
der Halfte der Standzeit besonders stark. Dies hat zur Iolge, daB sich Leistungsspitzen
mit zunehmendem Abbrand aufbauen konnen. Somit ist die Leistungsverteilung iiber
den gesamten Zyklus zu Gberpriiffen. Im Gegensatz dazu werden bei der Verwendung
herkommlicher UQ,-Brennstoffe anfangliche Leistungsspitzen schnell abgebaut. Der zweite
Effekt beruht auf der Tatsache, daf} die Leistungsverteilungen der uranfreien Kerne beson-
ders empfindlich auf Beladungen mit frischen Brennelementen im Kerninneren reagierten. Um
eventuellen Leistungsspitzen in den einzelnen Staben durch die starken Fluschwankungen
entgegenzuwirken, wurde eine Auslegung erarbeitet, die in den IMF-Kernen eine wesentlich
flachere nodale Leistungsverteilung im Vergleich zum Referenzkern aufweist. Als Folge
dieser Auslegung mufite die Pu-Dichte von den in [73] vorgeschlagenen 0.8 g/cm?®
auf 0.9 g/cm® Pu im IMF angehoben werden. Des weiteren war es nur mdoglich, eine

Teil-Low-Leakage-Beladung zu erstellen.
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Eine andere Situation liegt mit den MOX-Kernen vor. Hier ist es moglich, eine Low-
Leakage-Beladung zu erstellen, da die Spektrumsanderungen im Brennstoff mit dem Ab-
brand relativ klein sind. Hier sind hdhere nodale Leistungsspitzen zuldssig, so dafl der

GroBteil der frischen Brennelemente im Kerninneren plaziert werden kann.

Die Verteilung der Brennelemente nach ihrer Standzeit in Zyklen in den vier Pu-Kernen
ist in Abbildung 5.1 wiedergegeben. Fiir beide IMF-Kerne konnte dabei das gleiche Be-

ladeschema verwendet werden.

Abbildung 5.1: (a)
Verteilung der Brennelemente in S| 9J10]11]12]13 14115
einem Viertel des Kerns fir (a) Hi3 |4 |13 ][4 |3]1]2
RG-IMF und WG-IMF, (b) RG- G443 42231
MOX und (c) WG-MOX. Die F(l|{3]2]4]|4|1]3]1
Nummern geben die Standzeit E(3 (4143 |2]4]2
der Brennelemente in Zyklen an. D424 |2]1]3|1
Das Brennelement H-8 gibt die Cl3|2]14]3]2
Mitte des Kerns an. Bil1|3(3]|2]1
Aj211 1

(b) (©)

S1 91011 1213|1415 81 91011 [12]13 |14 |15
H|3 3|1 [3]|1]24]4 H{3 |31 3|1 ]2]4]4
Gli3([23]1]4]2]1]3 G323 |3]4]2]|1
Fi1 31234124 Fl13 (211 (4]12]4
E{3(1(|3[3]2]1]2 E{3(3|1(3]2|1]2
D144 |2|1|3]|4 D144 2|1}]3]|4
Cll2121]1 3 | 4 Cf2(2(1]1|3]4
Bll4|1|2]2]4 B4 (|1l ]2]|2]4
All4]3] 4 Afl4]3]4

Die zu den Kernen gehoérenden Umsetzschemata sind in Tabelle 5.4 angegeben. [n allen
Kernen wurde die Brennelemente achtelsymmetrisch versetzt, wobei dem Brennelement
H-8 in der Reaktormitte immer der gleiche Abbrandzustand zugewiesen wurde. Die in
Abbildung 5.1 mit einer 1 versehenen Brennelemente sind frisch in den Kern gekommen
und haben keinen Abbrand. Mit Hilfe von Tabelle 5.4 148t sich der Weg von jedem
Brennelement verfolgen. So nimmt z. B. das Brennelement von Position D-14 in den
RG-IMF- und WG-IMF-Kernen die Platze G-13, G-10 und F-12 ein, bevor es aus dem

Reaktor entladen wird.



Tabelle 5.4:
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Umsetzschema (achtelsymmetrisch) der Kerne mit MOX und IMT.

Alte Neue Position
Position RG-IMF- und
WG-IMF-Kern | RG-MOX-Kern | WG-MOX-Kern

H-8Y entladen entladen entladen
H-9 entladen H-14 H-14
H-10 II-15 H-13 H-13
H-11 H-9 H-15 H-15
H-12 entladen G-9 G-9
H-13 H-12 H-9 H-9
H-14 C-13 entladen entladen
H-15 E-11 entladen entladen
G-9 entladen H-11 H-11
G-10 F-12 D-14 D-14
G-11 entladen F-14 F-15
G-12 D-13 entladen entladen
G-13 G-10 G-10 G-10
G-14 G-11 E-12 E-12
G-15 G-12 G-12 G-12
F-10Y H-11 E-11 E-11
F-11 entladen F-15 F-14
F-12 entladen entladen entladen
F-13 E-14 E-14 E-14
F-14 F-11 D-13 D-13
F-15 E-12 entladen entladen
E-11 G-9 C-13 C-13
E-12 F-14 G-15 G-15
I-13 entladen G-13 G-13
[-14 G-14 F-11 G-11
D-12 I-10 G-9 F-10
D-13 E-13 F-12 F-12
D-14 G-13 entladen entladen
C-13 H-13 entladen entladen

DDer Kern beinhaltet 177 Brennelemente. Der zentralen Position H-8 wurden daher

zum BOC immer die Abbranddaten der Position F-10 zugewicsen
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Bei der Optimierung der Beladepliane wurde davon ausgegangen, daB bei kleineren bzw.
sleicheroBen nodalen Leistungsspitzen wie im Referenzkern, die Sicherheit gegen Film-
sieden (DNB) gewiahrleistet ist. An dieser Stelle wurden keine stabweisen Leistungswerte
betrachtet. Ebenfalls nicht betrachtet wurden einige sekundéire Einfliisse des Belade-

schemas. wie z. B die Fluenz am Reaktordrue kbehalter

Fine weitere Verbesserung der gefundenen Beladeplane ist durchaus méglich, z.B. mittels
evolutionarer Aleorithmen wie sie 1n :lllli und 1101 vorgestellt worden sind. Die hier ge-
fundenen Beladepline sind aber ausreichend, um die Eigenschaften uranfreier Brennstoffe

im Vergleich zu denen von herkémmlichen Konzepten zn erforschen.

\bbildung 5.2 zeigt als Beispiel die radiale Leistungsverteilung des Ref(’-Kernes im Ver-

gleich zu dem erstellten RG-IMF-Kern zum BO(

Abbildung 5.2: Radiale nodale Leistungsverteilung des RefC-Kerns im Vergleich zum

RG-IMF-Kern zum BOC

RefC-Kern RG-IMF-Kern

relative
Leistung

Die anfanelich giinstigere Leistungsverteilung im RG-IMF-Kern konnte nur mit einer Teil-
Low-Leakage- Anordnung erreicht werden. Fiir den WG-IMF-Kern stellt sich zum BOC
eine ahnlich flache Leistungsverteilung ein. wihrend die radialen Leistungsspitzen in den

MOX-Kernen vergleichbar denen im RefC-Kern sind.
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5.3 Vergleich von Pu-Kernen mit einem existierenden LWR-Kern

[Yiir den Vergleich der verschiedenen Pu-Kerne mit einem bestehenden Uran-Kern wird
in einem ersten Schritt das Abbrandverhalten untersucht. Sind Leistungverteilung und
Zykluslinge in allen Kernen etwa gleich, so kénnen der Plutoniumabbau bzw. Aufbau
sowie die Toxizitat der entladenen Brennstoffe miteinander verglichen werden. Ob solche
Kerne iiberhaupt einsetzbar sind, hangt letztlich von ihren sicherheitsrelevanten Parame

t-Marge

tern. wie z. B. der Leistungsverteilung. den Reaktivitatskoeffizienten. der Abscha

und dem Verhalten der Kerne bei bestimmten Transienten ab

5.3.1 Abbrandverhalten und Pu-Abbau

Abbildung 5.3 zeigt die kritische Borkonzentration als Funktion des Abbrandes der fiinf
untersuchten Kerne, Der Vergleich zwischen gemessenen und berechneten Werten fiir den
Ref('-Kern weist eine belriedigende l“'|n'r't"|1l.-'1iil!i]nu].u_ auf. Hierbei ist anzumerken, daf,
wie in Kapitel 5.1 beschrieben, ein Teil der Stibe der WG-MOX-BE Gd enthielt. Mit Aus-
nahme des RG-MOX-Kerns st die Borkonzentration am BOC in den Pu-Kernen gleich-
groll oder niedriger als im RefC-Kern. Im Fall von RG-MOX liegt die Borkonzentration

rund 300 ppm fiber den Werten in den anderen Kernen.
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In der Berechnung des RefC-Kerns wurden die Stcuerstibe dem realen Reaktorbetrieb
entsprechend rund 20 cm weit eingefahren. In SILWER kénnen jedoch die Steuerstabe
nur nodal verfahren werden. Nach 275 VLT wurden daher alle Steuerelemente komplett
gezogen, wodurch sich der Knick in der Borkurve des RefC-Kerns zwischen 250 und 275
VLT erklart. In den vier Pu-Kernen wurden die Steuerstiabe wihrend der Abbrandrech-

nung nicht verfahren.

Nach dem Einsatz iiber vier Zyklen werden die Brennelemente aus dem Reaktor entladen.
In Tabelle 5.5 werden die mittleren Konzentrationen der schweren Nuklide in den Pu-
Kernen zum EOL mit den eingesetzten Plutoniumkonzentrationen zum BOL verglichen.

Der Referenzkern wird hierbei nicht betrachtet, da in ihm Plutonium produziert wird.

Tabelle 5.5: Mittlere Zusammensetzung von Plutonium und den héheren Actiniden
g
(IIA) am BOL und EOL relativ zur eingesetzten Plutonium-Masse.

Alle Werte sind in % angegeben.

RG-MOX WG-MOX RG-IMTF WG-IMF

BOL | EOL | BOL | EOL | BOL | EOL | BOL | EOL

Abbrand [VLT] | 0.0 | 1300 | 0.0 | 1300 | 0.0 {1300 | 0.0 | 1350
238py 1.3 1.3 0.0 0.6 2.7 2.0 0.0 0.2
9Py 60.8 | 23.9 | 934 | 266 | 545 | 6.5 | 934 | 6.0
20py 247 | 217 | 6.0 | 202 | 228 | 15.1 | 6.0 | L1.6
2lpy 87 [ 123 | 06 | IL.1 | 11.7 | 9.1 0.6 6.6
242py 4.5 7.6 0.0 4.7 83 | 10.2 | 0.0 3.4
Puyetar 100.0 | 66.8 | 100.0 | 63.2 | 100.0 | 42.9 | 100.0 | 27.8
237Np 00 [ 041 ) 00 [ 065 | 0.0 | 0.00| 0.0 0.0
M1Am 00 (084 | 00 {053 00 |071 | 0.0 | 0.34
M3Am 00 | 204} 00 [1.09| 00 |222]| 0.0 | 0.76
2Cm 00 |021} 00 {017 | 00 | 0.23 | 0.0 | 0.1I5
244Cm 00 (123} 00 | 047 | 0.0 | 155 | 0.0 | 0.37
“3Cm 00 {014 ] 00 (004 | 00 |0.18] 00 | 0.03
HA ot 00 [502]| 00 | 295 | 00 | 499 | 0.0 | 1.65
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Die Netto-Plutoniumreduktion in den beiden MOX-Kernen hetrigt rund 35%. Die Re-
duktion des eingesetzten Plutoniums in den beiden uranfreien Kernen ist mit ca. 57%
im Fall von RG-IMF und ca. 72% im WG-IMF-Kern fast doppelt so hoch wie in den
MOX-Kernen, da kein neues Plutonium produziert wird. Dies entspricht einem Plutoni-
umverbrauch von ~47 kg pro TWhy, in den beiden IMF-Kernen. Bei der Verwendung
von RGPu, in MOX als auch in IMF, wird rund 5% des Plutoniums in héhere Actinide
(HA) transmutiert. Der Anteil an spaltbarem Plutonium am EOL betragt bei RG-MOX-
Brennstoff ~54% und im Fall von WG-MOX ~60%. [n den uranfreien Kernen werden
die spaltbaren Pu-Nuklide auf ~36% mit RG-IMF und auf ~45% bei der Verwendung
von WG-IMF reduziert. Diese Zahlen spiegeln allerdings nur die relativen Verhéltnisse
fiir die verschiedenen Brennstoffe wieder. In Tabelle 5.6 sind die Pu- und HA-Inventare
in den fiinf Kernen liber vier Zyklen, entsprechend 1350 VLT fiir WG-IMF und 1300 VLT
in allen anderen Fillen, wiedergegeben.
Tabelle 5.6: Vergleich der Pu- und HA-Inventare am BOL und EOL in den
verschiedenen Kernen mit einer Leistung von 1 GW,.. Die Brenn-
elemente im WG-IMF-Kern haben eine Standzeit von 1350 VLT

und in den anderen Kernen von 1300 VLT

Inventare der Kerne [10° kg]
BOL EOL
Brennstoff | Pu| U [HA|Pu| U | HA

RefC 0.0[88.4|0.0]1.0]826]0.10

RG-MOX
WG-MOX

81.6 | 0.0
83.4 | 0.0

78.5 | 0.27
80.1 | 0.10

&_'.«'JC_,"\
o

St

o o
[ R ]

RG-IMF | 7.7 0.0 [ 0.0 |33 0.0 | 0.39
WG-IMF 0.0 0.0 1.6 0.0 |0.10

(@3}
O

Hieraus wird deutlich, daBl der Pu-Abbau in den uranfreien Kernen wesentlich effizienter
ist als in den 100% MOX-Kernen. So ist die Pu-Reduktion im RG-IMF-Kern ca. 2.4
mal so grofl wie im RG-MOX-Kern und im WG-IMF-Kern sogar 3.3 mal grofier als im
entsprechenden WG-MOX-Kern. Vorteilhaft wirkt sich das WGPu auf den Aufbau der
HA aus. So sind die Inventare an HA in den beiden WGPu-Kernen am EQL genau so grof§

wie im RefC-Kern. Wie allerdings in den Kapiteln 5.3.4 und 5.3.6 noch gezeigt wird, weist
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der WG-IMF-Kern Nachteile bei einigen Sicherheitsparametern, wie z. B. der Tempera-
turriickkopplung oder den kinetischen Parametern auf. Damit erscheint die Realisierung
von WG-IMF-Kernen fraglich, obwohl sie vom Standpunkt eines effektiven Abbaus von
WGPu aus interessante Eigenschaften aufweisen. Ein gegenteiliges Bild bietet sich dage-
gen fir die Realisierung eines WG-MOX-Kernes, vergl. Kapitel 5.3.5. Der Pu-Vektor
gleicht mit 0.9/42.1/32.0/17.6/7.4 w% fiir 2¥Pu/*°Pu/?*°Pu/?!Pu/?*?Pu der I[sotopen-
verteilung des Plutoniums eines entladenen UQO,-Brennstoffs. Aus diesen Griinden wiirde
sich eine kombinierte Zweistufen-Strategie anbieten: WGPu erst in einem MOX-Kern und

nach Rezyklierung des abgebrannten Brennstoffs als RG-IMIE, nocheinmal einzusetzen.

5.3.2 Toxizitatsvergleich

Verglichen wird hier das Gefahrdungspotential durch die radioaktiven Abfélle der abge-
brannten Brennelemente aus den RG-MOX- und RG-IMF-Kernen mit der direkten End-
lagerung von UQO»-Brennstofl. Effekte von Barrieren im Endlager wurden bei dieser Un-
tersuchung nicht beriicksichtigt. Das Gefahrdungspotential ergibt sich dabei aus dem Pro-
dukt der Aktivitat der Nuklide im entladenen Brennstoff und der effektiven Ingestions-
Dosis aus der ICRP-Publikation 61 [102]. Die dementsprechenden Werte wurden [11]

entnommen. Die Werte von fehlenden Nukliden wurden aus [103] ergénzt.

Wie aus Tabelle 5.6 hervorgeht, wird fiir die Beladung eines RG-MOX-Kerns das Plu-
tonium aus 5.3 UQO,-Kernen und fiir einen RG-IMF-Kern das Plutonium aus 7.7 UQ,-
Kernen gleicher Leistung benétigt. Die in Tabelle 5.7 und Abbildung 5.4 dargestellten
zeitlichen Toxizitatsverlaufe beziehen sich somit immer auf einen Pool von Reaktoren.
Wie in [11] sind alle Werte auf die Menge Brennstoff normiert, die zur Erzeugung von
1 GW.a bendtigt wird. Es ist ferner anzumerken, dal Wiederaufarbeitungsverluste und

Unterschiede in den Pu-Vektoren vernachléssigt worden sind.

Gefahrdungspotential
DWR-Pool in [10°-Sv/GW.,a] nach

beladen mit 10%a | 10%a | 10%a | 10%a

Tabelle 5.7:

Radiotoxisches Gefahrdungspotential der

Abfalle aus den verschiedenen Brenn-

stoffen bei einem Einsatz in Pools von

o
w

U0, 1270 | 257 | 14.1
UO2:4+RG-MOX | 899 | 162 | 74
UO,+RG-IMF | 670 | 109 | 5.2
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Um das Gefahrdungspotential der radioaktiven Abfille besser einschitzen zu kénnen,
wurde in Abbildung 5.4 eine Linie bei 4:10° Sv/GW.a eingezeichnet. Dies entspricht dem
asymptotischen radiotoxischen Gefahrdungspotential der Masse an natiirlichem Uran,
welche gebraucht wird. um eine Leistung von | GW.,a 2u produzieren. s ist zu erken-
nen, dab das Gefihrdungspotential der Spaltprodukte bereits nach rund 400 Jahren unter
den Wert des natiirlichen Urans fallt. Das Gefahrdungspotential der Actiniden der un-
terschiedlichen Brennstoffe erreicht diesen Wert allerdings erst nach 100000 bis 200000
Jahren. Der Vergleich in [abelle 5.7 zeigt, daB im Zeitraum swischen 10° und 10% Jahren
die Verwendung von uranfreiem Brennstoff das kleinste Ciefahrdungspotential aufweist.
§o liegt z. B. nach 10° Jahren das radiotoxische Risiko von RG-IMF ca. um den Faktor 2.7
unter dem des ‘-():'HIT'IIII\MJ!{*. [m Fall von RCG-MOX ergibt sich ein rund 40% hoheres

(i:-i':ih|'cilit|}_\-1mle-|1lm\ als mit RG-IMF.
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Zusatzlich zu dem Vorteil des kleineren (;t‘fﬁiln'lhlllghiulIt’llli.tlr- soll hier bei der Verwen-
dung von IMF nochmals auf die in Kapitel 1.2.4 beschriebene Unloslichkeit der Matrix in
Wasser wie auch in Sauren hingewiesen werden. Zusammen mit der guten Aufnahme eines

groflen Teils der hoheren Actiniden und der _H'[mh;_:rmlul\'h- durch die Matrix wird somil
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der Austritt von radiotoxischen Nuklide aus dem Endlager erheblich erschwert. Gemein-
sam mit der Volumenreduktion durch Wiederaufarbeitung sind dies wichtige Vorteile bei
der Endlagerung des hier entwickelten uranfreien Brennstoffs gegeniiber 170;- oder RG-

MOX-Brennstoff.
5.3.3 Leistungsverteilungen

Durch den Anstieg des thermischen Flusses mit dem Abbrand werden in den uranfreien
Brennstoffen Leistungsspitzen hervorgerufen. Abbildung 5.5 zeigt den zeitlichen Verlauf
der nodalen Leistungsspitzen fiir die fiinf Kerne. Es ist zu sehen. daB der Effekt der Spek
trumsanderung im IMF keinen signifikanten Einflull auf die nodalen Leistungspitzen hat.
Allerdings sind Unterschiede gegeniiber den uranhaltigen Kernen deutlich zu erkennen.
Wihrend sich die Leistungsverteilung im RefC- und RG-MOX-Kerne mit dem Abbrand
deutlich verflacht. bleiben die Werte der nodalen Leistungsspitzen im WG-MOX- und
im RG-IMF-Kern iiber dem Abbrand nahezu konstant. Im WG-MOX-Kern macht sich
hier das Gd bemerkbar. wodurch die Leistung besonders in den frischen Brennelementen
reduziert wird. Aus diesem Grund sind auch die Leistungsspitzen in diesem Kern zum
BOC' bedeutend niedriger als in den beiden anderen uranhaltigen Kernen. Im Fall von
WG-IMF steigt hingegen die nodale Leistungsspitze zwischen BOC und EOC leicht von

1.73 aul 1.30 an.

