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Untersuchungen zur Anwendung der Isotopenrelationstechnik

bei Nachbestrahlungsuntersuchungen und der tberwachung von
Spaltstoffen.

ZUSAMMENFASSUNG

Eine umfassende Analyse von bestrahlten Brennstoffen zeigt, daB
die theoretische Vorhersage von Isotopenrelationen fiir Aktinide
und wichtige Spaltprodukte in Druckwasserreaktoren sehr zufrie-
denstellend ist. Vergleiche der theoretischen Ergebnisse mit ei-
ner Vielzahl von MeBergebnissen aus Analysen aufgel®ster Brenn-
stoffe einzelner Brennelemente von Druckwasserreaktoren demon-
strieren die Brauchbarkeit der benutzten Daten und Methoden: alle

berechneten Werte liegen im Rahmen der Zwischenlaborabweichungen.

Die Sensitivitdt einer Vielzahl von Isotopenrelationen beziiglich
Reaktorparametern wie Abbrand, Anfangsanreicherung, Borkonzentra-
tion, Moderator/Brennstoff-Verhdltnis usw. wurde theoretisch be-
stimmt. Auf der Basis dieser Sensitivitdtsuntersuchung wurde ein
Konzept zur Anwendung der Isotopenrelationstechnik zur Entdeckung
von MeBfehlern bei Nachbestrahlungsanalysen, zur Identifikation

von irrtiimlichen Brennstoffvertauschungen und zur Identifikation
von Brennstoffabzweigungen erarbeitet. Die Basis dieses Konzepts
ist die Anwendung verschiedener selektiv sensitiver Isotopenre-

lationen beziiglich der Reaktorparameter. Aus Richtung und GréBe

der Abweichung der mit den MeBdaten bestimmten Relationen von den
theoretischen Relationswerten wird ein SchluB iiber MeBfehler bei
der Analyse oder iiber Brennstoffvertauschung gezogen. Die Anwen-
dung dieses Konzepts wurde an theoretischen und experimentellen

Beispielen erfolgreich iiberpriift.



Investigation on the Application of the Isotopic Correlation

Technique in Post-Irradiation Analysis and Safeguards

ABSTRACT

An extensive analysis of irradiated fuel shows that the theore-
tical prediction of isotopic ratios for actinides in PWRs is very
satisfactory. Comparisons of theoretical results With those from
post-irradiation measurements demonstrate the capability of

the used data and methods: all calculated values are within the

range of the interlaboratory deviations.

Sensitivities for a variety of isotopic ratios on reactor para-
meters as burn-up, enrichment, boron concentration, fuel-to-
moderator-ratio, etc. have been calculated. On the basis of these
sensitivity studies, a recipe has been worked out how to apply the
isotopic correlation techniques to safeguarding fissile material.
The capability of this recipe is demonstrated for realistic situa-
tions. The essential characteristic of the proposed method lies in
the application of several (e.g. six) selectively sgensitive (with
respect to the reactor parameters) isotopic correlations. Theory is
used as a verified tool in deciding on erroneous measurements,
accidental or intentional fuel substitution or diversion. The pro-
posed recipe is verified with simulated as well as with realistic,

actually observed examples.
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1. EINLEITUNG

11 Allgemeines

Die Uberwachung des nuklearen Brennstoffkreislaufs hat als Ziel
die rechtzeitige Entdeckung einer Abzweigung signifikanter Men-
gen spaltbaren Materials, das zur Herstellung von Kernwaffen
oder fir unbekannte Zwecke verwendet werden kann. Ferner soll
die Uberwachung eine solche Abzweigung durch das Risiko friih-
zeitiger Entdeckung abschrecken /1/.

Die Begriffe "signifikante Menge" und "rechtzeitige Entdeckung"
werden von der International Atomic Energy Agency (IAEA) quan-
tifiziert. Unter "signifikante Menge" versteht man zur Zeit die
kleinste Menge von nuklearem Material, die notwendig ist, um
einen nuklearen Sprengstoff herzustellen: 8 kg Pu-Oxid mit 60%

pu®3%-gehalt, 75 kg u?3%
oder 25 kg U

235
zeit ist der ndtige Zeitraum, um das abgezweigte Material in eine

im niedrig angereicherten Uran (ca. 3%)

im hoch angereicherten Zustand (93%). Entdeckungs-

geeignete Form zur Herstellung eines Sprengstoffs umzuwandeln.
Fir Wiederaufarbeitungsanlagen wird eine Entdeckungszeit von 1-3
Wochen bei einer abrupten Abzweigung und von 1 Jahr bei einer

zeitlich gestreckten Abzweigung festgesetzt /2/.

Die Anwendung dieser quantifizierten Uberwachungsziele stellt
ein schwieriges Problem dar vor allem in groB8en Wiederaufarbei-
tungsanlagen und fiihrt zu der Notwendigkeit, vorhandene tberwa-
chungskonzepte zu priifen und gegebenenfalls neue Techniken zu

entwickeln.

Ein modernes Uberwachungssystem fiir Brennstoffe thermischer Reak-
toren basiert auf der Annahme, daB die Uran- und U235—Mengen der
frischen Brennelemente bei der Fabrikation verifiziert werden
konnen. Dariliber hinaus setzt man voraus, daB diese Mengen durch
verschiedene UmschlieBungs- und BeobachtungsmaB8nahmen (Contain-
ment and Surveillance) iiberwacht werden k&nnen bis zum Zeitpunkt
der Brennelementaufl&sung am Eingang der Wiederaufarbeitungsan-
lage, in dem die Brennelemente ihre Identitit verlieren /3/.

Der SpaltstoffluB wird in der Wiederaufarbeitungsanlage durch



eine geeignete Kombination von Eingangs- und Ausgangsmessun-
gen (Materialbilanzierung), UmschlieBungs- und Beobachtungs-
maBnahmen {iberwacht /4,5/. UmschlieBungs- und BeobachtungsmaB-
nahmen stellen rein technische und administrative Probleme dar,

auf die hier nicht n&her eingegangen wird.

Eine der Aufgaben einer iberbetrieblichen internationalen {iber-
wachung einer kerntechnischen Anlage ist die Uberpriifung der vom
Betreiber durchgefiihrten Materialbilanzierung an "strategischen
Punkten" dieser Anlage /6/. Nach M&glichkeit sollte ein vom Be-

treiber unabhdngiges und effektives Verfahren eingesetzt werden.

In dieser Arbeit wird untersucht, in wie weit die ab Anfang der
siebziger Jahre entwickelte Isotopenrelationstechnik* ein derar-
tiges Kontrollverfahren bildet und wie diese optimal eingesetzt

werden kann.

Die Grundlage dieser Technik 148t sich wie folgt skizzieren:

Der mathematische Ansatz zur Bestimmung der Pu-Konzentration nach

der Brennstoffentladung aus dem Reaktor bildet folgende Gleichung:

Pult). ., ,U{E)
o)) © @)

Pu(t) = (

) * U(o) (1.1)

Darin sind Pu(t) und U(t) die Pu- und U-Konzentrationen zur Zeit
t, U(o) ist die Urankonzentration zur Zeit Null (frischer Brenn-
stoff). U(o) kann bei der Brennstoff-Fabrikation durch Wigung mit
einer Unsicherheit kleiner als 0.5% gemessen werden /7/. Das U(t)/
U(o) -Verhdltnis kann iiber eine Abbrandanalyse ermittelt werden.
Eine Fehlerbetrachtung zeigt /8/, daB selbst bei einer Unsicher-
heit von 10% bei der Abbrandbestimmung nur eine geringe Unsicher-
heit von etwa 0.2% fiir das U(t) /U(0)-Verhdltnis resultiert. Wenn
Pu(t) /U(t) genau genug bestimmt werden kann, 148t sich Pu(t)
entsprechend genau ermitteln (s. Abschnitt 2.2). Die Aufgabe
liegt auf eine genaue Bestimmung des Pu(t) /U(t)-Verhiltnisses.

*Isotopenrelationen werden in der Literatur h&ufig mathematisch
nicht ganz korrekt als Isotopenkorrelationen bezeichnet.



Bei bisherigen Analysen abgebrannter Brennstoffe aus verschie-
denen Druckwasserreaktoren wurde eine im Rahmen der experimen-
tellen Unsicherheiten lineare Relation zwischen dem Pu(t) /U(t)-

Verhdltnis und der U235 235 = U235
U235

-Abreicherung (D -Anfangsanreiche-

rung - -Anreicherung zur Zeit t) beobachtet /9/, nimlich:

Pu(t) _ . .235
TE; - © D (t) . (1.2)

Die Analysen zeigten weiterhin, daB fiir einen vorgegebenen Druck-
wasserreaktor der Koeffizient c dieser Relation hauptsdchlich

von der Anfangsanreicherung des Brennstoffs abhdngt. Wenn der |
Koeffizient ¢ fiir den Brennstoff gut bekannt ist, kann man bei

Messung der U235

-Anreicherungen einen unmittelbaren RiickschluB
auf das Pu(t)/U(t)-Verh8ltnis ziehen, so daB schlieBlich die ge-

messene Pu-Konzentration leicht iliberpriift werden kann.

Weitere Analysen und Experimente /10,11,12/ zeigen, daB auch an-
dere Relationen zur Pu/U- und somit zur Pu-Bestimmung angewendet
werden k&nnen. In /13/ wird z.B. die (Pu/U)/(Pu240/Pu239)-Re1a—
tion angegeben, wie sie bei der Nachbestrahlungsanalyse des Brenn-
stoffs vom YANKEE-Reaktor beobachtet wurde. Die gefundene Rela-
tion ist ebenfalls linear und 148t sich wie folgt schreiben

240
Pu _ . Pu
< = R (———2-5-9-) + S (1.3)
Pu

darin sind R und S Koeffizienten, die von der Anfangsanreiche-
rung des Brennstoffs und vom Reaktortyp abhingen.