Abbildung 5.5: Maximum der relativen nodalen Leistungsdichte in den fiinf Kernen

als Funktion des Abbrands
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Die Spektrumsvariation mit dem Abbrand wirkt sich in den IMF-Kernen also weniger auf
die nodale Leistungsdichte aus, sondern mehr in den Staben an den Randern der Brenn-
elemente. Dies ist vergleichbar mit dem Einsatz von MOX-Brennstoff als Teilbeladung in
UQO,-Kernen. Steht z. B. ein frisches uranfreies Brennelement neben einem Element mit
einer Standzeit von drei Zyklen, so konnte dies zu Leistungsspitzen in den Randstaben
des frischen uranfreien Brennelements fithren. Um dies zu priifen, wurden die Pin-Power-
Werte mit SILWER berechnet [71]. In Tabelle 5.8 sind die Werte der nodalen radialen
(Fiy), axialen (F,) und stabweisen (I';) Leistungsmaxima der betrachteten Kerne fiir
BOC und EOC zusammengestellt. Zum BOC sind die maximalen Stableistungen im
RefC-Kern und den beiden MOX-Kernen ungefihr gleich gro. Die Werte in uranfreien
Kernen liegen rund 9% tiefer. Mit Ausnahme des WG-IMF-Kernes erniedrigen sich zwi-
schen BOC und EOC die Pin-Power-Werte in allen Kernen. Die angesprochene Anderung
des Spektrums macht sich dagegen im Fall von WG-IMI' bemerkbar, so daB sich hier
eine maximale Stableistung mit ~495 W/cm am EOC einstellt. Dies ist gleichzeitig die
héchste Stableistung in allen Kernen, bei einer mittleren Stableistung von 230 W /cm des

betrachteten Reaktortyps.

Tabelle 5.8:  Vergleich von nodalen, F,, und I',, sowie stabweisen relativen Leis-
tungsspitzen F, der betrachteten Kerne.
F.;y, : maximaler radialer Wert (axial iiber das BE gemittelt)
I'. : axiale Leistungsspitze (radialer Mittelwert iiber alle BE)

F, : maximale Brennstableistung (aus der Pin-Power-Rechnung)

BOC EOC

RefC 1.92 | 117 [ 2.11 | 1.36 | 1.08 | 1.72
RG-MOX | 1.56 | 1.19 | 2.14 | 1.38 | 1.14 | 1.78
WG-MOX | 1.51 | 1.16 | 2.10 | 1.41 | 1.11 | 1.86
RG-IMI" | 1.38 | 1.20 | 1.94 | 1.40 | 1.22 | 1.82
WG-IMF | 1.39 | 1.20 | 1.95 | 1.48 | 1.14 | 2.15

5.3.4 Reaktivititskoeflizienten

Fir die Regelbarkeit und das Verhalten bei Transienten sind der Doppler- und der Mode-
ratortemperaturkoeffizient von grofler Wichtigkeit. Beide Groflen werden in den nachste-

henden Kapiteln betrachtet.
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5.3.4.1 Brennstoff-Temperatur-Riickkopplung

Die Brennstoff-Temperatur-Riickkopplung wurde in allen Fillen durch die Berechnung
des Dopplerkoeffizienten (DK)!© fiir den ganzen Kern untersucht. Dabei wurden zwei

verschiedene Modelle fiir die Temperaturverteilung im Kern verwendet:

e Uniformer Dopplerkoeffizient (UDK): Die Verteilung der Brennstofftemperatur im
Kern ist konstant. Temperaturanderungen im Kern werden uniform durchgefiihrt,
wobei alle anderen Parameter und Verteilungen, wie z. B. Moderatortemperatur,
Xenondichte, etc., konstant gehalten werden. Dieses Model gibt kleinere DK fiir den
Kern. Es ist also konservativ in den IFdllen, in denen eine grofle Temperaturriick-
kopplung erwiinscht ist, z. B. bei einem schnellen Leistungsanstieg auf Grund eines

Kontrollstabauswurfs.

o Verteilter Dopplerkoeffizient (VDK): Die Anderung der mittleren Brennstofftempe-
ratur als Folge der Anderung in der Leistung wird berechnet, nachdem alle Para-
meter an die neue Leistungsverteilung angepafit wurden. Dieses Modell gibt grofere
DK und ist somit konservativ bei der stationidren Betrachtung von Unféllen, bei

denen es zu einer Abkithlung des Kerns kommt, wie z. B. einern Dampfleitungsbruch.

Die Abbildungen 5.6 und 5.7 zeigen die Variationen der DK mit der mittleren Brennstoff-
temperatur in den fiinf betrachteten Kernen. Die BOC und EOC-Werte sind in allen
Kernen sehr dhnlich, so daB hier nur die Koeflizienten zum EOC dargestellt sind. Der
betragmafBig kleinste DK ist im WG-IMF-Kern zu finden. Hier macht sich der geringere
Anteil an geraden Pu-Isotopen bemerkbar. ?*°Pu und ?*?Pu tragen zusammen rund 50%
zum DK zum BOL des uranfreien Brennstoffs mit RGPu bei. Dies ist auch der Grund
dafiir, daB die MOX-Kerne einen negativeren DK aufweisen als der RefC. Auch hier
macht sich der kleinere Anteil von **“Pu und ***Pu im WG-MOX-Kern bemerkbar. Der
temperaturabhidngige DK dieses Kerns liegt folgerichtig zwischen dem des RefC- und dem
des RG-MOX-Kerns. Die DK, UDK sowohl als auch VDK des RG-IMF-Kerns sind rund
30 - 50% weniger negativ als die des RefC-Kerns, wobei bei den beiden IMF-Kernen die
Berechnung der Brennstofftemperatur als Funktion der Leistung auf der Annahme einer

temperatur- und abbrandunabhingigen Warmeleit{ahigkeit von ZrO, beruht.

1In diesem Abschnitt wird vom Dopplerkoeffizienten gesprochen, da im IMF, mit Er als BP, wie auch

in uranhaltigen Kernen der Dopplereffekt fiir die Brennstofftemperaturriickkopplung maBgeblich ist
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Abbildung 5.6:  Der uniforme Dopplerkoeffizient (UDK) zum EOC' als Funktion der
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Abbildung 5.7:  Variation des verteilten Dopplerkoeffizienten (VDK) zum EOC mit

der Brennstofftemperatur in den verschiedenen Kernen
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5.3.4.2 Moderatortemperaturkoeffizient

Der Wert, des Moderatortemperaturkoeflizienten (MTK) spielt fiir die axialen Leistungsver-
teilung und die Kontrollierbarkeit des Reaktors beim Ubergang von HFP- zu HZP-Bedin-
gungen eine wichtige Rolle. Auch entscheidet der MTK mit iiber die Kontrollierbarkeit
eines Kerns in Fillen von Unféllen, in deren Folge der Moderator eine starke Abkiihlung
erfahrt, wie z. B. bei dem in Kapitel 5.3.6.2 beschriebenen Dampfleitungsbruch. Hierbei
beinhaltet der MTK nicht nur die Anderung der Moderatortemperatur, sondern auch
die durch die Temperaturvariation bedingte Dichteanderung des Moderators. In Tabelle
5.9 sind die MTK der fiinf Kerne zum BOC und EQC fiir cinen Ubergang der Kernein-
trittstemperatur von 291.5 auf ~240°C wiedergegeben. Hierdurch sinkt die mittlere Mod-
eratortemperatur im Kern von 309.2 auf rund 255°C . Damit ahnelt dieses Szenario der im
Sicherheitsbericht des RefC angegebenen Temperaturdanderung bei einem Dampfleitungs-
bruch.
Tabelle 5.9: Moderatortemperaturkoeffizienten (MTK) der finf betrachteten
Kerne fiir den Ubergang der Kerneintrittstemperatur von 291.5 auf
240°C zum BOC und EOC

RefC WG-MOX RG-MOX WG-IMTF RG-IMF

BOC | EOC | BOC | EOC | BOC | EOC | BOC | EOC | BOC | EOC

MTC [pcm/K] | -7.4 | -42.8 | -28.3 | -54.6 | -33.2 | -58.0 | -31.8 | -53.1 | -28.4 | -47.9

Die Anderung des MTK mit der Moderatortemperatur ist in Abbildung 5.8 dargestellt.
Hierbei sind folgende Fakten festzustellen:
I. Auf Grund der besseren Moderation im RefC-Kern sind die MTK am wenigsten

negativ.

N

[n allen Kernen nimmt der MTK betragsméafiig mit dem Abbrand stark zu. Die
Zunahme im RefC-Kern ist dabei am starksten. Der Grund liegt im schnellen Auf-
bau des Plutoniums in den frischen Brennelementen iiber den ersten Zyklus, wie

Abbildung 2.1 zu entnehmen ist.

3. Die betragsmaBig grofiten MTK treten in den MOX-Kernen auf, wobei, wie schon

bei den DK der RG-MOX-Kern dic negativsten Werte aufweist.

4. Die MTK der uranfreien Kerne liegen in den meisten Fallen zwischen den Werten
des RefC-Kerns und denen der MOX-Kerne.
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Abbildung 5.8: Variation des Moderatortemperaturkoeffizienten (MTK) mit der

Moderatortemperatur in den verschiedenen Kernen zum EOC
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Grundsitzlich ist ein etwas negativerer MTK, genauso wie ein negativerer DK, vorteilhaft.
So ist z. B. die Riickkopplung zwischen Brennstoff- und Moderatortemperatur einerseits
sowie der Leistung andererseits stiarker, wodurch sich Leistungsspitzen im Kern leichter
vermeiden lassen als mit weniger negativen Temperaturkoeffizienten. Ob ein Tempe-
raturkoeffizient einen zu negativen oder zu wenig negativen Wert aufweist, hingt von der
jeweiligen Anderung des Reaktorzustandes ab. Fiir Transienten, die einen schnellen Leis-
tungsanstieg zur Folge haben, wie dies z. B. bei einem Steuerstabauswurf der Fall sein
kann, sollte der Dopplerkoeflizient méglichst negativ sein, so daB ein Leistungsanstieg
begrenzt wird und es zu keinen Schiaden kommt. Kommt es dagegen zu Leistungsab-
senkungen, z. B. beim Herunterfahren des Reaktors mittels Steuerstibe, sind, von sehr
negativen MTK gepriagte Leistungskoeffizienten eher storend. Jetzt wird bei der Leis-
tungsabsenkung mehr Reaktivitat frei als mit weniger negativen Werten. Damit der Reak-
tor regelbar bleibt darf somit der Moderatortemperaturkoeffizient auch nicht zu negativ
sein. Der Leistungskoeffizient eines Kernes sollte somit zwischen diesen beiden Grenzen
liegen. Dabei sind eher etwas negativere DK als MTK wiinschenswert. da hierdurch ein

Leistungsanstieg bei verschiedenen Transienten besser begrenzt werden kann.
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5.3.5 Abschaltmarge

=3
o

Eine wichtige Forderung fiir die Kontrollierbarkeit eines Kerns ist eine geniigend grofie Ab-

schaltmarge, um den Kern von HFP- auf HZP-Bedingungen zu bringen. Hierfiir diirfen

nur die Kontrollstibe des Reaktors verwendet werden.

In Tabelle 5.10 werden die fiir

diesen Ubergang sich ergebenden Reaktivititsbilanzen der hier betrachteten Kerne zusam-

mengefafit. Dabei wurden folgende Annahmen getroffen:

o Der Reaktivitatsanstieg aufgrund der Dampfkondensation im Kern wird in Sicher-

heitsberichten fiir Urankerne mit 0.05% angegeben.

starkeren Riickkopplung wegen der negativeren MTK auszugehen.

Grund wurden fiir die Pu-Kerne hier Werte von 0.1% verwendet.,

Fiir Pu-Kerne ist von einer

Aus diesem

e Das Einfahrlimit der Kontrollstibe ist im Referenzreaktor auf 0.3% bei HFP beschrinkt.

Dieser Wert wurde fiir alle Kerne iibernommen.

Tabelle 5.10:  Reaktivitdtsbilanz der verschiedenen Kerne fiir den Ubergang von

HFP- zu HZP-Bedingungen; alle Angaben in %

Ref(!
BOC | EOC

RG-MOX
BOC | EOC

WG-MOX
BOC | EOC

RG-IMF
BOC | EOC

WG-IMF
BOC | EOC

Brennstoll- sowie Mode-
ratortemperatur- und
Leistungsumverteilung
Dampfkondensation

Finfahrlimit der Stiabe

| E)
1
—

2.94
0.05 | 0.05
0.30 | 0.30

245 | 3.28
0.10 | 0.10
0.30 | 0.30

2.25 | 3.21
0.10 { 0.10
0.30 | 0.30

1.38 | 2.12
0.10 | 0.10
0.30 | 0.30

R e P T P PR T P

’::,_l
o0
S
(5 |
-

0.10 | 0.10
0.30 | 0.30

Wirksamkeit der Stiabe:
{a) alle Stibe

-7.43 | -8.09 H.32 | -5.78 | -5.64 | -6.40 | -5.22 | -6.04 5.74 | -6.76
(b) alle, auBer dem
wirksamsten Stab -4.90 | -5.65 LT1 | -5.19 | -5.09 | -5.86 | -4.86 | -5.41 [ -5.32 | -6.02
Abschaltbilanz -1.82 | -1.79 | -1.39 | -0.99 | -1.93 | -1.66 | -2.59 | -2.35 | -2.82 | -2.49
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Die maximale von der Sicherheitsbehérde vorgeschriebene Abschaltmarge liegt bei -1.0%.
Dieser Wert wird in allen Kernen eingehalten. Nur im Fall von RG-MOX wird diese
Vorgabe mit -0.99% zum EOC nicht ganz erreicht. Die negativere Abschaltmarge im
WG-MOX-Kern im Vergleich zum RG-MOX-Kern kann mit den weniger negativen DK
und MTK sowie der hoheren Kontrollstabwerte aufgrund der kleineren Pu-Dichte erklart
werden. Die wesentlich bessere Kontrollierbarkeit der uranfreien Kerne ist zum einen mit
den ebenfalls betragsmaBig kleineren Temperaturkoeflizienten und zum anderen mit der

abbrandabhingigen Zunahme der Kontrollwerte zu erklaren.

Besonders auffallig ist der wesentlich héhere Wert des effektivsten Kontrollstabes im RefC-
Kern mit {iber 30% des gesamten Kontrollstabwertes im Vergleich zu den Pu-Kernen mit
Werten um 10%. Dieser Wert ist korrelliert mit der FluBumverteilung durch das Ein- bzw.
Ausfahren der Kontrollstibe. Die Groe der FluBumverteilung steigt mit den Stabwerten
der Steuerelemente. Die Stabwerte sind aber in den Pu-Kernen wesentlich niedriger, auf

Girund des harteren Spektrums im Vergleich zum RefC-Kern.

Der Wert des effektivsten Stabes nimint in allen Kernen mit Uran von BOC zum EOC
leicht ab. Dagegen steigt dieser Wert in den uranfreien Kernen vom BOC zum EOC, da
hier das Spektrum mit dem Abbrand thermischer wird, wie in Abbildung 4.4 gezeigt

wurde.
5.3.6 Statische Betrachtung von Transientenverhalten

Der Anteil der verzogerten Neutronen g und die Lebenszeit der prompten Neutronen A
sind wichtige Parameter fiir das Transientenverhalten, z. B. bei einem Reaktivitdtsanstieg
durch einen Kontrollstabauswurfl. Die Reaktivitidt wird dabei hiufig in $, als Verhaltnis
zwischen der Reaktivitdt ¢ in % und Ber angegeben. Diese Einheit gibt die Distanz zur
prompten Kritikalitat anschaulich wieder. Bei einem Reaktivitdtsanstieg > 1 $, wird der
Reaktor prompt kritisch bzw. prompt tberkritisch. FEine Leistungsexkursion kann in
diesem Fall nur noch durch die Brennstofftemperaturriickkopplung begrenzt werden. Mit
stationaren Rechenmethoden, so wie hier mit ELCOS, 1aft sich der gré8ite zu erwartende
Reaktivitatsanstieg berechnen. Hierdurch 1aBt sich priifen, ob ein Kern {iberhaupt prompt

kritisch oder (iberkritisch werden kann.

Mit BOXER kénnen die kinetischen Parameter einer Zelle bestimmt werden. Zur Zeit ist
es allerdings nicht méglich, Beg und A fiir zweidimensionale BE- Anordnungen mit BOXER
zu berechnen und diese Parameter an SILWER weiterzugeben. Aus diesem Grund wurden

in einem ersten Schritt fir ein Brennelement reprasentative, abbrandabhangige kinetische
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Parameter durch BOXER-Zellrechnungen bestimmt. Diese Daten wurden anschliefend
mit den Leistungsverteilungen aus SILWER gewichtet. Die so berechneten kinetischen
Parameter des RefC-Kerns wiesen zum BOC und EOC eine Abweichung von nur ~ 1 %
auf im Vergleich sowohl zu den kinetischen Parametern des Sicherheitsberichts als auch

zu den mit dem Codesystem CMS [37, 38] erzeugten Resultaten.

5.3.6.1 Kontrollstabauswurf

Tabelle 5.11 zeigt die kinetischen Parameter fiir die verschiedenen Kerne. In den MOX-
Kernen und dem RG-IMT'-Kern sind die Werte fiir 3.4 und A rund halb so groff wie im
RefC-Kern. Die Werte im WG-1IMF-Kern weisen sogar nur ca. ein Drittel der Werte des
RefC-Kernes auf.

Tabelle 5.11:  Kinetische Parameter 3.4 und A fiir die verschiedenen Kerne

RefC RG-MOX WG-MOX RG-IMF WG-IMF
BOC | EOC | BOC | EOC | BOC | EOC | BOC | EOC | BOC | EOC

231 0.388 | 0.404 | 0.362 | 0.387 | 0.320 | 0.350 | 0.217 | 0.218
Sl 9.6 11.0 | 11.8 | 144 | 8.6 114 | 6.9 7.0

(W81 1

A [;1,5] 22, 2

(o2}

Die bestehenden Symmetrien ausnutzend werden die Kontrollstabe eines Kerns normaler-
weise zu Béanken zusammengefaBt. Es kénnen dann nur alle Stabe einer Bank zusammen
ein- oder ausgefahren werden. Im Referenzreaktor ist der maximale Wert, den ein Kon-
trollstab im kritischen Recaktorbetrieb aufweisen kann, durch das Fahrsystem der Stibe
beschrankt. So ist es nur bei einer Leistung unterhalb von 50% der nominalen Reaktor-
leistung moglich, Kontrollstabe bestimmter Banke voll einzufahren. Der maximale Wert
eines bei 50% Leistung eingefahrenen Stabes wurde fiir jeden der fiinf Kerne berechnet und
in Tabelle 5.12 zusammengestellt. Es ist zu sehen, daB alle Werte zwischen 0.3 und 0.5 $
liegen, so daf} keine Gefahr einer prompten Kritikalitat und somit eines unkontrollierbaren
Leistungsanstiegs besteht. Daf} dies auch fiir die Pu-Kerne zutrifft, ist auf die niedrigeren
o-Werte in % der effektivsten Kontrollstibe in diesen Kernen zuriickzufiihren. Die Wirk-
samkeit der effektivsten Kontrollstabe in den Pu-Kernen liegt hier bei rund einem Drittel

der Wirksamkeit des effekiivsten Stabes im RefC-Kern.
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Tabelle 5.12: Maximaler Wert p eines Kontrollstabs zum BOC und EOC in den

unterschiedlichen Kernen.

RefC RG-MOX WG-MOX RG-IMF WG-IMF
BOC | EOC | BOC | EOC | BOC | EOC | BOC | EOC | BOC | EOC

(&4
[S™)

o[$)| 0.28 | 0.34 | 0.45 | 0.36 | 0.40 | 0.34 | 0.36 | 0.30 | 0.51 | 0.7

5.3.6.2 Frischdampfleitungsbruch

Beim Bruch einer Frischdampfleitung zwischen Dampferzeuger und Turbine kommt es
sekundarseitig zu einer Druck- und Temperaturabsenkung im Dampferzeuger. Durch
die Temperaturreduktion im Dampferzeuger kommt es priméarseitig ebenfalls zu einer
Temperaturabsenkung des Wassers am Kerneintritt. Um dem entgegenzuwirken, wird
iber Schnellschluventile die Druck- und Temperaturabnahme im Dampferzeuger beim
betrachteten Referenzreaktor beschrankt. Damit ist die Abnahme der Kerneintrittstem-
peratur in einem Kreislauf gemifl dem Sicherheitsbericht, Rev. 1981, von 291.5°C auf

rund 250°C limitiert.

In SILWER kann bei der Kerneintrittstemperatur nicht nach Kreislaufen unterschieden

: . . - e
werden. Aus diesem Grund wurde die gesamte Kerneintrittstemperatur auf 250 C abge-

senkt. I[n Tabelle 5.13 wer ™ 'ie Reaktivitatsbilanzen der fin{ Kerne fir dieses somit
konservativ be » zum EQOC miteinander verglichen. Tabelle 5.9 weist
die grofiten M . auf, so daB} eine Absenkung der Moderatortemperatur hier
den grofiten i ceigt. Die Reaktorleistung wurde fiir diese Untersuchung auf 5% der

nominalen Leistung gesetzt. Dies entspricht der Nachzerfallswarme eines Kerns ca. 10
Sekunden nach dem \bschalten zum EOC. Als mittlere Moderatortemperatur im Kern

L - O,
ergibt sich rund 250.5°C .

In Tabelle 5.13 ist zu sehen, daf} eine befriedigende Abschaltbilanz im RefC-, dem WG-
MOX- und den IMF-Kernen zu finden ist. Nur im Fall mit RG-MOX ist der Kern leicht

liberkritisch.
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Tabelle 5.13:

79

Reaktivitatsbilanz am EOC der verschiedenen Kerne fiir eine Ab-

senkung der Kerneintrittstemperatur von 291.5 auf 250°C. Der effek-

tivste Kontrollstab wurde nicht eingefahren.

RefC | RG-MOX | WG-MOX | RG-IMF | WG-IMF
Brennstofftemperatur [°C] 266 267 267 300 300
Ohne Kontrollelemente: ke | 1.0421 1.0549 1.0516 1.0391 1.0453
o [%] | 4.04 5.20 4.91 3.76 4.34
o[$] | 7.73 12.85 12.67 10.75 19.94
Mit Kontrollelementen: ket | 0.9903 | 1.0021 0.99438 0.9330 0.9836
o [%)| -0.98 0.21 -0.53 -1.22 -1.15
o[$] | -1.88 0.53 -1.36 -3.48 -5.28

5.4 Resiimee der Untersuchung von Pu-Vollkernen in LWR

Es wurden die neutronenphysikalischen Eigenschaften von vier verschiedenen Typen von
Pu-Kernen (MOX und IMF jeweils mit RGPu und WGPu) und einem reellen UQ,-Kern

eines existierenden Reaktors miteinander verglichen. Alle Kerne hatten eine Leistung

von 1 GW, und eine Zykluslange von rund 305 Tagen mit einem Streckbetrieb von rund

30 Tagen. Fiir jeden Pu-Kern konnte ein Vier-Zonen-Gleichgewichtszyklus erstellt wer-

den. Durch die Nachrechnung des existierenden Referenzreaktors mit einer UQ,-Beladung

ergab sich eine partielle Validierung der verwendeten Methoden zur dreidimensionalen

Kernsimulation sowie der ecrstellten Gruppenkonstanten.

gefunden:

I'olgende Ergebnisse wurden

¢ Die Borkonzentration in den Pu-Kernen mit BP war kleiner oder gleich der Konzen-
Nur der RG-MOX-Kern braucht zum BOC eine rund 300

ppmn hdhere Borkonzentration im Moderator, um die anfingliche Uberschufreak-

tration im RefC-Kern.

tivitdt zu kompensieren. Im WG-MOX-Kern missen allerdings Gd-haltige Stibe

eingesetzt werden, um die Borkonzentrationen in einem vertretbaren Rahmen hal-

ten zu konnen.
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e Die Pu-Reduktion ist in den MOX-Kernen durch den Aufbau von neuem Plutonium
aus dem Uran beschrankt. Sie liegt mit ca. 58 und 42 kg pro TW,h fiir den RG-
MOX- und den WG-MOX-Kern bei rund einem Drittel der Pu-Reduktion in den
IMI*-Kernen, die 141 und 138 kg pro TW,h fiir RG-IMF und WG-IMF aufweisen.
Die Produktion von Plutonium im RefC-Kern liegt bei ca. 32 kg pro TW, h, so da3
im RG-IMF-Kern die Plutoniummenge entsprechend der Plutoniumproduktion aus
4.4 UO,-Kernen vernichtet werden kann.

Das Gefahrdungspotential der radioaktiven Abfalle 148t sich durch den Einsatz von
IMF gegeniiber MOX reduzieren. Einen noch gréBeren Vorteil diirfte sich allerdings

durch die wasserunlosliche Matrix der IMF-Brennstoffe im Endlager ergeben.

o Die Leistungsverteilungen in den MOX-Kernen sind der des RefC-Kernes, sowohl
zum BOC als auch zum EOC, &dhnlich. Die IMF-Kerne haben zum BOC e¢ine etwas
flachere Leistungsverteilung als der RefC-Kern. Uber dem Abbrand macht sich der
starke Anstieg des thermischen [Mlusses im IMF bemerkbar, so daf die Leistungs-

spitzen zum EOC in den IMF-Kernen leicht (iber denen des RelC-Kerns liegen.

e Die weniger negativen Brennstoff- und Moderatortemperaturkoeffizienten (DK, MTK)
der IMF-Kerne gegeniiber dem RefC-Kern wirken sich giinstig auf die Abschaltbi-
lanz dieser Kerne aus. So ist zwar der Reaktivitatswert der Kontrollstibe in allen
Pu-Kernen um rund ein Drittel kleiner als im Referenzfall, dafiir ist aber in den
uranfreien Kernen auch weniger Reaktivitat zu kompensieren. Im Gegensatz zu den
IMF-Kernen sind die Koeflizienten in den MOX-Kernen negativer als im RefC-Kern,
so daf} hier beim Abschalten der Kerne mit den Kontrollelementen mehr Reaktivitat

zu kompensieren ist.

e Ein dhnliches Bild ergibt sich fiir die hier betrachteten Transienten. Zwar weisen
die Pu-Kerne um mehr als die Halfte kleinere kinetische Parameter wie der RefC-
Kern auf, dafiir ist aber der Reaktivitatsanstieg nach einem Kontrollstabauswurf
geringer. Somit wird keiner der betrachteten Kerne durch den Auswurf eines Kon-
trollstabs prompt kritisch. Dies ist allerdings durch die Fahrweise der Kontrollstdbe
des hier betrachteten Referenzreaktors bedingt, die nur bei reduzierter Reaktor-
leistung das volle Einfahren der Kontrollstdbe zulaBit. In den Ergebnissen zum
Frischdampfleitungsbruch spiegelt sich die Abschaltbilanz wieder. Nur im Fall von
RG-MOX reichen die Kontrollstabe alleine nicht aus um den Kern unterkritisch zu
halten. Hier machen sich die negativsten DK und MTK aller Kerne bemerkbar. In
den uranfreien Kernen und im WG-MOX-Kern scheint dagegen diese Transiente,

wie im RefC-Kern, mit den Kontrollstiben beherrschbar zu sein.
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Auf Grund der hier gefundenen Ergebnisse erscheint es somit moglich, uranfreie Vollkerne
in bestehende Druckwasserreaktoren einzusetzen. Allerdings sind die Warmeleitfahigkeit,
die kinetischen Parameter und betragmiBig der Dopplerkoeffizient kleiner als bei Uran-
brennstoffen. Somit mufB in weiteren Arbeiten, z. B. Transientenrechnungen, eine Bestiti-
gung der auf Basis von stationdren Rechnungen getroffenen Schluifolgerungen zum Stérfall-

verhalten von 100 % uranfreien DWR erfolgen.

Im Rahmen der Kernauslegung wurden hier, bei der Berechnung der Gruppenkonstanten
mit BOXER, Hohlpellets fiir die IMF-Kerne betrachtet, um auf Grund des jetzigen Kennt-
nisstandes zur Warmeleitfahigkeit dhnliche Brennstofftemperaturen wie bei UQO, vorraus-
setzen zu kénnen. Allerdings weisen Hohlpellets auch Nachteile gegeniiber Vollpellets auf.
So ist - bei konstantem Stabdurchmesser - die im Brennstoff speicherbare Warmemenge
kleiner, und die Herstellungskosten von Hohlpellets sind hoher als die der Vollpellets. Aus
diesen Griinden werden am PSI z. Z. Mdglichkeiten untersucht, die Warmeleitfahigkeit
durch die Zugabe von weiteren neutronisch inerten Stoffen zu erhéhen, so daB Vollpel-
lets mit vertretbaren Brennstofftemperaturen verwendet werden kénnen. Die sich aus
diesen Bemithungen méoglicherweise ergebenden Anderungen an der Matrixzusammenset-
zung sowie auch die Verwendung von Vollpellets an Stelle von Hohlpellets haben aber nur
einen unwesentlichen Einflufl auf die neutronenphysikalischen Untersuchungen, so daBl die

hier gefundenen Aussagen ihre Richtigkeit behalten.

Der Einsatz von 100%-MOX-Kernen mit WGPu in LWR, wie er z. B. auch in [104]
vorgeschlagen worden ist, ist weniger problematisch als der Einsatz von 100% Kernen
mit RG-MOX. Damit ist die Vernichtung von WGPu iiber die Verbrennung in LWR
mit MOX ein gangbarer Weg. Wiederaufgearbeitetes Plutonium aus abgebranntem WG-
MOX-Brennstoff kénnte ein zweites Mal als IMF in LWR eingesetzt und anschlieend

ohne grofere Proliferationsgefahren endgelagert werden.
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6 Heterogene Kernanordnungen

Es kann grundsétzlich nicht davon ausgegangen werden, daf mit dem in Kapitel 4 aus-
gelegten uranfreien Brennstoff Gibergangslos in einem einzigen Schritt ein Vollkern zum
Einsatz kommt. Vielmehr wiirden IMF-Brennelemente zuerst in einen Mischkern zusam-
men mit UOQ,-BE eingesetzt werden, so wie dies auch z. Z. mit MOX-Teilbeladungen
gehandhabt wird [24, 26, 105]. Bedingt durch die unterschiedlichen Spektren, die in den
Abbildungen 2.2 und 4.4 zu sehen sind, kommt es in den MOX-BE am Ubergang zu
den UO,-BE zu Leistungsspitzen. Um dem entgegenzuwirken werden MOX-BE fiir ihren

Einsatz in einer Uranumgebung optimiert [24].

Eine dhnliche Vorgehensweise wird auch hier fiir die uranfreien Brennelemente verfolgt,
wobel in einem ersten Schritt die Auslegung hinsichtlich der Leistungsverteilung innerhalb
des IMF-BEs erfolgt. In einem zweiten Schritt wird dieses optimierte IMF-BE in den in
Kapitel 5 betrachteten RefC-Kern eingesetzt und gepriift, welchen Einflul der Einsatz

von IMF-BE an Stelle von UO,-BE in existierenden UQ,-Kernen hat.

6.1 Brennelementauslegung

Die Brennelementauslegung der IMF-BE fir den insatz in einem UQO;-Kern erfolgt mit
dem zweidimensionalen Modul von BOXER. Alle Untersuchungen zur BE-Auslegung er-
folgen mit Reaktorplutonium. Betrachtet wird eine quadratische 3x3 BE-Anordnung,
wobei es aus Symmetriegriinden ausreicht, rechnerisch nur ein Viertel dieser Anord-
nung zu beriicksichtigen. Das zentrale Brennelement enthielt dabei MOX oder IMF, die
acht umgebenden Elemente UO, als Brennstoff. In Abbildung 6.1 werden Ergebnisse der
MOX- und IMF-BE in einer Uranumgebung miteinander verglichen. Es zeigt sich, da3
die groBten Leistungsspitzen dann auftreten, wenn beide Brennstoffe, MOX bzw. IMF
sowie das umgebende UO,, keinen Abbrand aufweisen. Diese Situation, IMF bzw. MOX-
Brennstofl und UO,-Brennstoff zum BOL wird in Abbildung 6.1 dargestellt. Untersucht
wird immer die relative Leistungsverteilung in den Pu-BE, daf} heiBt, die Leistung in einer

Zelle dividiert durch die mittlere Leistung im MOX- bzw. IMF-BE.

[n beiden Brennelementen, MOX und [MF| treten die grofiten relativen Leistungsspitzen
in den Eckzellen auf. Diese Leistungsspitzen sind durch den hohen thermischen Fluf§ an
dieser Stelle aus der UQ,-Umgebung bedingt. Die Leistungsspitze im IMI'-BE fallt mit
1.6 hoher aus als die im MOX-BE mit 1.44, da die Pu-Dichte im IMF rund 50% grofler ist
als im MOX-Brenustofl. Bedingt durch die starke Abschirmung des thermischen Flufles
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e Wie in [24] und [105], wurde der Brennstab in der Mitte des Brennelements durch
ein Wasserloch ersetzt. Hierdurch wird die Moderation innerhalb des Brennelements

verbessert, wodurch sich ein gleichmaBigerer Abbrand im Brennelement einstellt.
e Die Pu-Dichte in den restlichen Brennstiben wurde von 0.9 g/em® auf 0.95 g/cm” er-

hoht. Dadurch blieb die mittlere Pu-Dichte im Brennelement konstant.

Abbildung 6.2 zeigt die Anordnung der Brennstabe in dem fiir den Einsatz in einer V0O,

Umgebung optimierten IMF-BE.

Abbildung 6.2: Viertel-AufriBl des optimierten IMF-BE fiir den Einsatz in heterogenen

Anordnungen mit UQ,-Brennstoff

Pu / Er / Gd / ZrO,
0.7/03/0.3 /50 [g/em” |

Pu / Er / ZrO,

0.8 /0.4 /50 |[g/em? |

Pu / Er / ZrO,
0.95/ 0.3 / 5.0 [g/cm? |

. Fithrungsrohr
. Wasserloch

Auf Grund des Gadoliniums als BP im Eckstab des neuen IMF-BE tritt die groBte Lei

L Eue. R

stungsspitze jetzt nach rund 350 VLT auf. Zu diesem Zeitpunkt sind die absorbierenden
(Gd-Nuklide so weit transmutiert. daf sie die Leistungsverteilung nicht mehr beeinflussen.

Diese Situation ist in Abbildung 6.3 wiedergegeben.

Die maximale relative Leistungsspitze weist nun einen akzeptablen Wert von 1.16 aul.
Im weiteren Abbrandverlauf verflacht die Leistungsverteilung. Ab dem Ende der zweiten
Standzeit treten in diesen optimierten IMF-BE nur noch relative Leistungsspitzen von
unter 1.05 auf, Damit erscheint es moglich, die so ausgelegten IMF-BE als Teilbeladung

in UQy-Kernen einzusetzen.
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6.2.1 Bereitstellung der Gruppenkonstanten

Die in Kapitel 5.2.1 berechneten Gruppenkonstanten fiir die dreidimensionalen Kern-
simulationen wurden fiir eine unendliche Anordnung von Brennelementen erstellt. Des
weiteren wurde fiir jeden Brennstab das gleiche Material verwendet. Dies war méglich,
da die untersuchten Kerne homogene Beladungen hatten. In den hier betrachteten het-
erogenen Kernbeladungen ist dies nicht mehr der Fall. Die Brennstibe am Rand der
[ME-BE sehen das Spektrum der UO,-BE wahrend die Brennstabe im [nneren der IMF-
BE quasi das ungestorte IMF-Spektrum sehen. Aus diesem Grund wurde fiir die Erstel-
lung der Gruppenkonstanten des optimierten IMF-BE das IMF-BE in einer Umgebung
von UO,-BE betrachtet. Wie in Kapitel 3.2 beschrieben, ist es in BOXER moglich,
verschiedene Zelltypen zu definieren. Als Haupttyp wurden die UQO,-Zellen der Uran-BE
verwendet. Diein Abbilung 6.2 dargestellten Randzellen mit verminderter Pu-Dichte wur-
den als Sekundirtyp definicert. Das bedeutet, daB die in diese Zellen eintretenden Stréme
gleich den aus dem Haupttyp austretenden Strémen sind, womit die neutronenphysikalis-
che Kopplung zwischen den UO;- und den IMF-Zellen gegeben ist. Die inneren Zellen
im IMF-BE, in Abbildung 6.2 sind dies die Zellen mit 0.95 g/cm® Plutonium, wurden als
unendliche ungestorte Anordnung berechnet. Die Berechnung der verschiedenen Zustande
der freien Variablen sowie deren Auswahl erfolgte analog zu der in Kapitel 5.2.1 angewen-

deten Methode.

6.2.2 Teilbeladungen mit IMF-Brennelementen

Die groBten Leistungsspitzen traten im RefC-Kern in den f{rischen Brennelementen mit
einer Anreicherung von 3.8w% 2°U auf. Die nodalen Werte der radialen Leistungsfaktoren
dieser Brennelemente sind in Abbildung 6.5 auf den Positionen B-8 und H-14 zu finden.
Diese zwei sowie die zwei hierzu symmetrischen Brennelemente wurden durch optimierte
IMF-BE ersetzt. Deutlich zu erkennen ist die wesentlich geringere relative Leistung in
den hier eingesetzten IMF-BE als in den UO,-BE. Dieser Effekt ist erklarbar durch den
groen Anteil an BP in diesen Brennelementen und der damit verbundenen geringeren
Reaktivitat dieser Brennelemente. Die grofiten Leistungsspitzen verschieben sich in die
Brennelemente D-11 und E-12, bzw. in die entsprechenden Brennelemente der anderen
Quadranten des heterogenen Kerns. Die maximale Stableistung in den optimierten IMF-
BE liegt bei maximal 325 W/cm, womit sich dieser Wert weit unterhalb der maximalen

Stabwerte von rund 485 W/cm im RefC-Kern befindet, wie aus Tabelle 5.8 hervorgeht.
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Abbildung 6.5:

Brennelementauslegung fiir heterogene Kernanordnungen

Radiale Leistungsverteilung im vierten Quadranten des Ref(-Kerns zum

BOC' (obere Angabe) und im RefC-Kern mit optimierten IMF-BE (mittlere

\ngabe) sowie der Differenz pro Brennelement in % (untere Angaben). Die

Position H-8 gibt die Mitte des Kernes an, wihrend B-8 und I1-14 die Lage

zweler der vier IMF-BE angibt.
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Mit dem Abbrand nimmt die Leistung im IMF-BE zu, da die BP abgebaut werden. Wie

aus der BE-Optimierung hervorgeht. ist das Ende der ersten, bzw. der Anfang der zweiten

Standzeit der eigentlich kritische Abbrandzeitpunkt beziiglich der maximalen Leistung in

den optimierten IMF-BE. In Abbildung 6.6 werden die berechneten Leistungsverteilungen

zum [LOC des RefC'-Kerns und der heterogenen Kernanordnung miteinander verglichen.
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Abbildung 6.6: Radiale Leistungsverteilung im vierten Quadranten des RefC-Kerns zum
EOC (obere Angabe) und im RefC-Kern mit optimierten IMF-BE (mittlere
Angabe) sowie der Differenz pro Brennelement in % (untere Angaben). Die
Position H-8 gibt die Mitte des Kernes an. wihrend B-8 und H-14 die Lage

zweier der vier IMF-BE angibt.
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Auch am EOC liegen die nodalen Leistungen in den IMF-BE unter denen der entsprechen-
den UO,-BE. Die maximale Stableistung in dem IMF-BE betrug rund 390 W/cm und
liegt damit im Bereich der durch die Materialdaten gegebenen Grenzen. Bei einer Sta-
bleistung von 400 W /cm und einer angenommenen Wirmeleitfahigkeit von 2 W/(m-K)

wiirden sich unter Verwendung eines Vollpellets Zentraltemperaturen von rund 1900°C
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und in einem Hohlpellet von ca. 1300°C einstellen. Im Vergleich dazu, wiirden sich mit

UQ,-Vollpellets Zentraltemperaturen von rund 1500°C ergeben [78].
g

Die IMEF-BE mit einer Standzeit von einem Zyklus, entsprechend einem Abbrand von
rund 325 VLT, wurden anschlieflend auf Positionen von UQ,-BE mit einem Abbrand von
einem Zyklus gesetzt. Dabei wurde darauf geachtet, dafl die Kernsymmetrie erhalten
blieb. Dieser Vorgang wurde nach jedem Abbrandzyklus wiederholt. Das IMF-BL von
Position B-8 wurde so auf den Positionen F-8 nach einem Zyklus Abbrand, C-8 mit zwel
und C-13 mit drei Zyklen Abbrand eingesetzt. Entsprechend wurde das IMF-BE von
Position H-14 auf H-10, H-13 und C-13 umgesetzt. Wie aus Abbildung 6.4 zu ersehen
ist, entsprechen diese Positionen UO,-BE mit gleichen Einsatzzeiten. Alle anderen BE-
Positionen und Abbranddaten blieben jeweils identisch mit denen aus dem RefC-Kern. In
allen Abbrandzyklen der optimierten IMF-BE im RefC-Kern traten keine hoheren Stab-
leistungen in den vier IMF-BE auf als zum EOC des ersten Abbrandzyklus. Nur zum
BOC des zweiten Zyklus waren die Stableistungen in den Eckstiben des IMI'-BE etwa

gleich denen am EOC des ersten Zyklus.