Zur Bestimmung des Abbrandes k&nnen Relationen zwischen dem Ab-
brand und den Konzentrationen oder dem Konzentrationsverh&iltnis
verschiedener Spaltprodukte bzw. Schwerisotope angewendet wer-
den /14,15/. Die Relation

CS134

Abbrand = P '_(62737) + Q0 (1.4)

wurde bei abgebranntem Brennstoff verschiedener Leichtwasserreak-



toren festgestellt /15,16/. Darin sind P und Q Koeffizienten,
die von der Anfangsanreicherung, vom Reaktortyp und von der

134/Cs137)-Verhéltnis kann

Leistungsgeschichte abhdngen. Das (Cs
durch y-Spektrometrie gemessen werden, so daB der Abbrand iiber
die Relation bestimmt werden kann. Solche Relationen eignen sich

zur unabhdngigen Uberpriifung der Abbrandangabe des Reaktorbetreibers.

In/17/ wird die Relation

Xe132

Abbrand = A '(—_TET) + B ’ (1.5)
Xe '

angegeben, die ebenfalls bei Nachbestrahlungsanalysen verschie-
dener Leichtwasserreaktoren festgestellt wurde. A und B sind
Koeffizienten, die schwach von der Anfangsanreicherung und vom
Reaktortyp abhidngen. Wdhrend der Aufl&sung des abgebrannten
132/Xe131_

Verhdltnis durch Massenspektrometrie bestimmt, so daB der Abbrand

Brennstoffs wird das Spaltgas Xe aufgefangen und das Xe

Uber diese Relation ermittelt werden kann.

Andere Experimente haben gezeigt, daB eine groBe Anzahl Isotopen=-
konzentrationen und Isotopenkonzentrationsverhiltnisse von
schweren Elementen (U und Pu) in einfacher Beziehung zueinander
stehen /18,19/, wie z.B. die Relationen U235/U236 und

(U235/U238)/(Pu24O/Pu239).

In /20,21/ wird beschrieben, wie man unter Verwendung solcher
Isotopenrelationen MeBergebnisse liberpriifen kann: aus der Diffe-
renz zwischen Relationswerten fritherer Analysen und denen der
aktuellen Messungen 148t sich ein fehlerhafter Relationswert
leicht feststellen. Die Methode macht jedoch keine genaue Aus-
sage, welche Variable zu dieser fehlerhaften Isotopenrelation
gefiihrt hat. AuBerdem ist es fragwiirdig, ob eine fiir einen be-
stimmten Brennstoff bei einer frilheren Analyse beobachtete Rela-
tion fiir die aktuellen MeBergebnisse weiterhin gilt, da die

Isotopenrelationen meistens von den Reaktorparametern und der



Betriebsweise des Reaktors abhdngen. Dieses Verfahren hat fer-
ner den Nachteil, daB8 die alten Analysendaten gesammelt werden
missen. Um dieses umfangreiche Informationsvolumen, das aus
Nachbestrahlungsanalysen verschiedener Reaktoren entsteht, zu
speichern, wurden Datenbanken angelegt. Zur Zeit gibt es in der
Welt sieben Institutionen mit solchen Datenbanken /22/: Batelle
Institut (USA), ISPRA (Italien), TU-Karlsruhe (BRD), CEC (Luxem-
burg) , CEN-Mol (Belgien), IAEA (Osterreich) und JAERI (Japan).

Theoretische Untersuchungen zu Isotopenrelationen wurden bisher
meistens im Rahmen der Behandlunc der Zbbrandgleichungen mit

Hilfe von Abbrandprogrammen durchgefiihrt, um die em-

pirisch beobachteten Isotopenrelationen nachzuvollziehen. In

/23/ wurden die Isotopenrelationen U236/U235, (Pu/U)/D235,
(Pu/U)/(Pu242/Pu24O), (Pu/U)/(Pu240/Pu239) und (Pu242/Pu240)/
(Pu240/Pu239) flir den Brennstoff vom TRINO- und YANKEE-Druck-

wasserreaktor mit maximalem Abbrand von ca. 20 000 MWd/tU
nachgerechnet. AuBerdem wurde die Abhd&ngigkeit dieser Isotopen-
relationen von der Anfangsanreicherung, vom Moderator/Brennstoff-
Verhdltnis, vom Hiillmaterial und von der Methode der Reaktivitdts-
kontrolle untersucht. In den wenigen untersuchten Fillen wurden
jedoch die m&glichen Anderungsbereiche dieser Reaktorparameter

ﬁﬁr Leichtwasserreaktoren nicht iiberdeckt. In /24/ wurden die
Relationen (Cs134/Cs137)/Abbrand und (Eu154/Cs137)/Abbrand fir

235

den Brennstoff von 3.1% U -Anfangsanreicherung aus dem TRINO-

Reaktor berechnet. Die Abhdngigkeit dieser Relationen von zwei
verschiedenen Leistungsgeschichten wurde ermittelt. In /11/ wurden

242 239
die Relationen (Pu/U)/D23%, (Pu/U)/(—z—zmiE : ——zmgg ) und
(pu242/Pu240)/(Pu240/Pu239) fir den Brennstoff der Siedewasser-

reaktoren HUMBOLDT BAY und BROWNS FERRY mit maximalem Abbrand
von ca. 16 000 MWd/tU berechnet. In /25/ wurden Schwerisotopen-
relationen fiir einen Schnellbriiterreaktor ermittelt. Dabei wurde
festgestellt, daB einige Relationen wie i.B. (Pu/U)/D235 auch
flir diesen Reaktortyp gebildet werden k&nnen.



Weitere theoretische Arbeiten untersuchen grundsdtzlich den
zeitlichen Verlauf einer Relation. In /26/ wurde mit Hilfe eines
einfachen Modells fiir den Pu-Aufbau die (Pu/U)/D235—Relation
untersucht. Es ergab sich eine Abweichung von der Linearitdt von
ca. 3% zwischen 0 und 25 000 MWd/tU-Abbrand. Dabei ist der Ver-
lauf oberhalb 25 000 MWd/tU unbekannt. In /27/ wurden analytische
242/Pu240)/(Pu241/Pu239

) abgebrannter Pu-Brennelemente

)

Approximationen flir die Relationen (Pu
— (Pu242/Pu241)/(Pu240/Pu239
eines Druckwasserreaktors erstellt. Dabei wurden die effektiven

Wirkungsquerschnitte als abbrandunabhdngig angenommen.

Andere theoretische Untersuchungen beschdftigen sich mit der
Anwendung verschiedener Relationen filir bestimmte Zwecke. In /28/
134/Cs137)-Aktivitatsverhéltnisses
zur Detektion beschddigter Brennstdbe eines Brennelements unter-
sucht, In /29,30/ werden die (Pu/U)/(Pu??%/pu?3%), (Pu/u)/

pu239 Pu24é Pu-Pu239 fir 4 £F 4

(Pu44U . Puzqu) und (Pu/U)/("_ﬁﬁ———_) ir den Brennsto es SENA-
CHOOT-Druckwasserreaktors mit einer dem Experiment angepaBten

wurde die Anwendung des (Cs

Rechenmethode berechnet. Dabei wird empfohlen, theoretische und
experimentelle Methoden gemeinsam zu verwenden, um die Pu-Konzen-

tration bestrahlter Brennstoffe zu bestimmen.

Ausgehend von dieser kurzen Zusammenstellung, die sich auf die
Erfahrungen der theoretischen und experimentellen Untersuchungen
im Rahmen der Isotopenrelationstechnik bezieht, wird im Ab-
schnitt 1.2 die spezifische Fragestellung dieser Arbeit ent-
wickelt.



1.2 Problemstellung

Die Isotopenrelationstechnik wird bisher als flankierende
MaBnahme fiir die SpaltstofffluBkontrolle angesehen. Gegenstand
dieser Arbeit ist es, festzustellen, ob Isotopenrelationen
beweiskrdftig bei Einsatz theoretischer Verfahren, also nicht
nur auf der Basis einzelner empirischer Befunde und Extrapola-
tionen, zur

(1) Uberpriifung der MeBanalysedaten bei ungestdrtem Betrieb

(ii) Identifikation von irrtiimlichen Brennstoffvertauschungen
und

(iii) Identifikation von absichtlichen Brennstoffabzweigungeh

eingesetzt werden kOnnen.

Die bisher benutzte Methode zur Uberpriifung der MeBanalysédaten
basiert auf der Anwendung von Isotopenrelationen, die aufgrund

von Analysen bei bisherigen Wiederaufarbeitungskampagnen empirisch
ermittelt wurden. Die Isotopenrelationen hidngen meistens von den
Reaktor- und Brennelementparametern und der Betriebsweise des
Reaktors ab. Um sie zuverl&dssig als Technik anwenden zu k&nnen,
missen die Isotopenrelationen fiir die in der aktuellen Kampagne
wiederaufgearbeiteten Brennstoffe abgesichert sein. Das bedeutet,
daB (1) der Relationskoeffizient im von den Brennstoffen iiberdeck-
ten Abbrandbereich und (2) die Relationskoeffizienten fiir die Reak-
tor- und Brennelementparameter bekannt sein miissen.

In dieser Arbeit werden filir die Uberpriifung und Extrapolation der
Isotopenrelationen theoretische Verfahren entwickelt, deren Qua-
lifikation gezeigt wird. Bei Einsatz theoretischer Verfahren
kdnnen Isotopenrelationen abgesichert werden, die experimentell
mit zerstdrungsfreien Methoden oder mit direkten Methoden be-
stimmt werden. Fragwiirdige Extrapolationen empirisch beobachteter
Relationswerte konnen damit vermieden werden.



- § =

Der erste Schwerpunkt dieser Arbeit ist die Verifikation
des theoretischen Verfahrens zur Berechnung der Isotopenre-
lationen. Es stellt sich die Frage:

(A) Wie genau ist das theoretische Verfahren zur Berechnung

der Isotopenrelationen?

Um diese Frage zu beantworten, werden die Rechenergebnisse mit
MeBergebnissen aus Analysen aufgeldster Brennstoffe einzelner

Brennelemente verschiedener Leichtwasserreaktoren verglichen.

eines eindeutig methodischen Vorgehens zur Anwendung der Isoto-
penrelationen. Eine wichtige Aufgabe zur Erstellung eines
solchen Konzepts ist es, die geeignetsten Isotopenrelationen
fiir den beabsichtigten Zweck auszuwdhlen. Dazu sind folgende
Fragen im einzelnen zu beantworten:

(B) Wie verlaufen die Isotopenrelationen von 0 bis iiber
36 000 "< - Abbrand? Dieser Abbrandbereich tiberdeckt die
moéglichen Abbrandwerte bestrahlter Brennelemente von
Leichtwasserreaktoren. Ferner: Weisen diese Zusammenhé&dnge

auf eine allgemein gliltige Gesetzm&Bigkeit hin?