Um den weiteren Weg in Richtung IMF-Vollkern aufzuzeigen, wurde auch ein Kern mit
12 frischen IMF-BE betrachtet. Zuséatzlich zu den vier IMF-BE wurden hier noch acht
weitere IMF-BE auf den Positionen D-11 und E-12 sowie den entsprechenden Standorten
der anderen drei Quadranten eingesetzt. Der erste Zyklus dieses Mischkerns weist ein
ahnliches Verhalten auf, wic der RefC-Kern. Damit erscheint es moglich, IMF-BE als

Teilbeladungen in einem UQO,-Kern einzusetzen.

Um {ber Teilbeladungen mit IMF-BE zu einem IMF-Vollkern zu gelangen, bedarf es
noch einer Reihe von Optimierungen. Allerdings wiirde schon der Einsatz von 1/8 IMF-
BE ausreichen, um im Kern ein Plutoniumgleichgewicht zu erlangen. Mit Teilbeladungen
von 20 bis 25% uranfreien Brennstoffs in einem UQ,-Kern ist eine Pu-Reduktion von rund
20% zu erreichen. Wie aus Tabelle 5.6 hervorgeht, miiite die 2.5-fache Zahl von MOX-
BE eingesetzt werden, um einen vergleichbaren Effekt zu erzielen. Somit kénnten auch
Teilbeladungen mit IMI*-BE schon zu einer effizienteren Plutoniumregulierung beitragen

als dies heute mit MOX-Brennstoff moglich ist.



Programmvalidierung 91

7 Programmvalidierung

Die Ergebnisse aus den Kapiteln 4 bis 6 zeigen auf, dafl sich das reaktorphysikalische
Verhalten uranfreier LWR-Brennstoffe von dem herkémmlicher Brennstoffe, wie GO, und
MOX z. T. wesentlich unterscheidet. Die bis dato durchgefihrte Validierung des Pro-
grammsystems ELCOS basierte aber tiberwiegend auf H,O-moderierten Sytemen mit
UO,-Brennstofl [106]. Um die Genauigkeit der verwendeten Rechenmethoden und Quer-
schnittsdaten abschatzen zu kénnen, wurden wahrend dieser Arbeit weitere Teilvali-
dierungen, inshesondere des Zellprogramms von BOXER, durchgefithrt. Grundlage der
Validierung waren dabei zwei Mefireihen kritischer Experimente sowie ein numerischer
Benchmark. Als Versuche standen die Resultate der FDWR-PROTEUS-Phase-I1-Experi-
mente [60, 64, 107, 108] und die durch diese Arbeit initiierten Reaktivitatsmessungen von
Absorberstiben an der kritischen Anlage CROCUS der Eidg. Technischen Hochschule
Lausanne (EPFL) zur Verfiigung. Als Folge des in Kapitel 2.2 aufgezeigten interna-
tionalen Interesses an Konzepten, die einen verstarkten Einsatz von Plutonium in LWR
ermoglichen, wurde ein Benchmark {iber uranfreie Pu-Brennstofte in die Wege geleitet,
an dessen Gestaltung und Durchfithrung auch das PSI im Rahmen des Projekts ,,Fort-
geschrittene Brennstoffzyklen” teilnimmt. Zumn einen bildet dieser Benchmark die Grund-
lage zur numerischen Validation des Programms BOXER, zur Untersuchung von Aspekten
die nicht durch die Experimente abgedeckt sind, wie z. B. die Abbrandrechnung. Ander-
erseits stellt der Benchmark die Basis {iir Studien zum Einflul der Grunddaten auf die

rechnerischen Ergebnisse dar.

Die Validierung des Programms SILWER besteht einerseits aus den in Kapitel 5.3 beschrie-
benen dreidimensionalen Nachrechnungen des Referenzkernes und andererseits aus Stu-
dien wie [109].

7.1 BOXER-Validierung fiir Plutoniumsysteme

In den PROTEUS-FDWR Phase [I-Experimenten wurde ein MOX-Brennstoff mit einer
Anreicherung von 7.5 w% Puy;s eingesetzt. Neben den Kernen 7 bis 17 mit Volu-
menverhéltnissen von Moderator zu Brennstoff (V,,/V,) von 0.0 bis 0.95, wurde mit
Kern 18 auch ein thermisches MOX-Spektrum mit einem Volumenverhaltnis von 2.07
betrachtet [110].
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7.1.1 Aufbau der PROTEUS-FDWR Experimente

Der Aufbau des PROTEUS-Reaktors fiir die FDWR-Phase-1I Experimente ist in Abbil-

dung 7.1 wiedergegeben.

Abbildung 7.1:  Aufbau des PROTEUS-Reaktors fiir FDWR-Phase-II Experimente

(1) Testzone

(2) Pufferzone

(3) D,O-Treiberzone

(4) Graphit-Treiberzone
(5) Graphit-Reflektor
(6) Abschaltstabe

Die Testzone (1) im PROTEUS-Reaktor war mit 0.5 m Durchmesser und 0.84 m ak-
tiver Hohe zu klein, um einen kritischen Reaktorzustand aufrecht zu erhalten. Deswe-
gen ist sie von zwei Treiberzonen (3), (4) umgeben, durch die der Reaktor erst kritisch
wird. Die beiden Treiberzonen bestehen aus 5 w% angereichertem UQ; mit D;O bzw.
Graphit als Moderator. Damit in der Testzone ein méglichst ungestortes epithermisches
MOX-Spektrum vorherrscht, wurde die Testzone durch eine trockene Pufferzone (2) mit
Natururanstaben von den beiden Treiberzonen spektral entkoppelt. Durch das Natur-
uran werden die thermischen Neutronen aus den Treiberzonen absorbiert und nur wenig

moderierte Spaltneutronen abgegeben.

Damit ergibt sich im Zentrum der Testzone ein nahezu ungestértes Spektrum, das damit
ungefdhr dem eines einzonigen kritischen Reaktors im Grundmode entspricht. Dieser kann
mit Zellcodes in sogenannten Grundmode-Berechnungen simuliert werden. Bei dieser
Berechnungsmethode wird das geometrische Buckling so lange variiert, bis der effektive

Multiplikationsfaktor gleich Eins ist.
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7.1.2 Ubertragbarkeit der PROTEUS-Messungen auf IMF-Systeme

Mit einem V., /V; = 2.07 entspricht das Moderationsverhaltnis im PROTEUS-Kern 18 von
herkommlicher LWR. Das mit dem Zellprogramm von BOXER berechnete Spektrum von
Kern 18 wird in Abbildung 7.2 mit dem ebenfalls mit BOXER berechneten Spektrum einer
IMF-Zelle verglichen. Beide Berechnungen wurden im Grundmode, d. h. mit kritischem

Buckling, sowie ohne Abbrand und im kalten Zustand"' durchgefiihrt.

Abbildung 7.2:  Vergleich berechneter Spektren von PROTEUS-Kern 18. MOX mit
0.94 g/em® Pu und der verwendeten uranfreien IMF-Zelle mit

0.9 g/em® Pu sowie 0.3 g/cm? Er.
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Es ist zu sehen, dafl beide Spektren gut iibereinstimmen. Die Differenzen im hohen
Energiebereich sind auf die inelastische Streuung durch das ***U im MOX zuriickzufithren.
Die Unterschiede im thermischen Energiebereich sind durch das Erbium im IMF und
durch die unterschiedlich hohen Anteile an spaltbarem Plutonium - 0.6 g/cm® Puy,,, in

der IMF-Zelle und 0.68 g/em® Puy,,, im Fall von Kern 18 - erklarbar.

Abbildung 7.3 zeigt die energetische Verteilung der totalen Spaltraten fiir die beiden
Brennstoffe. Fiir die Gesamtabsorption ergibt sich ein dhnliches Bild. Allerdings macht
sich hier die Resonanz von " Er bei 0.45 eV mit umgekehrtem Vorzeichen bemerkbar.

wie in Abbildung 7.4 zu sehen ist.

- 2 - e " [ 20
"'Die Brennstofftemperatur betrug 45 C' und die Hiillrohr- und Moderatortemperatur lag bei 40°¢
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Abbildung 7.3:  Energetische Verteilung der auf eins normierten totalen Spaltraten im
MOX Kern 18 mit 0.94 g/cm”® Pu, verglichen mit der Verteilung in

der uranfreien IMF-Zelle mit 0.9 g/cm”® Pu sowie 0.3 g/cm” Er.
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Abbildung 7.4:  Energetische Verteilung der auf eins normierten Gesamtabsorption im
MOX Kern I8 mit 0.94 g/em® Pu, verglichen mit der Verteilung in

der uranfreien IMF-Zelle mit 0.9 g/cm® Pu sowie 0.3 g/cm® Er.
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Der groBte Teil der Spaltungen kommt in beiden Zellen aus **Pu und **'Pu. Die Diskre-

panz im oberen Energiegebiet erklart sich durch die Spaltung in **U. Die Unterschiede
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Fiir beide Plutoniumisotope zeigt sich eine gute Ubereinstimmung in den betrachteten
Brennstoffen. Die Differenzen in den Absorptionen von 2**Pu und ?*!'Pu sind einzig mit
der Anwesenheit des Erbiums in den Zellen mit IMF zu erkléren.

Um Normierungsfehler zu vermeiden, wurden bei den PROTEUS-Experimenten, wie bei
solchen integralen Untersuchungen iiblich, nicht die einzelnen Reaktionsraten, sondern
deren Verhaltnisse zur Hauptspaltrate 22°Pu gemessen. Somit sind fiir die Ubertragharkeit
auch die Reaktionsratenverhéltnisse von gréflerem Interesse, wobei die PROTEUS-Kerne
mit einem kleineren Moderationsverhaltnis zur Validierung von Rechnungen mit ver-
schiedenen Voidzustianden verwendet werden kénnen [110]. In Tabelle 7.1 werden die mit
BOXER berechneten Reaktionsratenverhdltnisse der verschiedenen FDWR-PROTEUS-
Kerne mit denen aus IMF-Zellen fiir gleiche Moderationsverhaltnisse bzw. Voidzustande
verglichen. Der Ubersichtlichkeit halber werden fiir die cinzelnen Reaktionsraten folgende

Abklirzungen verwendet:

Einfang: 28U Gy Spaltung:  #°U  F;
(Capture) *Pu  Cq (Fission)  ?®U Fy
M0py 9Py Fy
H2py G, Mpy Fy

Tabelle 7.1: Quotient aus IMF/PROTEUS von mikroskopischen Reaktionsraten-
verhaltnissen aus BOXER-Rechnungen fiir verschiedene Voidzustan-
de, entsprechend den Moderationsverhéltnissen in den FDWR-

PROTEUS-Kernen 7, 8, 13 und 18

Kern 8 7 13 18
[Vin/ Vo] 0.0 0.48 0.95 2.07
Void [%] 100 76 53 0
UCq/Fy 1.294 1.012 1.001 0.994
NCo/Fs 1.247 1.073 1.031 1.036

Cy/Fg 1.205 0.735 0.717 0.774

F,/F, 1.060 1.040 1.031 1.013

1) Nicht meBbares Reaktionsratenverhiltnis

Trotz der verschiedenen Brennstoflzusammensetzungen von IMF und MOX stimmen die
berechneten Reaktionsratenverhiltnisse zum groflen Teil gut berein. Die groferen Un-
terschiede in dem Reaktionsratenverhaltnis C;/Fgy lassen sich durch die verschiedenen
Pu-Zusammensetzungen erkliren. So ist der ?*2Pu-Anteil im IMF mehr als doppelt so
grof} wie im MOX der FDWR-Kerne. Hierdurch ist die Selbstabschirmung in ?*?Pu gré8er

und C; in den IMF-Zellen entsprechend kleiner.
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Die Differenzen von Cy/Fg, Co/Fg und C3/Fg im 100 % Void-Fall begriinden sich mit den
in Abbildung 7.6 dargestellten Spektrumsunterschieden in der IMF-Zelle und dem Kern 8.
Ursache fiir diese Unterschiede ist die Anwesenheit des ZrQ, anstelle des UQ, im IMF.
Da Zirkonium rund 2.6 mal leichter ist als Uran, kommt es somit fiir 100 % Void durch
die elastische Streuung am Zirkonium zu einem weicheren Spektrum in der IMF-Zelle als
im Kern 8. Die Differenzen in den Reaktionsratenverhaltnissen sind also erklarbar. Als
SchluBfolgerung konnen die PROTEUS-Messungen als Bestitigung des verwendeten Pro
gramms zur Berechnung der Pu-Reaktionsraten im IMF bei verschiedenen Voidzustinden

verwendet werden.

Abbildung 7.6:  Vergleich berechneter Spektren von PROTEUS-Kern 8, MOX mit
0.94 g/em” Pu, und der verwendeten uranfreien IMF-Zelle mit
0.9 g/em” Pu sowie 0.3 g/cm”® Er bei 100 % Void.
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.3 Korrekturen fiir die PROTEUS-Nachrechnungen

Aus verschiedenen Griinden ist es nicht oline weiteres moglich, experimentell ermittelte
Daten direkt mit Rechenergebnissen zu vergleichen. Um dennoch gemessene Reaktfions
ratenverhaltnisse aul Zellrechnungen iibertragen zu konnen. sind Korrekturfaktoren not

wendig, mit denen die Rechenergebnisse an die realen Messbedingungen angepalit werden.
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7.1.3.1 Single-Zone-Faktoren

Dic komplexe Struktur des PROTEUS-Reaktors 148t sich nur durch Ganzreaktorrechnun-
gen genau darstellen. lm Gegensatz zu Zellrechnungen ist es damit moglich, den Einflufl
der benachbarten Zonen auf die eigentliche Testzone zu beriicksichtigen. Damit dieser
Einflul moglichst gering ist, wurden die FDWR-Experimente gemafl Kapitel 7.1.1 aufge-
baut, so dafl in der Mitte der Testzone ein nahezu ungestortes Spektrum vorherrscht.
Dies entspricht quasi einem einzonigen kritischen Reaktor im Grundmode. Dieser kann
mit einfachen Zellcodes berechnet werden. Die kleinen Einfliissse der duleren Zonen auf
die Reaktionsratenverhéltnisse in der Testzone koénnen durch sogenannte Single-Zone-

Faktoren (SZI%) beriicksichtigt werden. Sie ergeben sich aus:

Reaktionsratenverhaltnis im Kernzentrum aus der Ganzreaktorrechnung
Reaktionsratenverhiltnis der Zellrechnung im Grundmode

SZF = (7.1)

Durch Axmann konnte in [64] gezeigt werden, daB der EinfluB aus Querschnittsbiblio-
theken und Rechenprogrammen auf diese Faktoren gering ist. Aus diesem Grund werden
die gemittelten SZF aus [108] in dieser Arbeit verwendet. Tabelle 7.2 faBt die hier einge-

setzten Single-Zone-Faktoren zusammen.

Tabelle 7.2:  Single-Zone-Faktoren der Reaktionsratenverhaltnisse in
den verschiedenen FDWR-PROTEUS-Kernen

Reaktionsraten- Single-Zone-Faktoren
verhéltnis Kern 8 | Kern 7 | Kern 13 | Kern 18
Fs/Fqy 0.996 | 1.000 1.000 1.000
Cs/Fy 0.983 | 1.000 1.000 1.001
Fg/Fy 0.997 | 0.995 0.997 1.008
F, /T 0.995 1.000 1.000 n. ber.
Cy/Fy 1.000 1.001 1.000 n. ber.

Es ist gut zu erkennen, daf der gréfite EinfluBl durch die Randzonen im trockenen Kern
8 auftritt. In allen anderen Kernen ist die Wirkung der Neutronen aus den Puffer- und

Treiberzonen auf die Reaktionsratenverhaltnisse relativ gering.
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7.1.3.2 Heterogenitétseffekte in Kern 18

Um ein in LWR {ibliches Moderationsverhiltnis von ungefdhr zwei zu erhalten, wurde
aus dem Gitter in Kern 13 jeder zweite Brennstab entfernt. Diese Heterogenitat ist mit
dem Zellprogramm von BOXER nicht exakt zu erfassen. Aus diesem Grund wurden in-
nerhalb dieser Arbeit die in [112] berechneten Korrekturfaktoren fiir Kern 18 verwendet.
Hiermit lassen sich die Ergebnisse aus den BOXER-Zellrechnungen auf die reale Geome-
trie umrechnen. Tabelle 7.3 gibt diese Faktoren als Quotienten der integralen Gréflen aus
einer Rechnung mit realem Brennstabgitter zu Ergebnissen einer Zellrechnung mit ho-

mogenisiertem Gitter wieder.

Tabelle 7.3: Integrale Grofle
2} i { koo 1.004
Aus [112] iibernommene Korrekturfak-
toren fiir die in Kern 18 auftretende F‘5/F9 1.006
Heterogenitatseffekte Cs/Fy 0.984
Fs/Fy 1.004
F1/Fo 1.004
Cy/Fo 0.974

7.1.4 Ergebnisse der PROTEUS-Nachrechnungen

In den meisten FDWR-PROTEUS-Kernen lagen die 1o-Me8{ehler fiir die ko, Messungen
innerhalb von £+ 0.7%. [ir Kern 18 ergab sich eine etwas groflere Abweichung. Die
MeBungenauigkeiten fiir die Reaktionsratenverhaltnisse Cg/Fg, Fg/I'g und I's/Fg lagen
unter + 2% sowie bei £ 3 bis 4% fiir F1/Fg und C,/Fg [111].

In Tabelle 7.4 werden die Meflergebnisse mit korrigierten BOXER-Rechnungen in Form
von Verhéltnissen zwischen Rechnung und Messung verglichen. Mit Abweichungen der
BOXER-Resultate von den Meflwerten fir k., der Kerne 7, 8, und 13 von weniger als
1 % konnen diese Eigenwerte befriedigend wiedergegeben werden. Fiir Kern 18 wird der
Multiplitaktionsfaktor hingegen iiberschitzt, obwohl das fiir dieses MOX-Gitter wichtige
mefBbare Verhiltnis C3/Fy {iberbewertet wird. Dies deutet aul kompensierende Effekte
in der Berechnung der nicht direkt mefibaren Reaktionsraten, wie z.B. Einfiange in ***Pu
und 24°Pu, hin. Die guten Ubereinstimmungen der berechneten und gemessenen Werte in
Kern 18 von I's/T'g und F5/F¢ lassen hingegen auf eine befriedigende Berechnung von Fg
schlieBen. Dagegen werden einige aul I'g bezogene Reaktionsratenverhaltnisse in Kern 13

{iberschatzt.
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Innerhalb der MeBungenauigkeiten liegen die berechneten Verhaltnisse von F;/Fg und
C,/F¢ mit Ausnahme von Kern 8, wo es fiir C3/Fy eine Abweichung zwischen Messung
und Rechnung von rund 18 % gibt. Dies liegt an der unzureichenden Validierung der
Grunddaten fiir 242Pu im schnellen Energiebereich, wie in [64, 112] aufgezeigt wurde. An-
dererseits muB die praktische Bedeutung dieses Ergebnisses relativiert werden, da ***Pu
in den trockenen Kernen nur eine untergeordnete Rolle mit einem Anteil < 0.3% an der

Gesamtabsorption spielt.

Tabelle 7.4:  Verhaltnis von Rechnung/Messung fiir k., und Reaktionsraten-
Verhiltnissen aus BOXER-Rechnungen sowie PROTEUS-Messungen

fir die Kerne 8, 7, 13 und 18

Kern S 7 13 18
(Vi / Vi) 0.0 0.48 0.95 2.07

Keo 0.998 0.991 1.001 1.022
F5/Fq 0.986 1.022 1.027 0.986
23/ Fo 0.953 1.023 1.057 1.051
Fg/Fg 1.019 1.037 1.046 1.001
Fi/F 0.985 0.992 1.013 1)
Cy/Fy 1.179 0.993 0.989 b

1)

nicht gemessen

Sehr ahnliche Ergebnisse von Nachrechnungen der PROTEUS-FDWR-Experimente wur-
den mit den Codes WIMSD4 [113] und KAPER4 [114] in [110] sowic MCNP4A [115],
CASMO3 [37, 38] und SPEKTRA [64, 116] in [112] erzielt. Dabei wiesen alle Codes die
gleichen Trends in den jeweiligen C/E-Werte fiir die verschiedenen Kerne auf. So wird

z. B. in Kern 18 das k., von allen Programmen um bis zu 3 % {iberschatzt.

Unter Berlcksichtigung der eingangs belegten Annahme, ist die PROTEUS-Kern-18-
Konfiguration auch fiir die hier betrachteten IMF-Gitter reprasentativ, sofern es um von
Plutonium bestimmte Ligenschaften, wie das Spektrum im thermischen Bereich sowie
einige der wichtigen Reaktionsraten geht. Somit kann auf der Basis der global betrach-
teten guten Ubereinstimmung zwischen den BOXER-Resultaten und den PROTEUS-
MeBwerten davon ausgegangen werden, daf die entsprechenden Charakteristika der uran-
freien Brennstoffe mit Hilfe der im Rahmen dieser Arbeit angewendeten Methodik gut
wiedergegeben werden. Im Hinblick auf Berechnungen der Voidkoeffizienten zeigen die
Ergebnisse der Kerne mit kleineren Moderationsverhaltnissen, dafl auch Untersuchungen

von Zellen mit einem hohen Void-Anteil ihre Berechtigung haben.
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Selbstverstandlich tragen diese Untersuchungen auch zu einer Teilvalidierung der in dieser
Arbeit betrachteten 100 %-MOX-Kerne bei. Zudem wird mit BOXER auch am WPPR-
Benchmark, der ,,Working Party on Physics of Plutonium Recycling”, fir LWR-MOX
teilgenommen [117, 118]. Die hier gefundenen Ergebnisse zeigen ebenfalls eine gute Gber-
einstimmung mit den Mittelwerten der anderen Teilnehmern und den gegebenen Referenz-

werten aus Monte-Carlo Rechnungen.

7.2 Reaktivitdts-Messungen im CROCUS-Reaktor

Im IMF werden abbrenubare Neutronengifte (BP) zur Kompensation der UberschuBreak-
tivitdt am BOL verwendet. Sowohl die Datenbasis als auch die verwendeten Methoden
waren zur Berechnung der zum Teil exotischen Neutronengifte nicht ausreichend quali-
fiziert. Um Aussagen {iber die Giiltigkeit der hier gefundenen Ergebnisse beziiglich der
BP machen zu kénnen, wurden am in Abbildung 7.7 dargestellten Forschungsreaktor
CROCUS der EPFL Reaktivitdtsmessungen mit unterschiedlichen BP in Absorberstaben
durchgefiihrt [119]. Basis fiir die Herstellung der zu untersuchenden Materialien waren die
bei der Brennstoffauslegung in Kapitel 4 eingesetzten Neutronengifte und die verwendete

inerte Matrix.

Abbildung 7.7:  X-Y-Ansicht der CROCUS-Anlage an der EPFL

1000 mm

|
"o (1) Metallstruktur
2) Reaktortank
"o (2) Reaktortan
(3) obere Gitterplatte
//® )
' (4) Stltzrahmen der oberen
N Gitterplatte
5) Uberlauf
H (6) Sicherheitsventil
e (7) Fillstandsanzeiger
\\@
'\\@
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7.92.1 Ubertragbarkeit der CROCUS-Messungen auf IMF-Systeme

In einem ersten Schritt muf gepriift werden. ob und inwieweit experimentelle ( 'ROCUS
Resultate auf die BOXER Ergebnisse der Berechnung uranireier Brennstoffe iibertragbar
sind. In Abbildung 7.8 wird das berex hnete Spektrum einer im ( 'ROCUS gemessenen Ab-
sorberzelle dem Spektrum einer unendlichen Anordnung von IMF-Zellen gegeniibergestellt.
Die Absorberzelle besteht aus einem Absorberstab mit 0.3 g/cm b Fr in ~4.6 g/em?” ZrQO;
mit Hiillrohr und anteiligem Moderator. Die IMF-Zellen setzen sich aus 0.9 g/cm” Pu,
0.3 g/em® Er in 5.0 g/em” ZrO; als Brennstofl sowie Hiillrohr und Moderator gemal
[abelle 1.1 zusammen. \lle Untersuchungen wurden fiir kalte BOL-Zustiande, d. h. bei

20 C durchgefithrt.

\bbildung 7.8: Vergleich berechneter Spektren einer Absorberzelle mit 0.3 g/cm” Er
fiir den CROCUS-Reaktor mit einer unendlichen Anordnung von IMF

Zellen mit 0.9 g/cm® Pu und 0.3 g/cm” Er.
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Das Spektrum der \bsorberzelle wird von der energetischen FluBverteilung im ('RO
CUS bestimmt und ist somit deutlich thermischer als das der IMF-Zellen. Allerdings
sind bei den hier unternommenen Validierungsanstrengungen i ht die Fliisse. sondern

hauptsichlich die Absorptionsraten des '"Er von Interesse.

[n Abbildung 7.9 werden die energetischen Verteilungen der Absorptionsraten von W Er

aus der IMF-Zelle und aus der CRO( "US- Absorberzelle gegeniiber gestellt. Obwohl sich in
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den Absorptions-Spekiren die unterschiedlichen NeutronenfluBverteilungen widerspiegeln,
sind die verschiedenen spektralen Merkmale der Er-Absorption in den IMF-Zellen aucl
in dem CROCUS-Absorptionspektirum deutlich zu erkennen. e relativen Gewichtungen
sind jedoch unterschiedlich. So 1st B. die relative Absorptionsrate unterhalb von 0.2
eV in der CROCUS-Absorberzelle groBer als in der IMF-Zelle. Als Folge hiervon und
auf Grund der Normierung auf die Gesamtrate, erscheint die Absorption in der Resonan:

TEr bei 0.5 eV gegeniiber der Absorption im thermischen Teil des Spektrums der

des

CROCUS-Absorberzelle kleiner als in den IMF-Zellen. Der relative Effekt der Resonanz

bei 0.5 eV ist also im CROCUS kleiner als in den IMF-Zellen,

\bbildung 7.9: Vergleich der berechneten, auf eins normierten Absorptions-Spektren

von "“Er in einer Absorberzelle mit 0.3 g/em” Er im CROCUS
teaktor sowie einer unendlichen Anordnung von [IMF-Zellen mt
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der in Tabelle 7.5 (s. S. 108) dargestellten Ergebnisse davon ausgegangen werden, dabl diese
Resonanz durch die Gruppenstruktur in BOXER im thermischen Energiegebiet sowie der
verwendeten Datenbibliothek ausreichend gut beschrieben wird. Damit darf angenom

men werden, dall die Qualitat der Resultate in den IMF-Zellen mit ihrer etwas groferen

Gewichtung in dieser Resonanz auch hinreichend gut ist.
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Die in Abbildung 7.9 angedeutete Differenz der Absorptionsraten zwischen der CROCUS-
\bsorberzelle und den IMF-Zellen fiir 0.3 e\ 1st auf den EinfluB der Resonanz des *?Py bei
dieser Energie zuriickzufithren. Um diesen Finflufl des Plutoniums im CROCUS simulieren
zu koénnen, wurde ein weiteres Nentroneneift gesucht, welches eine dhnliche neutronen
physikalische Wirkung im thermischen Energiegebiet auf das Erbium hat wie das Plu
tomum. Als ein solches zweites Neutronengift wurde hier Europium verwendet, Zum
\'-'!_ult"rrll n‘im] in .\]Jl;i|tiiltlu .10 ilil' \\il']:1i25~11'r1 \\'i1'1\Illluar{m'-['m‘]ruilI|' VOl [':111'1r|1i11|1|.

Erbium und Plutonium wiedergegeber

\bbildung 7.10: Vergleich punktweiser Querschnitte von "“Er, 'Eu und #®°Pu im

thermischen Energiegebiet
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Gut zu erkennen ist die Uberlappung der grofien Resonanzen bei 0.297 eV fiir 2°Py. bei
0.460 eV fiir '""Er und bei 0.461 eV fiir ' Eu. Dabei ist die |‘}lr’!'].|;l|>1lll'_' der Resonanzen
zwischen Erbium und Europium sogar gréBer als zwischen Erbium und Plutonium. Dies
lat vermuten, daBl bei einer richtigen Darstellung des Einflusses der Europiumresonanz

aul Erbium auch der EinfluB von Plutonium a if Erbium wiedergegeben werden kann.

[n Abbildung 7.11 ist fiir eine gemischte Er-Fu Absorberzelle der Einflul des Europiums
aul die Absorption im Erbium wiedergegeben. Ahnlich wie in den IMF-Zellen, reduziert
sich die Absorption im ""Er unterhalb von 0.04 V. und das Maximum der Absorption
unterhalb 0.1 eV verschiebt sich hin zu héheren Energien. Als Folge des Einflusses der

Eu-Resonanz bei 0.461 eV reduziert sich die \*l*t-!]”'!nn im Erbium bei 0.46 eV. ahnlich
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wie in den IMF-Zellen. Eine bessere Simulation der Pu-Effekte kann hier auch deshalb
nicht erzielt werden, weil die Absorberzellen das Uran-Spektrum des CROCUS, dagegen
die IMF-Zellen ihr eigenes ungestortes Spektrum sehen. Auch eine IMF-Zelle an Stelle

der Absorberzellen im CROCUS wiirde ein zu weiches \bsorptionsspektrum aufweisen.

\bbildung 7.11:  Vergleich der berechneten Absorptionsspektren von einer "“7Er-Zelle
sowie einer Zelle mit einer Mischung aus "' Eu und ""Er im CROCUS-

Reaktor.
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So wiirde eine erfolgreiche Simulation der CROCUS-Messungen durch BOXER mit Misch
ungen aus Europium und Erbinm sowie von Absorberstiben mit den einzelnen Neutro
nengiften daraul hindeuten, dall auch Mischungen ans Plutonium und Erbium richtig
berechnet werden. Dies stellt natiirlich keinen vollstandigen Beweis fiir die richtige Berech
nung von IMI"im kalten BOL-Zustand dar. Hierfiir bedarf es noch weiterer integraler Fx-
perimente, z. B. von Messungen mit IMF in einem ungestéorten MOX Spektrum, entspre-
chend den PROTEUS-FDWR-Experimenten bzw. Untersuchungen in einem ungestorten

IMF-Spektrum.

-J

.2.2 Herstellung von Absorberpellets

Die genaue Kenntnis der in den Experimenten verwendeten Teilchendichten der verschie-

denen abbrennbaren Gifte ist fiir die Nachred hnungen der Versuche von groBer Wichtigkeit.
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Eine Moglichkeit, die Teilchendichten zu bestimmen, bietet direkt das Herstellungsver-
fahren. Fir die Bereitstellung von Absorberstiben fiir die CROCUS-Messungen wur-
den zuerst im Labor fiir Werkstoffe und Verfahren am PSI Pellets aus reprisentativen
Mischungen von Zirkoniumoxid und den gewiinschten Neutronengiften hergestellt. Die
Pellets wurden anschliefend an der EPFL in Hillrohre aus Aluminium gepackt. Die

Herstellung der Pellets unterteilte sich in folgende Einzelschritte:

Berechnung der Gewichtsprozente und Abwigen der Einzelkomponenten.

Mischen der Einzelkomponenten in einer TURBULA Schiittelmaschine [120].

Pressen der Pellets mit einer Pellet-Presse Meyer CAUO 10 PMC 30 [121].

e Sintern der Pellets tiber acht Stunden bei 1200°C und anschlieflend tiber 10 Stunden
bei 1600°C. Die Aufheizspanne betrug jeweils 5°C/Minute.

e Vermessen und Bestimmung von Dichte und Absorberkonzentration. Die Pellets
hatten nach dem Sintern einen Durchmesser von rund 5.9 mm, eine Hoéhe von ~10

mm und eine Dichte von ca. 4.65 g/cm?®.

Die Berechnung der erwiinschten Menge des BP als Oxid erfogte durch nachstehende

Gleichung.

GP="PB2 .o,

- 100 7.2
M1 PPellet W’ (7.2)

mit
G'P: Anteil des Absorberoxids an der Pulvermischung in w%
pep: vorgegebene Absorberdichte im Pellet in g/cm?
M 1: Molgewicht des Absorberelements in g/Mol
M?2: Molgewicht des Absorbers als Oxid in g/Mol
Ppeiler: angenommenc Dichte des gesinterten Pellets in g/cm?
F: Faktor, F = 1 fir Oxide der Form LnO, und F = 0.5 fiur Oxide der Form Ln,0;

Unsicherheiten bei der Berechnung der Gewichtsanteile GP des Absorberoxids kamen
durch die Annahmen {iber die Dichte des gesinterten Pellets. Aus diesem Grunde wurden
fir die ersten Pelletserien Vorversuche durchgefiihrt, so daf§ fir die Ilerstellung der im

CROCUS eingesetzten Pellets schon gemessene Dichten der gesinterten Pellets vorlagen.
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Die grofite Unsicherheit iiber die tasichliche Absorberdichte in den Pellets kommt durch
die Bestimmung der Pelletdichte nach dem Sintern. Der statistische MeBfehler aus den
MeBreihen zur Dichtebestimmung lag unter 1%. Die Unsicherheit in den angegebenen
Gewichtsprozenten der Komponenten in der Pulverherstellung liegt, aul Grund der einge-
setzten Analysewaagen mit angegebenen MeBfehlern von + 0.2mg, im Bereich weniger

Promille.

7.2.3 Ergebnisse der Reaktivitdtsmessungen

Zwei verschiedene Arten von Messungen wurden durchgefiihrt. Mit dem einen Verfahren
wurde die Reaktivitdtskompensation des im Zentrum der Anordnung eingefahrenen Ab-
sorberstabs durch Variation des Wasserniveaus im Kern erzielt. Beim zweiten Verfahren
wurde die Reaktivititskompensation iiber die Anderung der Stellung von zwei Feinkon-
trollstaben am Kernrand erreicht. In beiden Fillen wurde die Reaktivitatszufuhr beim
Ausziehen des zentralen Absorberstabes durch Messung der stabilen Reaktorperiode er-
mittelt. Hierflir wurde die Inhour-Gleichung mit auf JEI-1.1 basierten kinetischen Pa-

rametern fur den CROCUS verwendet.

Bei der Auswertung von solchen gemessenen absoluten Reaktivitatswerten der einzelnen
Absorberstabe kénnen systematische Fehler auftreten. So z. B. durch die zweidimension-
ale CROCUS-Modellierung, bei der die axiale Leckage iiber eine Bucklingkorrektur erfolgt
oder durch Unsicherheiten in den Daten der verwendeten kinetischen Parameter. Um
diese Fehler zu vermeiden, wurden alle gemessenen Reaktivitdtswerte als Verhéltnisse,
bezogen auf den Wert eines Referenzstabes, betrachtet. Damit konnen die BOXER-
Nachrechnungen der Experimente als MaB fiir die Giite der verwendeten Grunddaten ver-
schiedener BP verwendet werden. Als Referenz dient ein Absorberstab, der durch Fiillen
eines Hiillrohrs mit in Wasser gel6ster Borsdure hergestellt wurde. Die Verwendung von
Bor als Referenz findet ihre Rechtfertigung in der Tatsache, daf} Bor sich nahezu wie ein

1/v-Absorber mit sehr gut bekannten Querschnitten verhalt.

Eine detaillierte Beschreibung der CROCUS-Anordnung und der verwendeten MeBver-

fahren fiir die Reaktivitatswerte der einzelnen Absorberstibe ist in [119] gegeben.

Die CROCUS-Messungen wurden fiir eine ganze Reihe von Giften bzw. Stoffen durchge-
fuhrt, namlich Dy, Er, Eu, Hf, Ho, ZrO, ohne BP und B. Alle diese BP bzw. Stoffe
wurden auch bei der Brennstoffauslegung in Kapitel 4.1 betrachtet. Die gemessenen

und berechneten Reaktivitatsverhaltnisse stimmten meistens innerhalb der statistischen
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Meffehlergrenzen iiberein. Die 10 -MeBfehler lagen dabei typischerweise bei 2 bis 3 %.
Hier werden hauptsachlich die Ergebnisse der Analysen fiir Er, Eu und Mischungen dieser
beiden Neutronengifte diskutiert, da, wie in Kapitel 7.2.1 dargestellt, diese Messungen di-
rekt zur Validierung des in dieser Arbeit entwickelten IMF-Konzepts herangezogen werden
konnen. Abbildung 7.12 zeigt schematisch einen Ausschnitt des in BOXER verwendeten

Models fiir die Berechnung der Absorberstabe im CROCUS-Reaktor.

Abbildung 7.12:  Ausschnitt des fiir die CROCUS-Nachrechnungen verwendeten zwei-

dimensionalen Gitters in BOXER

Zone 1: homogenesierte U0,-Zelle
1 EBRE hLomogenesierte UQ,-Zelle
ohne Moderator aus Zone 3
1 Zone 3: homogenisierte BP-Zelle oder
Moderator

In Tabelle 7.5 sind die Resultate der CROCUS-Nachrechnungen als Verhaltnis von Rech-

nung zu Messung (C/E) wiedergegeben.

Tabelle 7.5:  C'/E-Verhiltnisse der mit BOXER kalkulierten und im CROCUS gemes-
senen relativen!! Reaktivitatswerte der Absorberstibe mit Er. Eu. und

Mischungen aus Er+Eu. Die 10-Meffehler betragen 2 bis 3 %

Er Eu Er + Eu
BP-Dichte BP-Dichte BP-Dichten
g/cm’| C/E lg/cm”] C/E [g/cm?] C/E
0.28 1.014 0.0098 1.002 0.301/0.01 0.992
0.49 0.990 0.0198 0.989 0.299/0.02 0.937
0.76 1.008 0.0299 0.985 0.301/0.03 0.993

1) jeweils relativ zum Referenzabsorberstab mit Bor
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Die C/E-Werte zeigen, dafi es mit BOXER und den verwendeten Daten moglich ist,
in einem thermischen Spektrum die Reaktivititswerte der verwendeten Neutronengifte
gut zu berechnen. Die qualitativ gute Ubereinstimmung in den MeBreihen zeigt, daB
die Selbstabschirmungseffeckte durch die verwendete Gruppenstruktur im thermischen
Energiegebiet zufriedenstellend wiedergegeben werden. Im [119] werden zusétzlich zu
den Fehlern der Mefiwerte die Ungenauigkeiten der Eingabedaten, wie z. B. Giftdichte,
Durchmesser der Absorberpellets, Durchmesser des Hiillrohrs angegeben. Dies hat jedoch

auf die in Tabelle 7.5 dargestellten Resultate einen relativ kleinen Einfluf.