(C) Wie h&ngen die Isotopenrelationen von den wichtigsten
Parametern eines Leichtwasserreaktors ab, ndmlich der
Anfangsanreicherung, dem Moderator/Brennstof f-Volumen-
verhdltnis, der Dicke der Brennstabhilille, der Bor-Konzen-
tration im Moderator, der Leistungsgeschichte und der
Abklingzeit nach der Brennstoffentladung aus dem Reaktor?
Um festzustellen, welche Isotopenrelationen sensitiv oder
unsensitiv bezliglich der oben genannten Parameter sind,
bendtigt man die vollstdndige Kenntnis des Verlaufs der
Relation iiber den mdglichen Anderungsbereich dieser Para-

meter flir Leichtwasserreaktoren.



Um die Anwendungsméglichkeiten der Isotopenrelationen fiir die

SpaltstofffluBkontrolle im nuklearen Brennstoffkreislauf einzu-

grenzen, miissen schlieBlich die folgenden Fragen gekladrt werden:

(D) Wie konnen durch Vergleich der Rechenergebnisse mit experi-
mentellen Ergebnissen die Isotopenrelationen zur Entdeckung
von MeBfehlern bei der Analyse systematisch und effektiv

angewendet werden und welche MeB8fehler kdnnen dabei ent-
deckt werden?

(E) Welche irrtiimlichen Brennstoffvertauschungen im nuklearen

Brennstoffkreislauf kdnnen mit Isotopenrelationen nachge-
wiesen werden?

(F) Welche absichtlichen Brennstoffabzweigungen im nuklearen

Brennstoffkreislauf kdnnen mit Isotopenrelationen nachge-
wiesen werden?

Die Beantwortung dieser Frage geschieht auf der Basis verschiede-
ner Vertauschungs- und Abzweigungsstrategien filir den nuklearen
Brennstoffkreislauf von Leichtwasserreaktoren.

Der rechtzeitige Nachweis von Brennstoffabzweigungen im Sinne
der IAEA-Uberwachungsziele wird nicht untersucht. Bei der L&sung
des Fragenkomplexes der Ambeit wird der m&gliche Beitrag der

Isotopenrelationen bei vorgegebenen IAEA-Uberwachungszielen unter-
sucht und festgelegt.

Die experimentellen Ergebnisse im Rahmen der Isotopenrelations-
technik und deren Bedeutung zur Bestimmung der Spaltstoffmengen
im nuklearen Brennstoffkreislauf werden in Kapitel 2 vorgestellt.
Danach werden in Kapitel 3 die theoretischen Grundlagen der
Isotopenrelationen diskutiert: Das Zell-Abbrand-Programm HAMKOR
zur Berechnung der Isotopenrelationen wird an Hand von MeBer-
gebnissen verifiziert (erster Schwerpunkt). Die Abhdngigkeit der
Isotopenrelationen von den wichtigsten in-pile und out-of-pile Pa-
ramtern eines Leichtwasserreaktors wird ermittelt. Kapitel 4 und
Kapitel 5 beschdftigen sich damit; ein Konzept zur beweiskraf-
tigen Anwendung der Isotopenrelationen zu entwickeln und dieses
an experimentellen Ergebnissen abzusichern (zweiter Schwerpunkt).

SchlieBlich werden in Kapitel 6 die Anwendungsmglichkeiten von
Isotopenrelationen untersucht.



2. Experimentelle Grundlage der Isotopenrelationen

Die experimentellen Befunde iliber die Isotopenrelationen wer-

den in diesem Kapitel vorgestellt und erliutert.

Es werden zundchst die gegenwdrtige Lage bei der Bestimmung

der Spaltstoffmengen und die dabei gefundenen Genauigkeiten in
den kerntechnischen Anlagen erdrtert. Daraus 148t sich erkennen,
fiir welche Zwecke im Zusammenhang mit der Uberwachung des Spalt-
stoffflusses Isotopenrelationen eingesetzt werden kdnnten. Da-
nach werden die bisherigen experimentellen Ergebnisse iiber

die Anwendungen der Isotopenrelationen im nuklearen Brennstoff-
kreislauf erdrtert. Es wird gezeigt, wie {iberhaupt und mit wel-
cher Genauigkeit Isotopenrelationen experimentell bestimmt

werden konnen.
Es wird der offene Kreislauf des Brennstoffs von Leichtwasser-

reaktoren mit niedrig angereichertem Uran betrachtet.

2.1 Bestimmung der Spaltstoffmenge in den kerntechnischen

Anlagen

Eine Urananreicherungsanlage wird mit Natururan, das in gasfor-

migem Zustand (UF_) vorliegt, beschickt. Am Ausgang der Anlage
6 _

235

erhdlt man angereichertes Uran von 1.5 bis 4.0% U Anfangs-



anreicherung. Die U235

-Anreicherung wird durch Massenspektro-
metrie ermittelt. Die erreichte Genauigkeit ist besser als 0.2%
/ 31/. Die Uranmasse wird durch W&gung mit einem statistischen
Fehler von 0.2% gemessen /32/. Aufgrund der geringen MeBunge-
nauigkeit bei leicht durchfiihrbaren U- und U235—Bestimmungen
kommt die Anwendung der Isotopenrelationstechnik zur Erstellung
einer Materialbilanzierung in einer Anreicherungsanlage nicht

in Betracht.

Das UF6 wird nach der Urananreicherung zur Fabrikationsanlage
der Brennelemente geliefgrt. Die Materialbilanzierung wird

dort durch Wdgung der Materialien und Einsatz massenspektrome-
trischer MeBverfahren erstellt. Die Bestimmung der U-Masse der
frischen Brennelemente erfolgt durch Widgung der Pelletsdulen
mit einer Ungenauigkeit kleiner als 0.5% /7 /. Wegen der gerin-
gen Ungenauigkeit bei der U-Bestimmung wird der Einsatz von
Isotopenrelationen zur Erstellung der Materialbilanzierung in
einer Fabrikationsanlage auch nicht betrachtet. Die Verifika-

tion der U235

-Anreicherung des Brennstoffs erfolgt durch zer-
stdrungsfreie y-spektrometrische Analyse der Brennstdbe. Die
erreichte Genauigkeit liegt bei 0.3% /33/. Die Verifikation
der U235-Anfangsanreicherung eines ganzen Brennelementbiindels
beschrédnkt sich auf die y-spektrometrische Analyse der &uBeren
Brennstdbe (ca. 30% eines DWR-Brennelements). Die Anfangsan-
reicherung der inneren Brennstdbe kann wegen der Abschirmung
der duBeren Stdbe nicht verifiziert werden. Zur Uberwachung
des SpaltstofffluBes ist es daher notwendig abzusichern, daSB
keine Vertauschung von Brennstdben stattgefunden hat. Die An-
wendung von von der Anfangsanreicherung abhdngigen Isotopenre-
lationen, welche bei Nachbestrahlungsanalysen bestimmt werden,
kdnnte eine Brennstoffvertauschung in der Fabrikationsanlage

nachweisen (s. 2.2).



Kernbrennstoffe befinden sich in einem Kernkraftwerk an drei
verschiedenen Stellen, n&mlich im Lagerbecken fri-

scher Brennelemente, im Reaktorkern und im Lagerbecken abge-
brannter Brennelemente. In einem Kernkraftwerk wird eine Ma-
terialbilanzierung nicht erstellt, da sich die Nuklide wdhrend
der Bestrahlung auf- und abbauen. Die Uberwachung des Spalt-
stoffflusses erfolgt durch UmschlieBungs- und BeobachtungsmaB—
nahmen. Im Lagerbecken abgebrannter Brennelemente eines 1300-
MWe-Druckwasserreaktors befinden sich ca. 200-300 Brennelemen-
te. Die Uberwachung soll absichern, daB keine Vertauschung von
Brennelementen im Lagerbecken stattfindet. Es ist also wich-
tig, ein schnelles und genaues Verfahren zur Bestimmung des
Pu-Gehalts der Brennelemente im Lagerbecken einzusetzen.
Isotopenrelationen gemeinsam mit zerstdrungsfreien MeBverfah-

ren kdnnten ein solches Verfahren bilden (s. Abschnitt 2.2).

Die abgebrannten Brennelemente werden nach der Entladung aus
dem Reaktor normalerweise zum Zwischenlager gebracht und spéter
nach einer Abklingzeit von ca. 1-7 Jahren zur Wiederauf-
arbeitungsanlage. Die Bestimmung der Spaltstoffmenge erfolgt

im Bilanzierungstank kurz nach der Aufldsung der Brennelemente

und im Produktionsbereich an U- und Pu-Nitratldsungen.

Die routinemdBige Pu-Bestimmung im Eingangstank wird mit der
sogenannten Volumen-Konzentrations-Methode /44/ durchgefiihrt.
Diese Methode basiert auf der Messung des Volumens V / 1_7/

und der Dichte o / g/1_/ der Ldsung im Eingangstank. Die Pu-

Masse (MPu) wird bestimmt durch:

(2.1) M_ =N V9o [ g_/

NPu ist darin die Plutoniumkonzentration in der L&sung

Z_gPu/g Lésung_7. N wird durch eine massenspektroskopische

Pu
Isotopenverdiinnungsanalyse /34/ bestimmt.



Tab. 2.1 zeigt die erwarteten MeBunsicherheiten bei Messungen
der Pu-Menge in den verschiedenen Bereichen einer Referenz-
anlage mit 1000 t U/a-Kapazitdt (1000 jato) /35/.

MeBobjekt Pu-Durchfluf MeBmethode MeBungenauig- Fehler in
kg Pu/a keit (2 o) Pu-Menge
(kg/a)

Eingangstank 10000 Analytik + 1 100
Volumen

Produktaus- 10000 Analytik + 0.3 30

gang Wagung

Feedkléar- 20 Analytik oder 30 7

schlamm Neutronen

Hilsen 10 Neutronen oder 100 10
Gamma

HAW 40 Analytik oder 50 20
Neutronen

MAW, LAW 3 Analytik + 50 145
Volumen

Rezykliertes <100 Analytik <1 <1

Material

Tab. 2.71: Pu-Bestimmung in Eingags-, Ausgangs- und Abfall-
strémen bezogen auf eine 1000 jato Referenzanlage /35/

Nach Tabl 2.1 ist ein Fehler in der Pu-Menge im Eingangstank
von ca. 100 kg Pu/a mdglich. Dieses Ergebnis zeigt, daB die

Pu-Bestimmung am Eingangstank eine zentrale Rolle bei der Er-
stellung einer Materialbilanzierung in einer Wiederaufarbei-

tungsanlage spielt.



Die Pu-Bestimmung des Betreibers der Wiederaufarbeitungsanla-
ge wird bisher durch unabhdngige Analysen der Proben in einem
zweiten Labor iberpriift. Abgesehen vom groBen Aufwand, der

bei der Wiederholungsmessung in einem zweiten Labor entsteht,
ist noch zu erwdhnen, daB der Zeitraum zwischen Probennahme

und Analyse in einem zweiten Labor einige Monate betragen kann.
Die Materialbilanzierung kann deshalb nur verspdtet abge-
schlossen werden. AuBerdem kann der Atomzerfall ‘bis zur Wieder-
holungsmessung wegen der Unsicherheit in den Zerfallkonstan-
ten die MeBunsicherheit noch zus&tzlich vergr&Bern. Nach Moég-
lichkeit sollte also ein unabh&ngiges und effektives. (schnelles
und genaues) Verfahren zur Uberprifung der Materialbilanzie-
rung vom Betreiber eingesetzt werden. In diesem Zusammenhang
erscheint die erste Einsatzmdglichkeit von Isotopenrelationen
in einer Wiederaufarbeitungsanlage: Die Isotopenrelationen
konnten eingesetzt werden, um ein unabhidngiges und effektives

Kontrollverfahren zu erstellen.

Um die zweite EinsatzmSglichkeit der Isotopenrelationen in
einer Wiederaufarbeitungsanlage darzustellen, betrachtet man
das gegenwdrtige Uberwachungssystem des nuklearen Brennstoff-
kreislaufs (vgl. 1.1). Die Spaltstoffmengen werden vom Ausgang
der Fabrikation bis zum Eingang der Wiederaufarbeitungsanlage
durch UmschlieBungs- und BeobachtungsmaBnahmen liberwacht. Es
ist fraglich, ob diese MaBnahmen allein zur Uberwachung des
Spaltstoffs genligen. Nach M&glichkeit sollte also ein Verfahren
eingesetzt werden, das zu einer effektiveren Kontrolle des
Spaltstoffes bei Entdeckungen von Brennstoffvertauschungen bei-
trdgt. Isotopenrelationen, die z.B. von der Anfangsanreiche-
rung oder vom Reaktortyp abhdngen, kdnnten zur Erstellung eines
solchen Kontrollverfahrens beim Nachweis von Brennstoffver-

tauschungen eingesetzt werden.



Aus der oben beschriebenen Situation bei der Bestimmung der
Spaltstoffmengen in den kerntechnischen Anlagen k&nnen die Ein-
satzmbglichkeiten von Isotopenrelationen zur Kontrolle des
Spaltstoffflusses wie folgt zusammengefaBt werden:

(a) Isotopenrelationen k&nnten zur Bestimmung der Spaltstoff-
mengen abgebrannter Brennelemente im Lagerbecken angewendet
werden.

(b) Isotopenrelationen kdnnten zur Uberpriifung der vom Wiederauf-
arbeiter erstellten Materialbilanzierung eingesetzt werden.

(c) Isotopenrelationen k&énnten zur Identifikation von Brenn-

stoffvertauschungen im nuklearen Brennstoffkreislauf eingeF
setzt werden.

2.2 Bestimmung der Spaltstoffmenge in abgebrannten Brennstoffen

mit Isotopenrelationen

Die experimentellen Ergebnisse bei der Bestimmung der Spaltstoff-
menge in abgebrannten Brennstoffen mit Isotopenfelationen werden

vorgestellt und diskutiert.

2.2.1 Anwendung von Isotopenrelationen zur Bestimmung der Pu-

Menge abgebrannter Brennelemente im Lagerbecken

Experimentell wurden Relationen zwischen dem Pu/U—Vefhéltnis und
134/CS137 154/CS137

tdtsverhdltnis ermittelt. Die Verhiltnisse Cs
Eu154/CS137

dem Cs - bzw. Eu -Konzentrations- oder Aktivi-

134/CS137 und

Aus dem gemessenen Verh&ltnis kann {iber die Relation unmittelbar

auf das gg -Verh&dltnis riickgeschlossen werden. Die Pu-Menge wird

durch die Multiplikation wvon %E mit der U-Masse bestimmt. Die
U-Masse entspricht dem vom Brennelementhersteller angegebenen

Wert mit einer Korrektur fiir den Abbrand.

werden durch zerstdrungsfreie y-Spektroskopie gemessen.



Ein Vorteil des y-spektrometrischen MeBverfahrens liegt in der
Durchfiihrung von Relativmessungen. Die bei Absolutmessungen auf-
tretenden Schwierigkeiten vor allem in der Kalibrierung des MeB-
apparates mit Standardquellen kdnnen vermieden werden /36/. Ein
weiterer Vorteil liegt darin, daB die Messung sehr schnell (10-30
min) durchgefiihrt werden kann. Die erreichte Genauigkeit bei der

134 S137 134/C51§7

Messung der Konzentrationsverhdltnisse Cs /C und Eu

in abgebrannten Brennelementen liegt bei 2-4% /37/.

Tsuruta /38/ hat mittels y-Spektroskopie 8 Brennstdbe des Brenn-
elements A-20 des 45 MWe-Siedewasserreaktors JPDR-I analysiert.

Die Brennstdbe hatten 2.6% U235—Anfangsanreicherung. Eine Relation

zwischen dem Aktivitdtsverhdltnis Cs134/Cs137 und dem %E—Verhélt—
nis wurde ermittelt. Das Pu/U-Verhdltnis wurde durch Massenspek-

trometrie bestimmt. Die Relation 148t sich wie folgt ausdriicken:

134
(2.2) Pu _ cg!34. =Gy ( &8 )
g -G (Zq37) e Cs137
Cs
mit C, = 0.0372 + 0.0013 und C, = 2.50 + 0.40

1 2

Danach wurde die Pu-Menge von 57 Brennelementen gleicher Anfangs-
anreicherung mit Hilfe der Relation (Gl. 2.2) und MeBwerten von
CS134/Cs137

menthersteller angegebene mit einer Korrektur fiir den Abbrand.

bestimmt. Der benutzte U-Wert war der vom Brennele-

Die mit der Isotopenrelation ermittelte Pu-Menge (5.5 kg) stimmt
besser als 2% mit der gemessenen Pu-Menge in der Wiederaufarbei-

tungsanlage (5.4 kg) lberein.

In anderen Experimenten wurden auch Relationen zwischen dem Ab-
brand und dem Aktivitdtsverhdltnis, (Abbrand)/(Cs134/Cs137),
(Abbrand)/(Eu154/Cs137) ermittelt. Diese Relationen kdnnen 2zur
Bestimmung des Abbrands angewendet werden. Die erreichte Genauig-
keit liegt bei 2-10% /39,40,41/.



Die Genauigkeiten der Pu- und Abbrandbestimmungen mit den Spalt-
produktrelationen h&ngen von der Anwendung eines als Referenz
benutzten Brennelements ab (Brennelement A-20 bei der Analyse

der Brennelemente des JPDR-I-Reaktors), da verschiedene in-pile
und out-of-pile Parameter (Abbrand, Anfangsanreicherung, Lei-
stungsgeschichte, usw) die Relationen beeinflussen k&nnen. Eine
zuverldssige routinemdBige Pu-Bestimmung im Lagerbecken erfor-
dert daher die vollstdndige Kenntnis der Sensitivitidt der Spalt-
produktenrelationen beziiglich der wichtigsten in-pile und out-of-

pile Parameter von Leichtwasserreaktoren.

Eine weitere zerst8rungsfreie Methode zur Bestimmung der Pu-Men-
ge und des Abbrands abgebrannter Brennelemente im Lagerbecken
wird in /42/ beschrieben. Die Methode basiert auf der passiven
oder aktiven Neutronenmessung und .ihrer Interpretation mittels
der Relation zwischen Cm244 und Abbrand bzw. Plutonium. Es k&nnte
gezeigt werden, daB eine Genauigkeit von + 2% bei der Abbrand-
und Pu-Bestimmung fiir DWR-Brennelemente mit hohem Abbrand (liber
20 GWd/tU) erreicht werden kann, vorausgesetzt die Anfangsan-
reicherung ist bekannt. Wenige experimentelle Ergebnisse iliber
die Abh&ngigkeit des Cm-Aufbaus von dem Abbrand liegen vor /42/.
Zur routinemdBigen Anwendung dieses Verfahrens miissen die Ein-
flisse der wichtigsten in-pile und out-of-pile Parameter auf

die Relationen zwischen dem Cm-Aufbau und dem Pu-Gehalt voll-

stdndig bestimmt werden.