Somit kann davon ausgegangen werden, daf bei der Verwendung guter Querschnittsdaten
die Wirkung von BP im BOL-Zustand richtig berechnet wird. Auch sind die Abweichun-
gen in den C/E-Werten bei der Berechnung der Mischung aus Erbium und Europium nicht
grofler als bei der Berechnung der einzelnen Neutronengifte. Dies zeigt, dafl es moglich ist,
auch Uberlappungen von Resonanzen mit der in BOXER verwendeten Gruppenstruktur
richtig wiederzugeben. Obwohl dies noch kein endgiiltiger Beweis dafiir ist, dafl auch Mis-
chungen aus Erbium und Plutonium richtig berechnet werden, gibt es dennoch Vertrauen

in die angewandte Rechenmethode.

In dieser Arbeit wurden die Grunddaten fiir Erbium aus der BROND-2-Bibliothek ver-
wendet, da in allen anderen Bibliotheken nur die Isotope *¢Er und *7Er vorhanden sind.
In Abbildung 7.13 sind die Ergebnisse der CROCUS-Berechnungen mit zwei verschiede-
nen Satzen von Er-Daten sowie Messungen fiir die verschiedenen Er-Konzentrationen
wiedergegeben. In der mit BROND-2 bezeichneten Rechnung wurden alle Er-Querschnitte
der BROND-2-Bibliothek entnommen. Hingegen wurden fir die JEF-1.1-Berechnungen
6Er und '*"Er durch Querschnitte aus der JEF-1.1-Bibliothek ersetzt. Dies ist zulassig,

da ca. 98.5 % der Absorption in Erbium auf diese beiden Isotope zuriickzufiihren sind.

Mit Differenzen von 3 bis 4 % sind die Abweichungen zwischen den Berechnungen mit
unterschiedlichen Grunddaten fiir Erbium grofier als die statistischen Fehler und die Dif-
ferenz zwischen Messung und Rechnung mit BROND-2 Daten. Auch ist zu erkennen,
daB die Ubereinstimmung zwischen der Rechnung mit JEF-1.1-Daten und den Messun-
gen wesentlich schlechter als bei der Rechnung mit BROND-2 ist. Somit kann davon
ausgegangen werden, dafl bei Verwendung von BROND-2-Daten fiir Erbium die Unsicher-
heit aus den Querschnittsdaten relativ klein ist. Die hier verwendeten Querschnitte fiir
Erbium aus BROND-2 sollen zudem als Basis der neuen JEFF-3-Bibliothek verwendet

werden [122].
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Abbildung 7.13:  Absolute Reaktivitatswerte von Erbinm-Stiaben im CROCUS-Reaktor
als Funktion der Er-Dichte. Aufgetragen sind MeBwerte sowie Rechen-
werte fiir "*Er und '"*"Er aus verschiedenen Grund-Daten. Die Fehler-
balken geben die statistische MeBunsicherheit an.
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7.3 Inert-Matrix-Brennstoff-Benchmark

Mitte 1994 wurde von der Politechnischen Hochschule in Mailand (POLIMI), dem Japan
Atomic Energy Research Institute in Tokai-mura, Japan (JAERI), und dem PSI ein nu-
merischer Benchmark zu IM-Brennstoffen lanciert. Zusatzlich beteiligen sich z. Z. an
diesem Benchmark das Commissariat a I'Energie Atomique, Frankreich (CEA) und das

Energieonderzoek Centrum in Petten, Niederlande (ECN) [123].

7.3.1 Benchmark-Beschreibung und Ergebnisse

Zweck dieses Benchmarks ist der Vergleich der verwendeten Methoden zur Berechnung
uranfreier Brennstoffe, als Beitrag zur Validierung der bestehenden Methodik zur Analyse
von IM-Brennstoff-Konfigurationen. Gegenstand der Untersuchung sind sechs Brennstoff-

zusammensetzungen, welche in Tabelle 7.6 zusammengefafit sind.
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Zusammensetzungen der sechs im Benchmark betrachteten Brenn-

stoffe mit Reaktor (RG)- und Waffen-Plutonium (WG)

Tabelle 7.6:

Brennstoff-  Pu-Dichte Inerte Matrix Abbrennbarer Absorber
Bezeichnung  [g/cm?] IM BP
RG-1 / WG-1 0.5 Al,05-2r0,-MgO —
RG-2 / WG-2 0.6 Al;03-ThO,-MgO —
RG-3 0.7 70, Er;0;
RG-4 0.7 ZrQ, 108

Bis zum jetzigen Zeitpunkt sind nur unendliche quadratische Anordnungen gleicher Zellen

mit einem Volumenverhaltnis V., /V, = 1.9 untersucht worden. Die Parameter der betrach-

teten Zellen sind in Tabelle 7.7 zu finden.

Tabelle 7.7:  (Geometrie und Zusammensetzung der inner-
halb des Benchmarks verwendeten Zellen
Region der Material Durchmesser Temperatur
Zelle [mm] [°C]
Brennstoffl IM-Brennstoff 8.2 600
Hillrohr Zr 9.5 350
Moderator H,0 14.765 300

Es wurden die Eigenwerte k,,, die Abbrandverlaufe, die Reaktionsraten der zehn wichtig-
sten Actiniden und der BP sowie Void-, Doppler- und Borkoeffizienten verglichen. Die

von den Teilnehmern eingesetzten Programme und Daten sind Tabelle 7.8 zu entnehmen.

Tabelle 7.8:  Verwendete Programme und Daten-Basis der

verschiedenen Brenchmarkteilnehmer

Verwendetes Bibliothek

Nr. Teilnehmer Programm der Grunddaten

l CEA APOLLO-2 JEF-2.2

2 ECN SCALE JEF-2.2

3 JAERI SRAC-95 JENDL-3.2

4  POLIMI WIMS UKAEANDL®

5 PSI BOXER JEF-1.1%

%) Tinar, Monar, ¥4Gd, 18Gd, 38Gd, %70, %7Np und 38Pu

stammen aus JEF-1 [124, 125]
% Die Querschnitte von Zr basieren auf ENDF/B-1V

Damit eine konsistente auf JEF-1.1 beruhende Datenbasis besteht, wurden in [123] in

den BOXER-Rechnungen fiir den Brennstoff RG-3 Erbiumdaten aus JEF-1.1 verwen-
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det. Um eine bessere Vergleichsbasis zu den in dieser Arbeit gefundenen IMF-Ergebnissen
su haben, sind hier fiir RG-3 auch die Daten fiir '**Er und ¥ Er aus BROND-2 verwendet

worden.'

Abbildung 7.14 zeig! den Verlauf der Figenwerte iiber dem Abbrand der verschiedenen
Benchmarkteilnehmer am Beispiel von RG-3. Am EOL betragt die grofte Differenz rund

9 7 Y% zwischen J AERI mit dem grofiten and dem CEA mit dem kleinsten Eigenwert.

Abbildung 7.14: Figenwerte der H:'nr‘hnmrkh'ihu‘hlnt't' ither dem Abbrand fiir RG-3.
Die BOXER-Rechnungen wurden einmal mit Erbium aus JEF-1.1 und

einmal mit Erbium aus BROND-2 durchgefiihrt
1.15
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Der parallele Verlauf der Abbrandkurven 1st befriedigend und spiegelt die gute Qualitat
des in BOXER verwendeten und in Kapitel 3.2.2 beschriebenen Abbrandverfahrens wieder.
Im Gegensatz zu den Rechnungen anderer Bu-nrh||ml'kl:-i‘nw'nluvt'. bei denen eine grofie
Empfindlichkeit in den Ergebnissen beziiglich der Abbrandschrittweite festgestellt wurde.
macht sich die in BOXER gewiahlte Qehrittweite von 50 VLT kaum in den Ergebnissen
bemerkbar. Far R(G-3 wurden von POLIMI keine Ergebnisse erstellt, da auf der WIMb-
Datenbibliothek Erbinm nicht vorhanden ist. Fiir die anderen 1‘l‘l'll'[Hll'dl"r\'lll‘f'IlIIHU!HP gibt
POLIMI am BOL die klemsten Figenwerte and zudem die grobten I)umrlc-rktwl[i/,it-n-
ten an. Dies gilt insbesondere [iir die Brennstoffe mit RGPu. Der Grund hierfiir liegt
in der verwendeten \\'l.\l.“%-'.)nlvnhi'ldiutln'la. In dieser Bibliothek wird die Resonanzselbst

abschirmung der Transurane mit Ausnahme von 239Py nicht beriicksichtigt, wobel die Reso-

nanz bei 1.0 eV von 20py aufl Grund der Gruppenstruktur richtig dargestellt ist. Die

M

e ——
12| Benchmark werden nur die Er-Isotope 1066 und %7 Er beriicksichtigt
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Abweichungen in den Eigenwerten aller anderen Teilnehmer zum BOL bei allen Brennstoff-

typen sind nicht grofer als 0.9 %.

Die Ubereinstimmung bei der Berechnung einiger Reaktivititskoeffizienten fallt dabei
nicht so gut aus. Die groBten Diskrepanzen treten bei den Voidkoeffizienten (VK) fiir hohe
Voidanteile auf. Die fiir den Ubergang von 0 zu 10% Void (VK(0-10%)) und von 0 zu 100%
Void (VK(0-100%)) berechneten VK sowie die DK fiir einen Anstieg der Brenstofftem-
peratur von 600°C auf 900°C sind fiir RG-3 in Tabelle 7.9 wiedergegeben. Diese und

alle folgende Untersuchungen der Reaktivitatskoeffizienten wurden fiir BOL-Konditionen

durchgefiihrt.
Tabelle 7.9:  Void- und Dopplerkoeffizient (VK und DK) fiir RG-3, aufgelistet
nach Benchmarkteilnehmer und verwendeter Grunddatenbasis.
Teilnehmer CEA ECN JAERI PSI PSI
Bibliothek JEF-2.2 | JEF-2.2 | JENDL-3.2 Ref* | BROND-2%*
[pem/(%Void)]
DK(600-900°C) [pem/°C] | -1.63 | -1.45 173 ‘1.83 -1.80
VK(0-10%) [pem/(%Void)] | -134.3 -137.0 -129.3 -137.0 -135.8
VK(0-100%) [pem/(%Void)] | +130.5 | +102.0 +137.8 +30.6 +100.6

® JEF-1.1-Querschnittsdaten mit Zr aus ENDF/B-1V

% Die Querschnitte von %8Er und 57Er kommen aus BROND-2

Die Dopplerkoeflizienten der Benchmarkteilnehmer weisen eine relativ gute Ubereinstim-
mung auf, wobei die Temperaturriickkopplung durch das ECN etwas unter- und mit
BOXER etwas {iberschatzt wird. Bei den Voidkoeflizienten ergeben sich fiir den Ubergang
von 0 zu 10% Void konsistente Ergebnisse, wogegen fiir den Ubergang von 0 zu 100%
Void die Unterschiede zwischen den Teilnehmern mit bis zu 60 pcm/(%Void) sehr grof
erscheinen. Ein dhnliches Bild ergibt sich fir RG-1. Die Voidkoeflizienten fiir diesen
Brennstoff sind in Tabelle 7.10 dargestellt. Neben den Differenzen im Voidkoeflizienten

fiir den Ubergang von 0 zu 100% Void kommt es hier sogar zu einem Vorzeichenwechsel.

Tabelle 7.10:  Voidkoeffizient (VK) fiir den bergang von 0 zu 100% Void
des Brennstoffs RG-1, aufgelistet nach Teilnehmer und ver-

wendeter GGrundaten.

Teilnehmer CEA ECN JAERI PSI
Bibliothek JEF-2.2 | JEF-2.2 | JENDL-3.2 | Ref®
VK(0-100%) [pecm/(%Void)] | +38.5 +24.5 +14.1 -6.7

¢ Dic Querschnitte von Zr basicren auf ENDF/B-IV
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Um diese Unterschiede zu erklaren und methodische Effekte von Einflissen der Grund-
daten zu trennen, wurden zum einen die Koeflizienten in die Beitrage der einzelnen Nuk-

lide zerlegt und zum anderen der Benchmark mit dem Zellcode MICROX-2 [126] und

Querschnitten aus verschiedenen Bibliotheken nachgerechnet [127].

Weitere Benchmarkresultate sind in [123] und [127] zusammengestellt. Der Einfluff der
Grunddaten wird hier am Beispiel von RG-1 und RG-3 fiir den Ubergang von 0 zu 100%
Void wiedergegeben. Dabei ist RG-3 reprasentativ fiir den in dieser Arbeit entwickelten

Inert-Matrix-Brennstoff.

7.3.2 Zerlegung der Koeffizienten

Allgemein sind Reaktivitatskoeffizienten definiert als %z-, wobel z die Brennstoff- oder,
Moderatortemperatur, der Voidanteil oder die Menge gelostes Bor sein kann [63]. Haufig

wird dabei ein Reaktivitatskoeffizient nach folgender Gleichung berechnet:

%  Ae
ox o Ax
1 1\ 1 .
_ (E‘E)E (7.3)

mil Az = z, — xo, wobei der Index 0 den Ausgangszustand und der Index 1 den Zu-
stand nach der Anderung bezeichnet. Werden unendliche Anordnungen betrachtet, gilt

mit k = keo:

Ay A
= 2 _ 7.4

>

Ag-PL—A - Ry —Ay-Po+ Ay B

B P
1 AP
Ao = — . [ — — AA 7.6
¢ P {k‘o : ] (7.6)

wobei P und A die Gesamtproduktion bzw. Gesamtabsorption im jeweiligen Zustand

ist. Erfolgt die Normierung fiir beide betrachteten Zustande auf den gleichen Wert einer
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integralen Grofle, wie z. B. der Leistung, so kann aus Gleichung 7.6 auch der Reak-
tivitatskoeffizienten-Beitrag des Nuklids i fiir die Energiegruppe g wie folgt berechnet
werden:

Qig =

1 1 [AP,
|2 AAL .
A.?? P1 [ k() Az,g] (7 7)

Der Gesamtkoeffizient C* = %—Q ergibt sich nach Gleichung 7.8 als Summe aller Einzelko-

r
effizienten «; , mit:

C*=Ya, (7.8)
i,9

wobei sich der Gesamtbeitrag eines Nuklids aus

q
berechnet. Innerhalb des Benchmarks sind die Koeffizienten definiert als:
Ap ,
C*=—-k 7.10
e b (7.10)

so daf sich die Koeflizienten-Beitrage der Nuklide mit

a;

k1 lAP,-

= .. — AA; 7.11
Ail? Pl k‘o /AZ} ({ )

oder auch als Beitrag pro Nuklid und Energiegruppe mit

ko1 [Ap.i .

iy = L. 2 "—AA-] 712
L9 Az Pl kO 5,9 ( )

berechnen lassen. Die Aufspaltung der Koeffizienten nach Energiegruppen ist hier der

Vollstandigkeit halber wiedergegeben. Betrachtet werden innerhalb dieser Arbeit nur

die Koeflizientenbeitrage pro Nuklid, da dies zur Aufspaltung der Differenzen in den
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und Met hodeneffekte vollig ausreichend

Ergebnissen der Bem'hn1:u‘kl.t-i'luehmer in Daten-
daf die Leistung fiir

ist. Bei der Zerlegung der Koeflizienten wurde davon ausgegangen,

alle Zustande konstant ist. Alle Reaktionsraten wurden somit fiir die Zerlegung auf die

Leistung pormiert.

7.3.3 Datenstudien am Beispiel von Voidkoeffizienten
rschnitte der In BOXER verwendeten Nuklide bhasieren auf der J EF-1.1-

Die meisten Que
stellt hierbel Zirkonium dar. Die qurs(."lmillsdatt-n dieses

Bibliothek. Eine Ausnahme
ENDF/B-IV. Die in Abbildung 715 dargestellten Qnt'rst‘hni!l.s\'vr-

Nuklids stammen aus
 JEF-1.1 und ENDF/B-1V welisen Unterschiede besonders 1m

laufe aus den Bibliotheker
dargestellien Rvmmanz'nvrt‘i:"u auf.

Abbildung 715 Punki daten der i".infangql_u-‘rsr'lmiitv iiber der Fnergie fir Zirko-
pium aus JEF-1.1, JEF-2.2 und ENDF/B-1V

10 -
——— Zr-nat, ENDFJB-—N
— —- Zr-nat, JEF-2.2
o Zr—nat, JEF-1.1

10'

\‘lirkungsquarschnltt {barn)
)

10" - : -
2 10’ 10 10
Energie eVl

Der Rvsnnanzlwrvit‘h des Zirkoniums aus JEF 1.3 endet bel rund 6 keV und der des

Zirkoniums aus JEF-2.2 bei rund 20 keV. wihrend die unaufgelosten Resonanzen der
l:.-.\;l')l‘_lﬂ-l\"” Daten erst bei ca.
doppelt 50 grof ist, wie der des Zirkoniut

13Rin Ahnlicher Verlauf ergibt gich fiir die Zirkoniumdaten at
ENDF/B-V und EN pDF/B-V1 weisen vergleichbare C

asl

=0 keV beginnen und der mittlere Q\wrs‘rhnii.l f
ns aus JEF-1.1 bzw. aus JEF-2.2.

s JENDL- 3.2

HDie Zirkoninmdaten aus zm'rsrhnilh- auf.
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Um die Auswirkung dieser verschiedenen Zr-Daten als auch die der verschiedenen Er-
Daten zu untersuchen, wurde der Benchmark mit dem Zellcode MICROX-2 und JEF-
1.1-Daten fiir alle Nuklide berechnet. Eine zweite Rechnung erfolgte mit Zirkonium aus
ENDF/B-IV und allen anderen Querschnitten aus JEF-1.1. Diese zweite Benchmarkrech-
nung mit MICROX-2 und JEF-1.1-Daten sowie Zirkonium aus ENDF/B-IV wird im fol-
genden als Referenz f{iir den Brennstoff RG-1 bezeichnet, da sie der verwendeten Daten-
basis der in BOXER eingesetzten Grunddaten entspricht. Im Fall von RG-3 werden in der
Referenz-Rechnung mit MICROX-2 zuséitzlich %Er und *"Er aus BROND-2 verwendet..

Es ist sowohl it BOXER als auch mit MICROX-2 méglich, Erbiumdaten aus JEI'-
1.1 und BROND-2 zu verwenden. Hierdurch besteht die Moglichkeit, zum einen den
Einfluf dieser unterschiedlichen Erbiumdaten auf die Koeflizienten von RG-3 zu zeigen,
und zum anderen die Ubertragbarkeit von Dateneffekten zu belegen. In Tabelle 7.11 sind
die Ergebnisse der MICROX-Rechnungen sowie die der BOXER-Rechnungen mit Erbium
jeweils aus JEF-1.1 bzw. BROND-2 zusammengestellt.

Tabelle 7.11:  Voidkoeffizient (VK) fiir den Ubergang von 0 zu 100% Void des
Brennstoffs RG-3 aus Rechnungen mit BOXER und MICROX-2 fiir

verschiedene Er-Grunddaten.

Programm MICROX-2 BOXER

Erbium aus BROND-2 JEF-1.1 Differenz | BROND-2 JEF-1.1 Differenz
VK(0-10%) [o5ros] -135.2 -135.0 -0.2 -135.8 -137.4 1.6
VK(0-50%) [g&ros] -118.9 -120.7 -123.6 -126.6 3.0
VK(0-95%) [o57] 81.7 59.1 22. 61.9 12.3 19.6
VK(0-100%)[ 7] 1124 36.1 26.3 100.6 80.6 20.0

Die Ergebnisse zeigen, daBl sowohl die Unterschiede aus den Programmen als auch die
aus den Daten fiir Voidanteile bis zu 50 % relativ klein sind. Zudem bewirken die ver-
schiedenen Querschnittsdaten auch bei hohen Voidanteilen in den Programmen dhnliche
Differenzen, so dafl diese als programmunabhéngig angesehen werden kénnen und somit
auch auf andere Codes {ibertragbar sind. Alle folgenden Vergleiche mit unterschiedlichen

Daten basieren auf Rechnungen mit MICROX-2.
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In .\Mnifrilmr_{ 7.16 sind dje lun-!hzivnre-nhe-nr;'i_e_zc- der einzelnen Nuklide fiiy RG-3 der

Referen - und der M ROX ;‘-He-rhn!mg mit JEF-2.9 Daten wif-lh-r‘gt'gr'in'u.