2.2.2 Anwendung von Isotopenrelationen zur Bestimmung der Pu-

Menge der Aufl&serchargen in einer Wiederaufarbeitungs-

anlage

Sehr viele Relationen mit dem gE—Verhéltnis wurden experimentell

an abgebrannten Brennstoffen in Wiederaufarbeitungsanlagen er-
Pu

mittelt. Diese Isotopenrelationen k®nnen zur Bestimmung des T

Verhdltnisses bzw. der Pu-Menge von Aufldserchargen im Eingangs-
tank angewendet werden. An Hand eines Beispiels soll die Anwen-

dung der Isotopenrelationen erliutert werden:
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Zur Bestimmung der Pu-Menge von 12 Aufldserchargen mit 3.36%

U235—Anfangsanreicherung des SENA-Druckwasserreaktors (266 MWe)

wurden folgende Isotopenrelationen benutzt /43/:

(2.3) Pu_ g, . 0?3 (g/t)
U il
(2.4) Pu . gk, - (100-pu???)  (g/t)
Darin ist U236 der U236fAnteil im Uran im Prozent. Pu239 ist der

prozentuale Anteil dieser Isotope im Plutonium. K, und K, sind
Koeffizienten, die bei einer friiheren MeBanalyse von Brennele-
menten des ‘SENA-Reaktors ermittelt wurden: K, = 26917 + 1.3%,

K2 = 252.7 + 1.4%. Aus der U236 239—Angabe des Wiederauf-

arbeiters wurde iiber die Relationen das gE—Verhéltnis bestimmt.

- und Pu

Die Pu-Masse wurde durch die Multiplikation des gE—Mittelwertes
(Gl. 2.3-2.4) mit der U-Masse bestimmt. Die U-Masse entspricht
dem vom Brennelementhersteller angegebenen Wert mit einer
Korrektur filir den Abbrand. Die mit diesem Verfahren bestimmte
Pu-Masse (75.26 kg) stimmt bis auf ca. 0.5% mit dem vom Wieder-
aufarbeiter angegebenen Wert (74.88 kg) iberein:. Diese Differenz
liegt also innerhalb der MeBunsicherheit bei der routinemdBigen
Pu-Bestimmung mit der Volumen-Konzentrationsmethode. Dieses Er-
gebnis zeigt: Bei gut abgesicherten Relationen kann die Pu-Menge
im Eingangstank so genau wie mit der Volumen-Konzentrations-

Methode bestimmt werden.

Zur Pu-Bestimmung mit Isotopenrelationen brauchen nur Isotopen-

konzentrationen (U236, Pu239

im oben beschriebenen Experiment)
oder Isotopenkonzentrationsverhdltnisse gemessen zu werden.
Keine Elementkonzentration (U oder Pu) muB gemessen werden. Da-
mit entfdllt die Bestimmung des Volumens der L&sung im Aufldser-
tank, welche bei der Volumen—Konzentrations—Methode notwendig
ist. Das ist von Bedeutung fiir die Uberwachung, da das Ldsungs-

volumen im Eingangstank nicht verifiziert werden kann /44/.
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Isotopenrelationen werden zur Uberpriifung der MeBanalysedaten

von abgebrannten Brennstoffen angewendet. Flir diesen Zweck

werden meistens Isotopenrelationen betrachtet, welche einen line-
aren Verlauf zeigen. Sie sind also im Rahmen der experimentellen
Unsicherheiten unabh&ngig vom Abbrand des Brennstoffs. In der
sogenannten "Interne Konsistenzpriifung" /21/ werden Werte von
linearen Relationen von verschiedenen Brennelementen verglichen.
Die betrachteteﬁ Brennelemente haben gleiche Anfangsanreicherung
und wurden im selben Reaktor bestrahlt. Die Relationswerte miissen
sich im Bereich der statistischen MeBfehlerbreite reproduzieren.
Ein Relationswert, der auBerhalb dieses Bereiches liegt, wird
als zweifelhaft bezeichnet. Die Messung flir dieses Brennelement
muB also wiederholt werden. In der Regel wird eine statistische
MeBfehlerbreite 2 S angenommen. S ist die Standardabweichung

des Mittelwertes der Relation fiir alle MeBproben. Ein Relations-
wert auBerhalb des 2S-Bereiches wird mit 93% Sicherheit als zwei-
felhaft identifiziert ("AusreiBer") /45/. Der Hauptnachteil der
"internen Konsistenzpriifung" liegt darin, daB sich systematische
Fehler nicht identifizieren lassen. Ferner ergeben sich oft
Standardabweichungen gr&éBer als 3%, weshalb die Identifikation

von zweifelhaften Relationswerten dann fragwilirdig ist.

Eine zweite benutzte Prozedur zur Uberpriifung der MeBanalyseda-
ten mit Isotopenrelationen ist die sogenannte "Konsistenzpriifung
mit historischen Daten" /21/. Die MeBdaten der aktuellen Wieder-
aufarbeitungskampagne eines Reaktors werden mit den MeBdaten
friilherer Wiederaufarbeitungskampagnen des gleichen Reaktors oder
eines dhnlichen Reaktors verglichen. Aus der Differenz zwischen
den beiden MeBdaten 148t sich ein zweifelhafter Relationswert

feststellen. Die Nachteile bei der Anwendung dieser Prozedur sind:

(i) es ist fragwlirdig, ob eine filir einen bestimmten Brennstoff
bei einer friiheren Analyse beobachtete Relation filir die ak-
tuellen MeBergebnisse weiterhin gilt. Die Isotopenrelationen

h&ngen meistens von Reaktorparametern ab und fragwiirdige

Extrapolationen kdnnen notwendig sein;



(ii) die alten Analysedaten miissen gesammelt werden. Um dieses
umfangreiche Informationsvolumen, das aus Nachbestrahlungs-
analysen verschiedener Reaktoren entsteht, zu speichern,
missen groBe Datenbanken angelegt werden. Damit vergr&Bert

sich der Aufwand zur Uberpriifung der MeBanalysendaten.

Bei der Anwendung der "internen Konsistenzprifung" und der "Kon-
sistenzpriifung mit historischen Daten" zur Uberpriifung der MefB-
analysedaten werden die Ursachen fir den abweichenden Relations-
wert nicht erkannt. Diese Methoden stellen deshalb kein eindeutiges

Konzept zur Anwendung von Isotopenrelationen dar.

Wesentlich bei einer zuverldssigen Anwendung von Isotopenrela-
tionen bei der Uberpriifung der MeBanalysedaten ist, die Genauig-
keit bei der experimentellen Bestimmung der Isotopenrelationen
festzustellen. Die behauptete Genauigkeit bei der massenspektrome-
trischen Bestimmung von Pu/U, U- und Pu-Isotopenkonzentrationeh
ist kleiner als 1%. Bei routinemdBigen Messungen in Wiederaufar-
beitungsanlagen treten jedoch gr&Bere Abweichungen zwischen MeB-

werten von verschiedenen Labors auf.

In /43/ werden mittlere Abweichungen von 4% in U235—Konzentra—

236—Konzentrationen und 3% im Pu/U-Verhdltnis

tionen, 5.5% in U
bei Messungen von zwei Labors berichtet. Im Rahmen des ICE-
Experiments /46/ wurden die U- und Pu-Konzentrationen sowie die
Isotopenzusammensetzung von 5 KWO-Brennelementen von vier Labors
massenspektrometrisch bestimmt. Die vorldufigen Ergebnisse zeigen
die folgenden mittleren Abweichungen in Prozent zwischen den
Ergebnissen von den vier Labors fiir Isotopenkonzentrationen und

-relationen /47/:
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U235: 0.7 Pu/U: 2.5
U236: (Pu/U)/D235: 2.5
B20: 2,7 (Pu/v)Yu230, 2.2
pu240, 2.7 | (Pu/U) /(100-Pu23?): 2.8
Pu241: . (Pu/U)/(PuzggéPu239£i2 2.7
242, 3.3 (Pu/u) // B CBu 7. 46

L 5240 240-

u Pu

Zur Pu- und Abbrandbestimmung an aufgel&sten Brennstoffen in

Wiederaufarbeitungsanlagen werden Isotopenrelationen von Spalt-
132/Xe131)
4

86)

gasen ebenfalls experimentell untersucht: (Pu/U)/(Xe
(Pu/u) / (kx84 /xr83), (Pu/v) / (xe13%/%e13%), (Pu/v) / (ke84 /K2
(abbrand) / (xe32/xe'3'), (abbrand)/ (kr®4/xr83) / 18 /. pie

Spaltgase werden wdhrend der Brennstoffaufldsung gesammelt und

14

homogenisiert. Die Konzentrationsverhdltnisse der Spaltgase wer-
den mittels Massenspektrometrie bestimmt.‘Der Zeitraum fiir die
massenspektrometrische Bestimmung betrigt ca. 1 Woche / 48/.

Der wichtigste Vorteil der Relationen von Spaltgasen liegt darin,
daB sie nicht von der Riickfiihrung plutoniumhaltiger L&sung in

den Auflbsertank beeinfluBt werden. Diese Rickfiihrung kann aus
innerbetrieblichen Griinden in Wiederaufarbeitungsanlagen erfor-

derlich sein.

83 132 131 6

Bei der Messung des Kr84/Kr , Xe /Xe
132 134
Xe /Xe

.0.3% angegében /49/. Eine vollstdndige Analyse der Genauigkeit

7 Kr84/Kr8

-Verhdltnisses werden Standardabweichungen von ca.

- und

bei der Pu- und Abbrandbestimmung mit Spaltgasrelationen wurde
nicht durchgefithrt. In /50/ wird aufgrund der MeBanalyse eines
KWO-Brennelements eine Genauigkeit von ca. 3-5% bei der Pu-Be-
stimmung mit der Relation (Pu/U)/(Kr84/Kr83) erwdhnt. In /17/
wird die Abbrandbestimmung durch die Relation (Abbrand)/(Xe132/
Xe131) mit einer Genauigkeit von ca. 5% durchgefiihrt.

Da die MeBanalyse von Spaltgasen nicht routinemdBig in Wieder-

aufarbeitungsanlagen durchgefiihrt wird, liegen wenige experimen-
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telle Ergebnisse {iber die Sensitivit&t der Spaltgasrelationen
bezliglich der Reaktor- und Brennelement-Parameter vor. Zu einer
zuverldssigen Anwendung der Spaltgasrelationen sollen deshalb
die Einfliisse der Reaktor- und Brennelement-Parameter auf die

Relationen vollstindig ermittelt werden.

Empirisch beobachtete Isotopenrelationen kdnnen zur Best&dtigung
der anfdnglichen Zusammensetzung des Brennstoffs, die vom Brenn-
elementhersteller angegeben wurde, angewendet werden. Damit
kdnnte eine Vertauschung von Brennelementen verschiedener An-
fangsanreicherung, welche vor der Aufl&sung der Brennelemente

stattgefunden hat, identifiziert werden.