_\i’hii:lrmg 7.16: \ntejle der Nuklide am \'-:j:l'km-ffizivulf-n fiir den l“'iwr;;nnu von ()

zu 100% Void im Fall R(;-3 fiir die Refereny- und die M ‘ROX.-2

Rechnung mit JEF-2.9 Daten
220.0
200.0 — Koeft, Per Nuklid / M, JEF-2.2
- Koeff. der IM-Nukiide, JEF_3 »
180.0 """ Summe, Py und Rest JEF-22 o e "_".’_G"?”_'“"'_"?"' .
Koeft. per Nukiig ; IM, Reterenz ’
160.0 — "= Koeff. der IM-Nukiide, Referenz f
140.0 Summe, Pu und Rest, Referenz fr———
1300 R |Pu240 [
. I
' Ere7 ' '
100.0 I { | ]
— f ! | | |
o |
3 80.0 ! | |
:g ' I | |
EE 600 r| ]' ! | |
§ 40.0 i. f .' |
8 2.0 H20 f f ; | [Pu2es Pu242
3 e 0-16 . ' [Pu23g | o
> 0.0 r S | f
o 20.0 | | Er166 | | -
= ' | —— T )
LR e Matrix |
‘40-0 == - —— | D _________'______.
-60.0 |' |
Koeff. vom Res i ]
-80.0 | r'
)
-100.0 ————
120.0 ]'Zr nat |
~140.0
Nuklide

Der Anteil des Zirkoniums ap der (;f‘wiIIIITiIiHIJI‘{HiUI! der Zelle betragt fiir o 7 Void rund
1.2 %. Dieser .\fnurp!ium!u-i!r;m steigt mit zunehmenden, Void auf rupd I3 % bis 16 %
fiir 100% Void, je nach verwendetem Datensaty. Dies erklirt die negativen l\uv”irivnlr'n
Beitrige des Hiillrohrs (HR) und des Zirkoniums in der Matrix. Dje grofren positiven

Beitrige Zum \'nieHnu-ffixj-’nrr-u kommen vom, "TEr und vom **Py_da in beiden Fillen dje

grofen Resonanzen im thermis, hen Energiegebjer letzt nicht mehr zum Iragen kommen.

Die grobien l'nlf-r'w'hil'nfe* zwischen dey verwendeten J);slf-n.w'ilzvr| in den Beitrigen Zum
\'l1ia|‘Lm~Hixiv|ur-n ergeben sich fiir das Zirkonium mit 34.2 Pem/(% Void) und das 157,
mit +36.4 Pem/(% Void). wobei sich diese ijﬂ-rvrm-n. da sie verschiedene Vorzeic hen

aufweisen, fasf ausgleichen.

In Tabelle 7.12 werden (jese Ergebnisse der VK mit denen der andereq If:*m-hrn.uktrif

nehmer, dje JEF-2.9 Daten iy den Rechnungen verwendet habep. Zusammengefaf
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Tabelle 7.12: Vergleich der Voidkoeffizienten (VK) fiir RG-3 beim {hergang von 0
sn 100 % Void der Rechnungen mit JEF-2.2-Daten.

Teiln. o. Prog.
Bibliothek

4 JEF-1.1-Daten mit Zr aus ENDF/B-1V und fr aus BROND-2
b Basierend auf Ml("R()X-‘l—lh'cluumgcn. Differenz aus Referenz und JEF-22

¢ BOXER-Refl. mit Korrektur entsprechend der Differenz aus den Daten

Die Unterschiede swischen der CEA und dem ECN sind methodisch bedingt, da in bei-
den Fillen die gleiche Datenbasis verwendet wird. Das _korrigierte” BOXER-Ergebnis
liegt zwischen diesen beiden Resultaten. Die K(mﬁizienwnlwii.rﬁgv fiir RG-3 der Referen-
srechnung und der ;\ll('R()X—l'{vchmmg mit JENDL-3.2 Daten sind in Abbildung 717

dargestellt.

Abbildung 7.17: Anteile der Nuklide am Voidkoeffizienten fiir den Ubergang von 0
zu 100% Void im Fall RG-3 fiir die Referenz- und die MICROX-

Rechnung mit JENDL-3.2 Daten
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¢ void [pem(%Void)]

PR e, S S

Auch hier kommen die grofiten Beitriage zum Voidkoeffizienten vorm Zirkonium, 16T und
20py,. wobei sich die Unterschiede im Zirkonium and im Erbium wieder g,ogencinander
aufheben. Die verbleibenden Differenzen kommetl somit hanptsﬁchlich aus dem Pluto-

nium. Tabelle 7.13 faft diese Ergebnisse mit denen von JAERI zusammen-
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labelle 7.13:  Vergleich der Voidkoeffizienten (VK) fiir RG-3 beim Ubergang von 0
zu 100 % Void der Rechnungen mit JENDL-3.2-Daten.

“Teiln. o. Prog. | JAERI BOXER | Differenz aus | BOXER

Bibliothek 4_.1[-..\&--.;_;!; Ref.* | den Daten J JENDL-3.2

[pem /(% Void )]

VK 137.8 “100.6 L15.0 +115.6

— e —— e i S—

JEF-1.1-Daten mit Zr aus ENDF/B-IV und Er aus BROND-2

“Basierend auf MICROX-2- Re« hnungen, Differenz aus Referenz und JENDL-3.2

BOXER-Ref. mit Korrektur « ntsprechend der Differenz aus den Daten

In diesem Fall gibt das korrigierte BOXER Ergebnis nicht den von JAERI berechneten
\"J'il”ull‘fti/i"ll1('ll \\il'tit'!'. “it‘ \r-1'|1|l'iln‘mf" IJiH'vn-n,-' laBt sich also nur mit |1|'T| unter-
schiedlichen Methoden in BOXER und SRAC-95 begriinden, wobei JAERI fiir RG-3 die
positivsten VK aller Benchmarkteilnehmer angibt. Die Unsicherheiten von den Methoden
betragt somit rund 22 pem/(%Void) und ist in diesemn Fall damit etwas grobier als die aus
den Daten mit 15 pem/(%Void). Ein etwas anders Bild ergibt sich fiir RG-1. Hier lassen
S 1 i iiit' | EJFr‘!'~fi|il'f!f' f:.— -E"!! I'-.?.'ul'!llllvr'[, r!']r'iTI". f'1!|1it"1||: J"-I!i ' ri'nr' if"-‘.";'ia -.f‘['\'.l.'Tzlil‘l't'Il

Daten erklaren.

In Abbildung 7.18 wird die Referenzlésung mit einer MICROX-2-Rechnung mit JEF-2.2

Daten fiir RG-1 beim Uberganeg von 0 zu 100 % Void vergli

glichen

Abbildung 7.18: Anteile der Nuklide am Voidkoeffizienten fiir den ["!"’i‘_{-lflu_ von ()
zu 100% Void im Fall RG-1 fiir die Referenz- und die MICROX-

Rechnung mit JEF-2.2 Daten
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Die Differenz zwischen der Referenzlosung und der JEF-2.2-Rechnung betragt fir die Pu-
Isotope ~12 pem /(% Void) und fiir die restlichen Nuklide der RG-1-Zelle ~27 pcm/(%Void).
Zusammen ist dies ein Unterschied von 39 pcm/(%Void), welcher nur aus der Verwendung
verschiedener Daten herriihrt. Hierdurch 1d8t sich das BOXER-Ergebnis mit C}22%, =-6.7
pcm/(%Void) in ein Ergebnis iiberfiihren, das zwischen dem Wert der CEA und dem des

ECN liegt, so wie in Tabelle 7.14 zusammengestellt.

Tabelle 7.14:  Vergleich der Voidkoeffizienten (VK) fiir RG-1 beim Ubergang von 0
zu 100 % Void der Rechnungen mit JEF-2.2-Daten.

Teiln. o. Prog. CEA ECN BOXER | Differenz aus | BOXER
Bibliothek JEF-2.2 JEF-2.2 Ref.® den Daten® | JEF-2.2¢
[pem/(%Void)]

VK +38.5 +24.5 -6.7 +39.0 +32.3
* JEF-1.1-Daten mit Zr-Querschnitten aus ENDF/B-TV

b Basierend auf MICROX-2-Rechnungen, Differenz aus Referenz und JEF-2.2

¢ BOXER-Ref. mit Korrcktur entsprechend der Differcnz aus den Daten

Der Unterschied zwischen der CEA it C}?%, = 38.5 pcm/(%Void) zu dem ECN-Ergebnis
mit CI?%, = 24.5 pcm/(%Void) beruht auf unterschiedlichen Methoden. Des weiteren
wurde festgestellt, dafl das ko, der JEF-2.2-Rechnung mit MICROX fiir 0% Void ~0.35 %
unter dem Referenzwert lag. Dies resultiert aus dem weniger reaktiven *°Pu aus JEF-2.2

gegeniiber dem aus JEI'-1.1 [127].

Ein analoges Bild, wie fiir den Vergleich mit JEF-2.2 ergibt sich fiir JENDL-3.2 aus den
Ergebnissen von JAERI. Resultate der MICROX-Rechnung mit JENDL-3.2 Daten fir
RG-1 beim Ubergang von 0 zu 100 % Void sind in Abbildung 7.19 dargestellt.

Die Differenz der Koefhizientenbeitrage der Pu-Isotope gegeniiber der Referenzrechnung
betragt ~15 pcm/(%Void), der der restlichen Nuklide der Zelle ~9 pcm/(%Void). Wer-
den diese 24 pcm/(%Void) zum BOXER-Ergebnis hinzuaddiert, so liegt der auf JENDL-
3.2 korrigierte BOXER-Koeflizient nur 3.2 pcm/(%Void) {iber dem Wert von JAERI, wie
Tabelle 7.15 zu entnehmen ist. Diese kleine Differenz von ~3 pcm/(%Void) kann somit auf
die unterschiedlichen Programme zurlickgefiihrt werden, ist aber prinzipiell vernachléssig-

bar.
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Abbildung 7.19:  Anteile der Nuklide am Voidkoeffizienten fiir den Tbergang von 0
zu 100% Void im Fall RG-1 fiir die Referenz- und die MICROX-
Rechnung mit JENDL-3.2 Daten
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Vergleich der Voidkoeffizient (VK) fiir RG-1 beim Ubergang von 0 zu
100% Void der Rechnungen mit JENDL-3.2.

Tabelle 7.15:

Teiln. o. Prog. JAERI BOXER Differenz aus BOXER
Bibliothek JENDL-3.2 Ref." den Daten” JENDL-3.2¢
[pi_‘!ﬂ/( Y% Void )]
VK +14.1 -6.7 +24.0 +17.3

* JEF-1.1-Daten mit Zr-Querschnitten aus ENDF/B-1V
* Basierend auf MI( ‘ROX-2-Rechnungen, Differenz aus Referenz und JENDL-3.2

© BOXER-Ref. mit der Korrektur entsprechend der Differenz aus den Daten

Abbildung 7.20 belegt schlieBlich einen reinen Methodenvergleich zwischen den mit BOXER
und mit MICROX berechneten nuklidweisen Koeffizientenbeitrage fiir RG-1 beim Ubergang
von 0 zu 100 % Void. In beiden Programmen wurden dabei die gleichen Grunddaten ver-

wendet.
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Abbildung 7.20:  Anteile der Nuklide am Voidkoeffizienten fiir den Ubergang von
0 zu 100% Void im Fall RG-1 fiir die MICROX-Referenz- und die
BOXER-Rechnung mit gleichen Grunddaten
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Fiir die Beitrige zum Voidkoeffizienten der Pu-Isotope ergibt die BOXER-Rechnung einen
am rund 3 pem/(%Void) positiveren und fiir die der restlichen Nuklide mit
-11 pem/(%Void) einen negativeren Wert. Diese Differenzen basieren zum grofiten Teil
auf Unterschieden in den Reaktionsraten von 239py; und Zirkonium im epithermischen
Energiegebiet oberhalb der punktweisen Resonanzrechnung in BOXER und MICROX.
Eine Erklarung hierfiir konnte in der [eineren Gruppenstruktur von MICROX-2 im Ver-
gleich zu BOXER in eben diesem Energiegebiet liegen. Um diese [Unterschiede genau zu
quantifizieren, sind weitere Untersuchungen notwendig. Andererseits stellt eine so gute
{Thereinstimmung zwischen zwei verschiedenen Programmen ein befriedigendes Ergebnis
dar: besonders dann, wenn die Schwankungsbreite der Ergebnisse, bedingt durch die un-
terschiedliche Prozessierung der Querschnittsdaten, beriicksichtigt wird. Eine ausfiihrliche
Zusammenfassung aller Datenstudien ist in [127] zu finden und kann hier auf Grund des

Umfangs nicht wiedergegeben werden.

7.4 Resiimee der Validierung

Die Ergebnisse der Validierung zeigen. daB die verwendeten Methoden und Daten fiir die

Beschreibung von uranfreien Systemen hinreichend gut sind.

Fiir den kalten BOL-Zustand werden mit BOXER die direkt meBbaren Plutoniumreak-
tionsraten im Rahmen der MeBgenanigkeit der PROTEUS-FDWR-Experimente gut wieder-
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gegeben. Eine Ubertragung der Ergebnisse aus Kapitel 7.3 auf die BOXER-Nachrech-
nungen der PROTEUS-Messungen in Kapitel 7.1 wiirde zu einer gewissen Verbesserung
der BOXER-Resultate fiihren. Die Differenz zwischen Messungen und Rechnungen fiir ko,
im PROTEUS-FDWR-Kern 18 wiirden beim Einsatz von JEF-2.2 an Stelle von JEF-1.1
Daten etwas kleiner werden, da die Spaltquerschnitte von 2°Pu in der JEF-2.2 Bibliothek
kleiner sind als in JEI*-1.1.

Die Ergebnisse der CROCUS-Nachrechnungen starken das Vertrauen in die Einsetzbarkeit,
von BOXER bei der Behandlung von Brennstoffen mit hohen BP-Anteil. So konnte
gezeigt werden, da Selbstabschirmungseffckte und der Einflu von Europium (als Sub-
stitut fir Plutonium) auf Erbium im thermischen Energiegebiet richtig wiedergegeben
werden. Allerdings bedarf es hier noch weiterer Messungen, um dies auch fiur BP in

IMF-Spektren zu bestatigen.

Der Benchmarkvergleich gibt schliefllich eine zusétzliche Validierungsgrundlage fiir Voll-
lastzustande mit Abbrand. Die gute Ubcreinstimmung der Ergebnisse der verschiede-
nen Benchmarkteilnehmer bei der Abbrandrechnung 148t darauf schliefen, daf} die in
Kapitel 5.3 berechneten Zykluslangen fiir die IMF-Kerne richtig sind. Der leicht negati-
vere Dopplerkoeffizient von BOXER fiir RG-3 gegentiber den Werten der anderen Bench-
markteilnehmer kann dazu fiihren, dal der Dopplerkoefhizient in den IMF-Kernen etwas
weniger negativ bewertet werden muB. Die Voidkoefhizienten fiir grofle Voidanteile weisen
die grofiten Diskrepanzen aller berechneten Reaktivitatskoeffizienten auf. Durch Daten-
studien mit MICROX-2 und durch die Aufteilung der Koeflizienten in die Beitrage der
einzelnen Nuklide konnte gezeigt werden, dafl diese Diskrepanzen mafigeblich auf Daten-

unterschiede fiir Zirkonium und Erbium im schnellen Energiegebiet zuriickzufithren sind.

Fiir die Referenzrechnung mit RG-3 ergibt sich hier eine maximale Unsicherheit aus den
Daten von rund +20 pcm/(%Void). Wird diese Differenz zusammen mit dem maximalen
Unterschied aus den Methoden von +22 pem/(%Void) bei der Brennstoffauslegung in
Kapitel 4 beriicksichtigt, so steigt der Voidkoeffizient fiir die Er-Zelle aus Tabelle 4.3 von
-29 auf +13 pcm/(%Void)'s. Allerdings gilt dies nur fiir den frischen Brennstoff. Mit dem
Abbrand wird der Voidkoeffizient stark negativ, so dafl diese Unsicherheiten vernachlassig-
bar werden. Der Voidkoeflizient des Gleichgewichtskerns mit RG-IMI aus Kapitel 5 wird
in [77] fiir den Ubergang von 0 zu 100 % Void zum Zyklusanfang mit -120 pem/(%Void)
und zum Zyklusende mit -403 pcm/(%Void) berechnet. Somit ergibt sich fiir Vollkerne

im Gleichgewicht {iber den gesamten Voidbereich und zu jedem Zeitpunkt immer ein

5In dieser Anderung wurde die Empfindlichkeit der Migrationfliche beziiglich der Daten nicht

beriicksichtigt
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negativer Voidkoeflizient, auch unter Beriicksichtigung der hier aufgezeigten maximalen

Unsicherheit von +42 pcm/(%Void).

Wie mit RG-3 und RG-1 gezeigt, fiilhren insbesondere die hier verwendeten Zirkoni-
umdaten aus ENDF/B-IV zu einem negativeren Voidkoeffizienten mit BOXER fiir den
Ubergang von 0 zu 100% Void. Dabei sprechen zwei Griinde fiir die Verwendung dieser

Zirkoniumdaten!®:

e Zun cinen ist der Resonanzbereich des Zirkoniums aus ENDEF/B-IV auch fiir hohere
Energien aufgelost als der in JEF-1.1, JEF-2.2 oder JENDL-3.2, wie in Abbildung

7.15 dargestellt.

e Zum anderen konnte in [127] gezeigt werden, dafl es bei der Generierung der Quer-
schnittsdaten aus JEI' und JENDL-3.2 {iir Zirkonium zu Fehlern kommt. So stimmt
z. B. fir das von allen Benchmarkteilnehmern verwendete natiirliche Zirkonium im
MeV-Bereich die Sumime aus den partiellen Querschitten nicht mit dem totalen

Querschnitt {iberein.

Dies sind keine endgiiltigen Beweise fiir die Richtigkeit der hier verwendeten Daten, aller-
dings zeigen diese Hinweise, daB diese Daten keine gravierenden Mangel aufweisen bzw.
nicht zu groBen Unsicherheiten in den Ergebnissen der Auslegungsrechnung fiithren sollten.
Um endgiiltig Gewiheit iber solche datenbedingten Effekte zu erzielen, bedarf es jedoch

kritischer Experimente, dhnlich der FDWR-PROTEUS-Versuche.

%Gleiches gilt auch fiir dic Zirkoniumdaten aus ENDF/B-V und ENDF/B-VI [127]
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8 Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde ein uranfreier Pu-Vollkern fiir den Einsatz in einem bestehenden
LWR konzipiert, mit dem Ziel effektiv Plutonium abzubauen. In einem ersten Schritt
wurde hierfiir der aus Plutonium, einem abbrennbaren Neutronengift und einer neutro-
nenphysikalisch und chemisch inerten Matrix bestehende Brennstofl ausgelegt. In die
Auslegung flossen sowohl neutronenphysikalische als auch materialtechnische Aspekte ein.
Fiir die neutronenphysikalische Auslegung mittels Zell- und zweidimensionalen Brennele-

mentberechnungen waren dabei Kriterien wie:

e Abbrandverhalten,
e Reaktivitatskoeffizienten,
e Kontrollanforderungen und

¢ Kontrollabsorberwerte

entscheidend. Inshesondere wurden im Rahmen dieser Arbeit die wichtigsten neutronen-
physikalischen Auslegungsdaten wie die Plutoniumdichte, die Art des abbrennbaren Giftes
und dessen Dichte im Brennstoff festgelegt. Mit dem Brennstoff wird es mdoglich sein,
einen LWR-Vier-Zonenkern mit Zykluslangen von 325 bis 350 Vollasttagen zu betreiben.
Is zeigte sich, daf} fir die geforderten Standzeiten von ca. 1400 Vollasttagen rund 0.9
g/cm® Plutonium aus abgebranntem UQ,-Brennstoff im uranfreien Brennstofl bendtigt
werden. Um eine Vergleichsbasis zu erstellen, wurden neben den verschiedenen Zusam-
mensetzungen uranfreier Brennstoffe auch ein UO,-Brennstoff und ein MOX-Brennstoff

betrachtet.

Neutronenphysikalisch lassen sich die meisten abbrennbaren Neutronengifte in zwei Kate-
gorien einteilen. Zu der einen Kategorie gehdren abbrennbare Gifte wie Bor, Cadmium,
Europium oder Gadolinium mit sehr groflen thermischen Absorptionsquerschnitten. Zu-
dem weisen die Einfangprodukte der absorbierenden Nuklide dieser Gifte in der Regel
kleine Absorptionsquerschnitte auf, so daB sich mit diesen abbrennbaren Absorbern ein
gutes Abbrandverhalten einstellt. Allerdings weisen uranfreie Brennstoffe mit diesen
Neutronengiften im frischen Brennstoff nur sehr wenig negative, oder gar positive Reak-

tivitatskoefhzienten auf.