Ein Beispiel der Anwendung von Isotopenrelationen zur Bestimmung
der Anfangsanreicherung des Brennstoffes wird in /19/ angegeben:
Bei der Wiederaufarbeitung des U-Core vom YANKEE-Druckwasser-
reaktors (130 MWe) wurden 11 t Brennstoff behandelt. Der Brenn-
stoff hat nach Angabe des Brennelementherstellers 4.1% U235—An-
fangsanreicherung. Der Abbrand liegt zwischen 9.7 und 25.6 Gwd/tU.
Es wurden 11 Aufl&serchargen je mit 1 t Brennstoff gebildet.

Aus den MeBanalysedaten des Wiederaufarbeiters wurde die folgen-

de lineare Relation gewonnen:

(2.5) =% = 22006 - 5338 w235
L 2385 . 235 .
Darin ist W die U -Anreicherung des Brennstoffs. Da der

frische Brennstoff kein Pu-Gehalt hatte (Pu/U = O zur Zeit Null),
konnte die Anfangsanreicherung mittels der Gl. 2.5 gefunden
werden: Wo = 4.123%. Der bestimmte Wert ist nur ca. 0.5% grdBer
als der vom Brennelementhersteller angegebene Wert (WO235 =
4.100%) . Eine Vertauschung von Brennstoffen verschiedener Anfangs-

anreicherungen kann also damit ausgeschlossen werden.

Bei diesem Verfahren soll die lineare Relation gut abgesichert
sein, Wenn die Abbrandwerte der Brennelemente eng zusammen lie-

gen und die lineare Relation nicht gut abgesichert ist, k&nnen

ikl

groBe Fehler (>10%) bei der Bestimmung der U -Anfangsanreiche-



rung wegen der Extrapolation der MeBergebnisse auftreten. Eine
Aussage iliber Brennstoffvertauschung ist in diesem Fall frag-

wirdig.

Isotopenrelationen werden auch verwendet, um den Abbrand der
aufgeldsten Brennelemente am Eingang der Wiederaufarbeitungsan-
lage zu bestimmen. In /29/ wurden Abbrandwerte, die man mit den
Relationen (Abbrand) /D23, (Abbrand)/(au%3®, (abbrand)/(Pu/uU)

und (Abbrand) /Cs erhdlt, mit dem Abbrandwert der bisher benutzten
Nd-Methode /36/ verglichen. Das Experiment wurde an bestrahlten
Brennelementen der Reaktoren Ardennes (250 MWe-DWR), Mihlberg .
(300 MWe-SNR) und Stade (630 MWe-DWR)durchgefiihrt. Die mittleren
Abweichungen zwischen den Abbrandwerten sind in Tab. 2.2 zusammen-
gefaBt. Die Abbrandwerte, die mit Isotopenrelatibnen ermittelt
wurden, weichen weniger als 2% von den mit der Nd-Methode be-
stimmten Abbrandwerten ab. Die Abweichungen liegen innerhalb

der Ungenauigkeit der Abbrandbestimmung mit der Nd-Methode von

2% bis 5%.

Mittlere Abweichung (%)
Methode
Ardennes Mihlberg ‘Stade
Nd—D235 0.68 1.05 0.04
Na=au2 -0 0.66 1,72 0.92
Nd-Pu/U - - 0.69
Nd-Cs - 0.59 -

Tab. 2.2: Vergleich der Methoden zur Bestimmung des Abbrandes
fliir die Reaktoren Ardennes, Miihlberg und Stade /29/

Nachdem die experimentellen Ergebnisse bei der Bestimmung der
Spaltstoffmenge und die dabei gefundenen Genauigkeiten in den
Kernanlagen und bei der Anwendung von Isotopenrelationen erdrtert
wurden, wird in Kapitel 3 auf die theoretischen Grundlagen der

Isotopenrelationen eingegangen.



3. Theoretische Grundlage der Isotopenrelationen

Wenn im Rahmen dieser Arbeit theoretische Verfahren gegeniiber
der bisherigen Anwendung stdrker eingesetzt werden, missen sie
sehr sorgfdltig an Experimenten iUberpriift werden. Dies ist der

erste Schwerpunkt der vorliegenden Untersuchung.

Die experimentellen Ergebnisse des Kapitels 2 zeigen, daB die
Isotopenrelationen meistens von den Reaktor- und Brennelement-
parametern beeinfluBt werden. Um die Relationen theoretisch ab-
zusichern, ist es notwendig festzustellen, wie sie von den wich-
tigsten Parametern eines Leichtwasserreaktors abhdngen, ndmlich
Abbrand, Anfangsanreicherung, Moderator/Brennstoff-Verhdltnis,
Dicke der Brennstab-Hiille, Bor-Konzentration im Moderator, Lei-
stungsgeschichte und Abklingzeit nach der Brennstoffentladung
aus dem Reaktor. Ferner stellt sich die Frage, ob der empirisch
beobachtete Zeitverlauf einer Relation auf eine allgemein giltige
GesetzmédBigkeit hinweist. Diese Frage wird am Beispiel der zur
Bestimmung des Pu-Gehalts abgebrannter Brennstoffe wichtigen

(Pu/U)/D235—Relation untersucht.

Das Zell-Abbrand-Programm HAMKOR zur Berechnung der Relationsver-
ldufe Uber die mbglichen Anderungsbereiche der oben zitierten
Parameter wird vorgestellt und verifiziert. Die Rechenergebnisse
werden mit einer Vielzahl von MeBergebnissen aus Analysen auf-
geldster Brennstoffe einzelner Brennelemente von Druckwasser-

reaktoren verglichen.

3.1 Abbrandgleichungen zur Berechnung der Isotopenkonzentrationen

Die zeitliche ZAnderung der Konzentration Nl(ﬁ,t) eines Isotops i
an jedem Ort n des Reaktors wird durch die Summe aller Beitrdge,

die zum Auf- und Abbau des Isotops flihren, angegeben:



ant(F,e) _ i-1 > j > i > i >
3.1 S =T @ K@ -2t @ e - kT e
Darin bedeuten:
Cl_1(ﬁ,t) die makroskopische Reaktionsrate fiir den Aufbau des

Isotops i durch Neutroneneinfangprozesse des Isotops i-1;

Kj die makroskopische Reaktionsrate fiir den Aufbau des Isotops i
Uber radioaktiven (o,B) Zerfall des Isotops j;

Ai die markoskopische Reaktionsrate fiir die Neutronenabsorption
am Isotop i; '
Ki die makroskopische Reaktionsrate fiir den radioaktiven Zerfall

des Isotops i.

Die makroskopischen Reaktionsrate in Gl. (3.1) k&nnen wie folgt
ausgedrilickt werden:

. . 00
@,y = v @ i cé'1(K,E,t) © ¢(n,E,t) dE
(3.2)
i, > i,~> 00 i - >
A7 (n,t) = N (n,t) 9, (n,E,t) - ¢(n,E,t) 4dE
0
k1@, t) = 2 - wiE,

Man definiert den energiegemittelten effektiven Neutronenwirkungs-
querschnitt fiir die Reaktion x (a = Absorption, c = Einfang,

f = Spalt) des Isotops i am Ort n zur Zeit t

(e]e] .
J oxl(ﬁ,E,t) 6(n,E,t) dE
(@]

(3.3) ol@,e) =

&L

X
(e]e] "
f ¢(n,E,t) dE
O

und die totale NeutronenfluBdichte am Ort H Zur Zeit t:

- oQ -
(3.4) ¢(n,t) = j ¢(n,;E,t) dE
(0]




= DB -
i=> : : .
(3.5) O L Wi @ e ATy s@ - niEe

o;(n,t) o(n,t) + AN (@,t) - AInT(E,¢)

Darin ist AT die Zerfallskonstante des Isotops i.

Zur L8sung der Gl. (3.5) ist es notwendig, die vom Ort und Zeit
abhdngigen effektiven Neutronenwirkungsquerschnitte oxi(ﬁ,t) und
die totale NeutronenfluBdichte ¢(H,t) zu ermitteln. Dazu wird
normalerweise eine Vereinfachung in n angenommen : ¢(H,t) und
cxi(g,t) werden diskret in n gerechnet und dann iiber einem Volu-

men V gemittelt.

Bei Integration von Gl. (3.5) i{iber das Volumen V erhilt man:

J TR o TR o) an
Vv

ant(e) c  ael=1
(3.6) —aE = N (t)
J 13,y ad
v
f Ni(ﬁ,t)oal(ﬁ,t)cp(ﬁ,t)dﬁ
s o (t) = v
e J ¢(n,t)dn J N (R,t) 4R
v v
- e - ¢ (t) —adnt )+ 3N (e
1l s@do a
v
Darin sind: (3.7) Nl(t) = % j Nl(ﬁ,t)dﬁ die mittlere Kon-
v
zentration des Isotops i im Volumen V; und (3.8) dp(t) = %

I ¢(E,t)dﬁ ‘die mittlere NeutronenfluBdichte im Volumen V.
= v

Aus Gl. (3.6) erhidlt man

i . . . .
(3.9) W _(B)  _ Ni-Tiyy 4 -1y o(t) - N1 (t) oal

A ) (£) $(t)

VeI e) - alnt(y

+
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mit
J Nl(H,t)cxl(H,t)-¢(H,t)dH
v

(3.10) ci(t) =

<i—

o(n,t)dn * J N (n,t)dn
v v

oi(t) ist der effektive mittlere mikroskopische Neutronenwir-
kungsquerschnitt fiir die Reaktion x im Volumen V. Er enthilt die
Ortsverteilung der Nuklidkonzentration und der NeutronenfluBdich-
te als Wichtungsfunktion. Wihlt man die Zonen so aus, daB sowohl
die Nuklidkonzentration als auch die NeutronenfluBdichte nur

schwach ortsabhédngig sind, 14Bt sich c;(t) schreiben:

' i i3 i > -

(3.11) cx(t) =7 J cx(n,t) dn

Die Zeitabhdngigkeit wvon c; kommt hauptsdchlich folgendermaBen
zustande: Bei zunehmendem Aufbau von Nukliden mit Resonanzab-
sorption, z.B. Pu240 mit ausgeprdgtem Neutroneneinfang bei

1.058 eV, tritt eine mit der Zeit zunehmende NeutronenfluBab-

240

senkung auf, die erstens oc(Pu ) reduziert (energetische Re-

sonanzselbstabschirmung) und die zweitens die Wirkungsquerschnitte
der anderen Nuklide verindert. Diese Ver&nderung kann bei einigen

Nukliden (z.B. U238) eine Vergr&Berung des o, bei anderen (z.B.