In die zweite Kategorie von abbrennbaren Neutronengiften fallen Elemente wie Dyspro-
stuty, Hafnium, Holmium, Indium, Lutetium oder Rhodium. Diese Absorber zeigen alle
ein sehr schlechtes Abbrandverhalten auf, da die entstchenden Einfangprodukte in der

Regel auch Neutronengifte sind. Somit ist die Restabsorption dieser Nuklide und deren
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Einfangprodukte so grof}, dafl ein effizienter Abbau des Plutoniums nicht méglich ist.
Andererseits gibt es hier Absorber, welche zu Reaktivitatskoeflizienten im uranfreien

Brennstoff fiihren, die denen von UQ,-Brennstoff vergleichbar sind.

Einer der wenigen Absorber, der beiden Anforderungen geniigt, ist Erbium. Mit einem
uranfreien Brennstofl aus 0.9 g/cm® Plutonium und 0.3 g/cm?® Erbium scheint es méglich
zu sein, sowohl das Plutonium effektiv abzubrennen, als auch die Sicherheitsanforderungen

in bestehenden LWR zu erfillen.

Die uranfreien Pu-Brennstofte weisen reduzierte Kontrollstabwerte sowie weniger nega-
tive Brennstofftemperatur- und Voidkoeffizienten als die Referenzbrennstoffe insbeson-
dere am BOL auf. Mit dem Abbrand erhéhen sich die Kontrollabsorberwerte, und die
Voidkoeflizienten werden deutlich negativer. Dies erklart sich durch die starke Spek-
trumsanderung dieser Brennstoffe mit dem Abbrand. Durch den Abbau des abbrennbaren
Giftes sowie des Plutoniums sinkt der thermische Absorptionsquerschnitt, so dafl der ther-
mische Neutronenflufl im uranfreien Brennstoff mit dem Abbrand steigt. In herkémm-
lichen Brennstoffen wie UO, oder MOX wird dagegen der thermische Absorptionsquer-
schnitt und in Folge auch das Spektrum durch das #*®U vergleichsweise konstant gehalten,
so daB sich Reaktivitatskoeflizienten und Kontrollabsorberwerte mit dem Abbrand relativ
wenig verandern. Die {iber den Abbrand gemittelten Kontrollstabwerte des vorgeschla-
genen uranfreien Brennstoffs aus 1.02 g/cm® PuO,, 0.343 g/cm® Er,03 in einer inerten
ZrO,-Matrix liegen zwischen den Werten von UO, und MOX. Gleichzeitig sinken z. T. die
Kontrollanforderungen. Dies erklart, warum ein uranfreier Vollkern in einigen Iillen

sicherheitstechnische Vorteile gegeniiber einem MOX-Kern aufzeigt.

Die Auswahl der inerten Matrix wurde hauptsachlich durch Materialeigenschaften be-
stimmt. Der Grofteil der Untersuchungen hierzu wurde im Labor fiir Werkstofte und

nukleare Verfahren des PSIs durchgefiihrt. Auswahlkriterien fiir die Tragermatrix waren:

e Keinen oder nur einen geringen Einflufl der Matrix auf die Neutronenphysik, also

neutronisch inert

e Chemische Inertheit gegentiber den im Reaktor befindlichen Materialien und Kom-

ponenten

e Unloslichkeit in Wasser, damit eine direkte Endlagerung des abgebrannten Brennstoffs

moglich wird

e Materialeigenschaften wie Warmeleitfahigkeit, spezifische Warme und Warmeaus-

dehnung sollten, bei Einhaltung aller Auslegungsgrenzen einen normalen Reaktor-
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betrieb ohne Leistungsabsenkung zulassen

e Sowohl Plutonium, abbrennbare Gifte sowie Spaltprodukte sollten von der Matrix

aufgenommen werden kénnen

e Die Herstellung des Brennstoffs sollte mit den bestehenden Verfahren zur Brennstoff-

herstellung machbar sein.

Ein aussichtsreiches Material findet sich in Y505 stabilisiertem ZrQO,. Vorteile sind, daf
ZrO; auch durch PuQO; und Er;0O; zu einer kubisch festen Losung stabilisiert wird. Zudem
wird ein Grofiteil der Spaltprodukte von dieser Matrix aufgenommen und wirkt ebenfalls
stabilisierend auf sie. Damit liegt ein Brennstoff vor, der wahrend des gesamten Ab-
brands bei allen vorkommenden Temperaturen einphasig ist. Ein weiterer Vorteil ist die
grofle Hitzebestandigkeit mit einem Schmelzpunkt von tiber 2700°C. Die quasi vollige
Unléslichkeit von ZrQ, in Wasser, Sauren und Basen 138t keine Komplikationen im Reak-
torbetrieb erkennen, favorisiert ZrO, somit auch {ir die direkte Endlagerung und senkt die
Proliferationsrisiken. Einziger Nachteil kénnte die niedrige Warmeleitfahigkeit sein, die
kleiner als bei UO, und MOX ist. Allerdings wirkt die Warmeiibertragung in diesem Ma-
terial nicht nur durch Warmeleitung sondern auch durch Strahlung, wobei dieser Einfluf}
noch nicht quantifiziert ist. Zudem erscheint es méglich, die Warmeleitfadhigkeit durch
die Zugabe von anderen Stoffen, wie z.B. metallischem Zirkonium, anzuheben. Hierzu
sind laufende Untersuchungen abzuschlieflen. Endgultigen Aufschlu dariiber, ob ZrO,
als inerte Matrix verwendet werden kann, kénnen nur Bestrahlungsexperimente uran-
freier Brennstoffe geben, bei denen, unter anderem, die Brennstofftemperatur {iber einen

groBeren Abbrandzeitraum gemessen wird.

Fir alle weiteren Arbeiten wurde der Inert-Matrix-Brennstoff (IMF) aus ZrO, als inerte
Matrix mit 1.02 g/ecm® PuQ; als Brennstoff und 0.343 g/cm® Er,O3 als abbrennbarem
Gift verwendet. Um gleiche mittlere Brennstofftemperaturen im IMI® wie im UO, zu
erreichen, fanden fiir die Ganzkernsimulationen Hohlpellets Verwendung. Es wurden
vier Gleichgewichtskerne mit Plutoniumbrennstoff entworfen und mit einem existieren-
den UO,-Kern verglichen. Zwei der Pu-Kerne enthielten MOX- und zwei IMF-Brennstoff

jeweils einmal mit Waffen'”- und einmal mit Reaktor-Plutonium.

Die Borkonzentration liegt in den IMF-Kernen und dem MOX-Kern mit Waffen-Plutonium
am Zyklusanfang bei rund 1200 ppm, wobei im MOX-Kern Gd-haltige Stabe verwen-
det werden. Die Konzentration des Bors im Moderator des MOX-Kernes mit Reaktor-

Plutonium liegt mit rund 1500 ppm etwas hoher.

"Firr Waffenplutonium wurde eine kleinere Plutoniumdichte im IMF verwendet
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Die Plutoniuinreduktion ist in beiden IMF-Kernen mit rund 140 kg pro TW_.h 2.4 bis
3.3 mal so groB wie in den MOX-Kernen mit rund 58 kg pro TW.h beim Einsatz von
Reaktor- und ca. 42 kg pro TW_.h bei Waffen-Plutonium. Toxizitatsvergleiche zwischen
dem Kern mit IMF-Reaktor-Plutonium und dem MOX-Kern zeigen, dafl - bedingt durch
den groBeren Plutoniumabbau - die Radiotoxizitiat des abgebrannten IMFs nach z. B. 10°
Jahren um rund einen Faktor 1.5 kleiner ist als die vom abgebrannten MOX-Brennstoft.
In diesem Vergleich wurde auch der Abfall aus den UO;-Kernen, die das Plutonium fiir
den MOX- bzw. IMF-Kern erbriitet haben, mit einbezogen. Der Vergleich zeigt ferner,
daB der Einsatz plutoniumverbrennender Systeme, gegeniiber der direkten Endlagerung
von abgebranntem Brennstoff aus UO,-Kernen, das Gefahrdungspotential dieser Abfélle

verringert.

Die Leistungsverteilung in den IMF-Kernen ist am Anfang des Zyklus flacher als die in
den UQO,- oder MOX-Kernen. Auf Grund der starken Zunahme des thermischen Flusses
mit dem Abbrand in den IMF-Zecllen kommt es insbesondere im [IMF-Kern mit Waffen-
Plutonium zu einem Anstieg der nodalen und stabweisen Leistungsdichte. Im IMF-Kern
mit Reaktor-Plutonium bleiben die Leistungsspitzen dagegen relativ konstant, wahrend
sowohl in den MQOQX-Kernen als auch in dem UQ,;-Kern die Leistungsspitzen mit dem
Abbrand kleiner werden. Dabei sind die maximalen Stableistungen im IMF-Kern mit

Reaktor-Plutonium aber stets geringer als im UQ,-Kern.

Auf Grund der weniger negativen Void- und Moderatortemperaturkoeflizienten in den
IMF-Kernen sowie der Zunahme der Kontrollstabwirksamkeit mit dem Abbrand bei IMF-
Brennstoffen sind die Abschaltmargen fiir den Ubergang von heiBer Vollastleistung zu
heifler Nullastleistung in diesen Kernen giinstiger als im UQ,-Kern. Besonders in dem
MOX-Kern mit Reaktor-Plutonium machen sich die betragsmaflig groBeren Koeflizienten
und die kleinere Stabwirksamkeit bei der Abschaltmarge bemerkbar. So wird am Ende
des Zyklus in diesem Kern nicht ganz die geforderte Abschaltmarge von -1% erreicht. Auf
Grund des groBeren Anteils spaltbarer Nuklide im Waffen-Plutonium ist der Plutonium-
anteil im Brennstoff des zweiten MOX-Kerns kleiner als im MOX-Kern mit Reaktor-
Plutonium. Hieraus resultieren ein thermischeres Spektrum und damit gréBere Stabwerte.
Dies fithrt im MOX-Kern mit Waffen-Plutonium zu gleich grofilen Abschaltmargen wie im

UQOs-Kern.

Fiir die in dieser Arbeit auf statischer Basis betrachteten Transienten eines Steuerstabauswurfs
und eines Frischdampfleitungsbruchs ergibt sich ein dhnliches Bild. Zwar sind die kinetis-
chen Parameter.in den Plutonium-Kernen um die Halfte kleiner als im UQ,-Kern, dafiir

sind aber auch die Stabwerte in diesen Kernen nur halb so groff als im Vergleichskern
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mit UQz-Brennstoff. Unter Beriicksichtigung des Fahrsystems der Steuerstabe des betra-
chteten Reaktors wird keiner der fiinf Kerne durch den Auswurf des effektivsten Steuer-
stabes prompt kritisch.

Die Untersuchungen zum Frischdampfleitungsbruch ergeben dhnliche Ergebnisse, wie fiir
den Ubergang von heifer Vollastleistung zu heifier Nullastleistung. Nur im Fall des MOX-
Kerns mit Reaktor-Plutonium ist es nicht mdoglich, den Kern allein durch das Einfahren
der Kontrollstdbe bei einem Irischdampfleitungsbruch unterkritisch zu halten. Bei den
IMI'-Kernen, dem MOX-Kern mit Waffen-Plutonium und dem UQO,-Kern 148t sich dage-

gen diese Transiente allein mit den Steuerstdben beherrschen.

Der Ersteinsatz eines Vollkerns mit IMF-Brennstoff ist kein realistisches Szenarium. Aus
diesem Grunde wurden in einem weiteren Schritt dieser Arbeit IMF-Brennelemente fiir
den Einsatz in einer UQ,-Umgebung optimiert. Hierfiir wurde die Plutoniumdichte in den
Randstaben reduziert und die Dichte der abbrennbaren Neutronengifte in diesen Stdben
erhoht, wobei in den vier Eckstdben zusdtzlich Gadolinium eingesetzt wurde. Desweit-
eren wurde der Plutoniumgehalt in den restlichen Brennstdben heraufgesetzt und ein
zusatzliches Wasserloch in der Mitte des Brennelements eingefithrt. Diese optimierten
[IMF-Brennelemente sind anschlieBend in dem Referenzkern mit UO;-Brennstoff einge-
setzt worden, ohne dafl nenneswerte Leistungsspitzen in den Brennelementen mit IMF-
Brennstoff aufgetreten sind. Somit erscheint es auch moglich, den IMF-Brennstoff als
Teilbeladung, dhnlich wie MOX-Brennstoff, in UO,-Kernen einzusetzen. Mit Beladungen
von 20 bis 25% IMF-Brennstoff lieBe sich so schon eine Plutoniumreduktion in Mischker-

nen erzielen.

Alle Untersuchungen wurden mit dem LWR-Code-System ELCOS durchgefiihrt. Dieses
Codesystem ist hauptsidchlich fiir die Berechnung von Uran-Systemen verifiziert. Am

Anfang dieser Arbeit lagen somit noch wenige Validierungsergebnisse {tir IMI' vor.

Die relativ gute Ubereinstimmung der Spektren von Kern 18 des experimentellen FDWR-
PROTEUS-Programms und der untersuchten uranfreien Zellen 138t eine Ubertragbarkeit
der in Kern 13 gemessenen integralen Grofen auf die IMF-Zelle zu. So lassen sich indirekt
einige der Plutoniumreaktionsraten im frischen IMFE an Hand der Vergleiche zwischen den

rechnerischen und experimentellen Ergebnissen jenes Programms tiberpriifen.

Uber die Berechnungsgenauigkeit von abbrennbaren Giften mit BOXER lagen bisher
ebenfalls wenige Ergebnisse vor. So wurden im Rahmen dieser Arbeit Experimente am
Forschungsreaktor CROCUS der EPFL durchgefiihrt, bei denen die Reaktivitatswerte

verschiedener abbrennbarer Gifte im UQ,-Kern dieser Anlage gemessen wurden. Alle
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MeBergebnisse konnten im Rahmen der MeBgenauigkeit mit BOXER wiedergegeben wer-
den. Insbesondere die gute Wiedergabe der Mefireihen mit Erbium, Europium und einer
Mischung aus Erbium und Europium deuten darauf hin, dal mit BOXER nicht nur die
Wirkung des Erbiums im IMF sondern auch der Einflul des Plutoniums auf diesen Ab-
sorber richtig erfaflt wird. Bei diesen MeBreihen wurde Europium als Substitut {iir Pluto-
nium verwendet, da Europium im thermischen Energiegebiet einen dhnlichen Einflu§ auf

Erbium wie Plutonium hat.

Alle diese Messungen geben allerdings nur Ergebnisse fiir kalte Bedingungen und fiir
frischen Brennstoff wieder. Aus diesem Grund wurde mit BOXER an einem interna-
tionalen numerischen Benchmark zur Berechnung von uranfreien Brennstoffen teilgenom-
men. Die gute Ubereinstimmung der meisten Resultate von BOXER mit den anderen
Teilnehmern starkt das Vertrauen in die im Rahmen dieser Arbeit erzielten Ergebnisse
der Abbrandrechnungen. Allerdings zeigten sich groBere Unterschiede bei der Berech-
nung des Ubergangs von 0 zu 100 % Void. Diese Diskrepanzen sind zum groBten Teil
aufl Unsicherheiten in den Daten von Zirkonium und Erbium im schnellen Energiebereich
zuriickzufithren. Es konnte gezeigt werden, daf§ der in dieser Arbeit verwendete Daten-
satz von geniigend guter Qualitat ist, und daf selbst unter pessimistischen Annahme der
Voidkoeffizient fiir den Ubergang von 0 zu 100 % Void eines IMF-Gleichgewichtskerns mit
Reaktor-Plutonium immer negativ bleibt. Jedoch bedarf es noch weiterer Experimente,
inshesondere fiir die verwendeten IMF-Brennstoffe, um der Validierung von BOXER fiir

die Berechnung von uranfreien Brennstoffen eine geniigend breite Basis zu geben.

Die erzielten Ergebnisse der Ganzkernrechnungen zeigen, daf mit uranfreien Brennstoffen
eine effektive Reduktion von Plutonium in bestehenden DWR méglich ist. Auch scheint
der Einsatz von IMI'-Vollkernen gegeniiber MOX-Vollkernen gewisse sicherheitstechni-
sche Vorteile zu bieten. Insofern kénnte IMF-Brennstoff zur Regulierung der heute vor-
kommenden groffen Mengen an Plutonium wesentlich wirksamer als MOX sein. Wird
allerdings von einer langfristigen CO,-freien Energieversorgung mit Kernenergie ausgegan-
gen, so ist MOX vor allem in Zusammenhang mit schnellen Brutreaktoren ein notwendi-
ger Brennstoff um den Brennstoffkreislauf effektiv zu schliefien und damit eine bessere
Uranausnutzung zu erzielen. Kurz- und mittelfristig bleibt jedoch die Reduktion von
iberschiissigem Plutonium und die damit verbundene Verkleinerung des Risikopoten-
tials, wie etwa Toxizitdts- und Proliferationsrisiken, eine wichtige Anforderung an die
Kerntechnik. Der Einsatz uranfreier Pu-Brennstoffe in bestehenden LWR kann hierzu

einen wichtigen Beitrag liefern.
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9 Ausblick

Die hier durchgefiihrte Beladeplan-Optimierung basiert, wie heute noch weitgehend tiblich,
auf der Erfahrung und der Intuition der jeweiligen Bearbeiter. Durch numerische Opti-
micrungen ware es eventuell mdglich, Kernkonfigurationen mit uranfreien Brennstoffen zu
entwickeln, mit denen mehr Plutonium abgebaut und grofiere Sicherheitsmargen realisiert

werden konnten.

Die analytischen Untersuchungen dieser Arbeit wurden fiir stationdre Reaktorzustdnde
durchgefiihrt. Um endgiiltig beurteilen zu kénnen, ob IMI-Kerne in LWR einsetzbar sind,
miissen noch neben einer Reihe von Experimenten detaillierte Sicherheitsuntersuchungen
mit Hilfe von Transienten-Codes durchgefiihrt werden. Folgende Parameter des hier ver-

wendeten IMF-Brennstoffs sollten dabei im Vordergrund stehen:

e Die niedrige Wirmeleitfahigkeit und die damit verbundenen hohen Brennstofftem-

peraturen,

o der gegeniiber UO,-Brennstoff positivere Doppler- bzw. Brennstofftemperaturkoef-

fizient und
e die kleinen kinetischen Parameter.

In einem ersten Schritt waren die Transienten zu identifizieren, die zu einem prompt kriti-
schen Zustand in einem IMF-Kern fiihren kénnten. Fiir die Berechnung dieser Transienten
wére ein Modell fiir die Ermittlung der Brennstofftemperatur der IMF-Brennstoffe zu ent-
wickeln. Um hier einen ersten Eindruck iber die Abbrandabhangigkeit der Warmeleitfahig-
keit zu bekommen, konnten IMI-Proben mit geringerem Plutoniumgehalt und einer
chemisch reprasentativen Mischung der beim Abbrand entstehenden Actiniden und Spalt-
produkte erstellt werden. Von diesen Proben kénnte dann an Stelle von IMF mit Abbrand,
die Warmeleitfahigkeit gemessen werden. Somit lieflen sich mit relativ geringem Aufwand
quasi abbrandabhéangige Daten zur Berechnung der Brennstofftemperatur erstellen und

damit als kritisch identifizierte Transienten nachrechnen.

Ein erstes Bestrahlungsexperiment, bei dem der hier entwickelten uranfreie Brennstoff
eingesetzt werden soll, ist im Forschungsreaktor in Halden'® geplant. Innerhalb dieses
Experiments werden die Zentraltemperatur sowie die Spaltgasfreisetzung in Abhangigkeit
von Abbrand und Stableistung gemessen. Verglichen werden Brennstoffe aus MOX und
IMF unterschiedlicher Herrstellung. Hiermit werden erste experimentelle Ergebnisse zum

Bestrahlungs- und Temperaturverhalten des neuen Brennstoffs bereitgestellt werden.

18Schwerwassermoderierter Siedewasserreaktor mit Naturumlauf in Halden, Norwegen
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