U235, Pu239

von Ga und Gc werden meist numerich mit Hilfe von Abbrand- und

) eine Verkleinerung sein. Die zeitlichen Vorliufe

Reaktorspektrumsrechnungen ermittelt, da wegen der komplexen
Wechselspiele der Resonanzmaterialien eine analytische Darstellung
von cx(t) nicht m&glich ist. Die zeitlichen Verliufe der Neutro-
nenwirkungsquerschnitte der wichtigsten U- und Pu-Isotope wird

in Abschnitt 3.3 diskutiert.



- 28 -

3.2 Theoretische Betrachtung zur Linearitdt der (Pu/U)/D235—

Relation

235

Die (Pu/U) /D -Relation wird iiblicherweise definiert durch:

235

(Pu/U) _  /Masse Pu in Gramm . .
(S=12) 235 B (Masse U in Gramm) / (An@erung de; Uo BE
D reicherung in %)

Die bisherigen experimentellen Befunde zu dieser Relation zeigen
innerhalb der MeBungenauigkeit einen konstanten (Pu/U)/D235—

Wert fir Abbridnde von unter 10000 bis etwa 30000 MWd/tUO.

Da der Schwerpunkt bei der Uberwachung von Brennstoffen in er-
ster Linie auf dem Plutoniuminventar liegt, spielt in der Isoto-

235

penrelationstechnik die (Pu/U) /D -Relation, die bei bekannter

U235—Abreicherung, D235, einen unmittelbaren RiickschluB auf
das (Pu/U)-Verhdltnis und so eine #berpriifung der im Eingangs-
tank der Wiederaufarbeitungsanlage von deren Betreiber gemessenen

(Pu/U) -Wert ermdglicht, eine groBe Rolle.

In diesem Abschnitt sollen die folgenden Fragen gekl&drt werden:

Wie verdndert sich das (Pu/U)-Verhiltnis mit dem Abbrand von

4235 235_

und insbesondere bis zu welchem Abbrand ist die (Pu/U) /D

Relation linear?

Wir m&chten zuerst die bisherigen theoretischen Untersuchungen

zu dieser Frage zusammenfassen.

Weisbin und Thorpe /51/ haben erstmals theoretisch die Linearitit

zwischen dem Pu-Aufbau und dem U235—Aufbau untersucht. Sie haben
die Pu239—Konzentration (Pu239) als Funktion der zeitlichen ZAn-
derung der U235—Konzentration £—A235(t) = U235 - U235(t); U235

o

in Atom/cm3_7 nach einer Taylor-Entwicklung in A235/U§35

ausge-

drickt, wie folgt:



- G

238
(3.13) B %o ) - a235 Ja tee, iR
: U238 235(t) = U235 235(t)
O 0a. (@] Oa
(A235(t))2
U235 _
2 * scessun_/
2

Es wurde in dieser Untersuchung angenommen, daB:

(a) es nur zwei Spaltisotope (U235 und Pu239) im Reaktor gibt

(b) der Abbrand von U238 vernachlédssigbar ist, d.h. U238(t) =
konstant

(c) der effektive Absorptionswirkungsquerschnitt von U235 und
der effektive Einfangswirkuhgsquerschnitt von U238 abbrandun-
abhdngig Sind, d«h. gBS(t) = konstant und 0238(t) = konstant

(d) Pu239(t=o) =0

235
Flir kleine Abbr&nde (<5 GWd/t U) ist wegen 535 <<1 der zweite Term
U

in Gl. 3.13 vernachldssigt worden, so daB:; ©

238
239 o
Pu (t) ~ ¢ . 1 : a235
(3.14) 238~ 5 235 R
U U
o a o)

239 . : s 235 .
der Pu -Aufbau proportional zur Anderung der U -Konzentration
mit dem Abbrand ist.

235 235
Die Annahme eines konstanten T -Wertes und von G235 <<1 schrédnken

jedoch die Analyse filir Leichtwasserreaktoren ein: ©
0235 dndert sich flir solche Reaktoren um ca. 20% fiir Abbrinde zwi-
schen 0 und 25 GWd/t U. AuBerdem ist der zweite Term in Gl. (3.13)
bei 25 GWd/t U-Abbrand ca. 30% des ersten Terms und kann nicht ver-

nachldssigt werden.

Prezbindowski /26/ hat analytisch die zeitliche Anderung der Pu-
Konzentration als Funktion der zeitlichen Anderung der U235—Abrei—
cherung wie folgt ausgedriickt:
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d (Pu)

(3.15) at ) F235
d(D235) o(2:35“:)
dt 1 +-;zi;;;
£
U238(t)0238(t) = (B P62 1) + pu? Yo )
P—F238U238( £) 238(t)¢(t) )3s 136 o
d)(t) - (Pu (t)O' (t) + Pu (t)O (t)

Darin sind F die Energiefreisetzung bei der Spaltung des Isotops i;
¢ (t) die NeutronenfluBdichte und P die erzeugte Leistung.

Die wichtigsten Annahmen in dieser Untersuchung sind:

(i) der Abbau der Pu-Konzentration durch Neutronenabsorption
in Pu242 ist vernachldssigbar

(ii) die Leistung P ist konstant

(iii) die2g238—Konzentration ist konstant: U238(t) = U238(t=0)

= U

Mit der Einsetzung berechneter Werte fiir den YANKEE-Reaktor in
Gl. (3.15) wurde eine Anderung der (Pu‘/U)/D235
3% zwischen 7.5 und 25 GWd/t U-Abbrand festgestellt. Die Ergeb-
nisse deuten jedoch auf gr&Bere Abweichungen von der Linearitédt
fir Abbrdnde oberhalb 25 GWd/t U hin, was nicht den experimentellen

-Relation von ca.

Befunden entspricht.

In /25/ wurde die (Pu/U)/D235—Relation fir den Brennstoff eines
Schnellbriiterreaktors gerechnet. Es ergibt sich wie bei Leicht-
wasserreaktoren einen niherungsweise konstanten Wert der (Pu/U)/D235—
Relation fiir Abbr&nde zwischen 0 und 90 GWd/t U.

Zur Kldrung der Frage, welcher Verlauf der (Pu/U)/D235—Relation
fir Abbr&dnde iiber 25 GWA/t U in modernen Leichtwasserreaktoren
Zu erwarten ist, und wie dieser Verlauf theoretisch interpretiert

werden kann, wird im folgenden unter Verwendung eines einfachen



Modells fiir den Pu-Aufbau die (Pu/U)/D235-Re1ation untersucht.
Der Autor hat die Untersuchung der (Pu/U)/D235—Relation als
erstes im Zusammenhang mit der vorliegenden Arbeit durchgefiihrt
/52/. Das einfache Modell fiir den Pu-Aufbau wird nur fiir die Un-
tersuchung der (Pu/U)/D235
ren Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit wird ein vollst&dndiges
Modell fiir den Pu-Aufbau betrachtet werden.

-Relation benutzt werden. In den weite-

Das vereinfachte Modell fiir den Pu-Aufbau ist charakterisiert
durch die folgenden Vernachldssigungen:

(a) die zeitliche Verz6gerung des Pu-Aufbaus durch die schnellen

B—ﬂbergange (Halbwertszeiten T1/2 <10 Tage):

U239 & Np239 & Pu239; U237 - Np237; Np238 = Pu238

(b) die Pu-Verluste dufch a-Zerfall von Pu238 (T1/2 = 86.4 a),
von pu?3? (T,,, = 24400 a), von Pu?%0 (T,,, = 6600 a) und
B-Zerfall von Pu241 (T = 13.2 a).

1/2

(c) die Anderungen in den Nuklidkonzentrationen durch (n,2n)-,

(n,3n) -Prozesse

238 242

(d) die Bildung von Pu durch a-Zerfall von Cm (T1/2 = 163

Tage) .

Abb. 3.1 zeigt die reduzierte Nuklidkette, durch die, ausgehend
238 vind U235

Abbrennen der spaltbaren Isotope Plutonium aufgebaut wird. In °

von den Mutternukliden U , durch Neutroneneinfang unter

Abb. 3.1 wird auch die benutzte Nomenklatur vorgestellt,
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U238

Pu — Pu

— Pu24o—-> Pu241—» P0242

1NN'

] |

2 — N'3 — N4 e N5

1] ] ] n "

1 " n Neg — Ng = Ne — N7z = ¥g
Ny — N2 — Nj

1 [U238

i = 142500095 fiir J= Mutternuklid ]

i = 152y 0ey8 tir J=u [U235 Mutternuklid]

u23s y238

Abb.3-1 : Modell fiir den Pu- Aufbau aus und

Festlegung der Nomenklatur

5

Aus der Definition der (Pu/U)/D23 -Relation in Gl. 3.12 kOnnen

wir schreiben:

Pu
(3.16) AED) . 4ot =
° 235 - 235
D MU U235
U o M
= g~ .U
M M
mit: MPu = Masse Pu in Gramm
MU = Masse U in Gramm

235
MU‘ = Masse U235 in Gramm
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235

. In der Nomenklatur in Abb. 3.1 l&Bt sieh (Pu/U)/D als

5 8
L (237+1) Ni + I (23a+D) N[
(3.17) (Puég; = 10t 22 e
e |p_ -238-NT - B * 235 + NT |
o) 1 o) 1
schreiben. Darin ist:
235 Ny 235
(3:.18) PO = - TT T die U -Anfangsanreicherung
235 N + 238 N
10 10
und
- 238 Ny, 238
(3.19) P = die U -Anfangsanreicherung.
II I
235 N10 + 238 N10

Zur Berechnung von (Pu/U)/D235

nach (3.17) bendtigt man Ni and
TF

N
1

. Nach Gl. (3.9) geniligen die Nuklidkonzentrationen Ni der Uran-
und Plutoniumisotope dem System von Diff.Gl.:

(3.20) —3r = = Ga,1(t)¢(t)N1(t)
J
dN, (t)
i __ g J J J
(3:21) 3t = oa’i(t)¢(t)Ni(t) + Gc,i—1(t)¢(t)Ni—1
mit i = 2,...,5 fliir J=I
2,...,8 fiir J=11
mit den Anfangswerten bei t = 0 (Bestrahlungsanfang):
iJ o R, §
Np(0) = Nyy 20 i=2,...,5 fir J=I
Ll 22) 2,...,8 fir J=II
J —
Ni(O) =0
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Zur Ermittlung einer analytischen L&sung der Abbrandgleichungen
werden hier die Querschnittsverldufe durch Stufenfunktionen in t

dargestellt:
(3.23) o9 .(t) = ¢2'® = konstant  fir t__.<t<t_; t_=0
: X ol X,1i m-1 —m’ "o
m=1,2,...,M
x =a, c, £
Bezeichnet man die Ldsungen von Gl. (3.20) fir t _,<t<t mit
J J _ gJ,m -
Ni,m(t)’ setzt man Ni,m(tm) = Ni , und definiert man
. J
- ' ] 1]
|7 aered penecen
I tm—1
(3.24) n_(t) = e P T
so findet man:
) - J,m-1 J,m - J -
= ’ - ’
{3.25) Ni,m(t) = N Fil [ n (£)_/
1=1
mit
J,m, J,m
i CIa,j 0a,1
(3.26) F1'%(x) = o>'® . O ARl
i,1l ¢,k c,l+1 c,i-1 i
. j=1 J,m J,m
i (Oa]<— & i)
fe) v v ]
K#3

Gl. (3.25) sind die L&sungen des Gl.Systems (3.20-3.21), wenn

og’ﬁ #og’?; dies ist bei den hier beteiligten U- und Pu-Isotopen
4 ’ -
stets erfiillt.

Weiter findet man, daB:

5 _ - I 5 %a,1
(3.27) sn (€)= 0 1 () _/

Das bedeutet, daB nach Berechnung der U235—Konzentration N% m(t)
7

oder bei Verwendung dieser GrdB8e als neuer Variable alle anderen
235—Konzentration abgeleitet wer-

da sich auch der Abbrand von

Nuklidkonzentrationen aus der U

den kdnnen. Dies ist von Bedeutung,
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t=0 bis tm’ B(tm), durch die Nuklidkonzentrationen und damit die

U235—Konzentration allein ausdriicken 13Bt:

- II m 5(8)
_ B J K
(3.28) o = g T, 238 1 §=1 i_l §=1 e 1=y )
107235V10 s
i J,K J,K J,K ,-J J -
§=1 Yj Yj+1 * Yi-1 Z Ni,k(tm—l) 1,k(tm) —/

mit ei = Spaltenergiefreisetzung,

0J,K
J,K - _C j
Yj OJ'K )

Darin ist die Konstante B = 9.52x105 MWd/t U der theoretische

Energieinhalt einer Tonne U235.

Die Elimination der U235-Konzentration liefert die Nuklidkonzen-

trationen und schlieBlich durch Gl. (3.17) die ig%égl -Relation.
D

Bevor wir die numerischen Ergebnisse, die mit der oben beschrie-
benen Prozedur erzielt wurden, vorstellen, wollen wir die Bereit-
stellung abbrandabhéngiger effektiver Neutronenwirkungsquer-

schnitte erldutern.

Das Neutronenspektrum und die Selbstabschirmung variieren mit den
Nuklidkonzentrationen. Dadurch werden die effektiven mikrosko-

pischen Neutronenwirkungsquerschnitte abbrandabhdngig (vgl. Ab-
(Pu/U)
p235

hat (Abb. 3.2 obere und untere Kurve). Zur zuverldssigen Berech-

nung der (Pu/U)/D235

kungsquerschnitte eingesetzt werden.

schnitt 3.2), was einen starken EinfluB auf die -Relation

-Relation miissen daher abbrandabhingige Wir-

Dies geschieht hier durch Einsatz des erprobten Zell-Programms
HAMMER /53/ und des Abbrandprogramms KORIGEN /54/ sowie durch
Zugriff auf die Karlsruher Kerndatenbibliothek KEDAK-3 /55/ und
die zugehOrigen Verarbeitungsprogramme. Mit MIGROS-3 /56/ wurden
unter Berlicksichtigung der Gitterheterogenitit (Wignersche
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Rationale Ndherung) Gruppenquerschnitte fiir unendliche Ver-
diinnung und Selbstabschirmfaktoren bestimmt. Die daraus ermittel-
ten effektiven Gruppenquerschnitte wurden mit einem durch HAMMER
berechneten Neutronenspektrum auf eine Gruppe kondensiert. In
diesem Spektrum wird der EinfluB wvon B10 (Kritikalit&dtskontrolle)
135 149
Xe ; Sm

EinfluB dieser Materialien auf die Selbstabschirmfaktoren wurde

und anderen Spaltprodukten beriicksichtigt. Der

als vernachldssigbar ermittelt (60a/oa <0.02%) .

235_

Abb. 3.2 zeigt den mit Gl. (3.17) berechneten (Pu/U)/D Ver-

lauf mit dem Abbrand fiir den Brennstoff von 3.2% U235-Anfangsan—
reicherung eines 1300 MWe-Druckwasserreaktors. Bei starker Ab-
nahme um etwa 20% fir Abbrdnde bis etwa 10 000 MWd/t U ist der
Verlauf schwach fallend bis etwa 28 000 MWd/t U mit nachfolgen-

dem schwachen Anstieg. Im Abbrandbereich 20 000-45 000 MWd/t U

7000 T _P_‘L
U

) [

6500+

6000 +

5500+

U abbrandabhingig

5000 + . =a
4500 <+
Gwa.
ABBRAND (1)
i A 1 d 4 1 1 L 4 L L 1
1 ] 1
10 20 ' 30 b 40 ! 80 ! 60

Abb.3,2 ¢ RELATION (PU/U)/D®35 _ Sensitivitat bezgl. WQ - Abbrandabhingigkeit
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variiert die Relation um ca. +0.65%. Die numerische LOsung der
Gl. (3.17) liefert also die theoretische Absicherung der experi-
mentell fiir Abbrdnde bis etwa 30 000 MWd/t U als linear inner-
halb der MeBgenauigkeit ermittelten (Pu/U)/D235—Relation. Aus
den Modellrechnungen ergibt sich eine Fortsetzung der Lineari-

tdt bis zu Abbr&nden sogar {iber 40 000 MWd/t U hinauf.

In Abb. 3.2 wird auch der EinfluB der abbrandabhéﬁgigen Neutronen-
wirkungsquerschnitte auf die (Pu/U)/D235—Relation erldutert: Un-
ter Verwendung abbrandunabhdngiger Neutronenwirkungsquerschnitte
ergibt sich eine deutliche Abweichung von der Linearitdt mit einer
Absenkung des Relationswertes bis 25% zwischen 10 000 und

40 000 MWd/t U Abbrand. Um festzustellen, welches Gewicht den
Wirkungsquerschnitten einzelner Nuklide dabei zukommt, wurde der
Verlauf der Relation unter Konstanthaltung der Querschnitte fiir

jeweils ein Nuklid berechnet. Bei allen betrachteten Nukliden,

ausgenommen Pu242, dessen Querschnittsverlauf keine Rolle spielt,

fiilhrt die Nichtberlicksichtigung der Querschnittsd@nderung mit

dem Abbrand zu einer Unterschdtzung der (Pu/U)/D235—Werte. Mit

235

Ausnahme von U nimmt diese Unterschdtzung mit dem Abbrand zu.

Entsprechend dem groB8en Anteil von Pu239 am Pu-Inventar - das

Modell liefert Pu23%:pu?32:pu?%0,0u?4".pu?%2 - 1.53:21:18:7 bei

etwa 35 000 MWd/t U Abbrand - und der ausgeprdgten Reduzierung

239y um 20% in diesem Abbrandintervall hat die Abbrand-

239—Wirkungsquerschnitte das groBte Gewicht.

235

von oa(Pu
abhdngigkeit der Pu
Sie liefert eine Absenkung der (Pu/U)/D -Werte bis zu 8% und
erzeugt so eine deutliche Abweichung von der Linearitdt. Der

240 und in geringerem AusmalB von Pu241 ist wichtig
hauptsdchlich filir Abbrinde oberhalb etwa 30 000 MWd/tU. U235
'wird bereits unterhalb 15 000 MWd/t U Abbrand wirksam, jedoch

deutlich weniger als Pu239.

EinfluB von Pu

Zusammenfassend wird beziiglich der Linearit&t von Pu/U in Ab-

235

h&ngigkeit von der U -Abreicherung folgendes festgestellt:

(a) Ein streng linearer Zusammenhang liegt nicht vor.
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(b) Die Ermittlung der (Pu/U) /D -Relation auf der Basis eines

einfachen Modells fir den Pu-Aufbau liefert eine Konstanz

der iggé%%—Werte bis auf +0.65% zwischen 10 000 und 40 000 il .
D - €t U
Abbrand

(c) Die Relation ist sensitiv vor allem beziiglich der Abbrandab-

239 240

hdngigkeit der Pu - und Pu -Wirkungsquerschnitte.

Die durchgefiihrte Untersuchung liefert die theoretische Interpre-
tation und Untermauerung der experimentell fiir Abbrdnde bis etwa

30 000 MWd/t U als konstant innerhalb der MeBgenauigkeit ermittel-
ten (Pu/U)/D235
eine Fortsetzung dieses Verlaufs bis zu Abbr&nden iiber 40 000 Mwd/t U.

-Relation. Aus den Modellrechnungen ergibt sich

3.3 Das Zell-Abbrand-Programm HAMKOR zur Berechnung des Nuklid-

inventars

Das vereinfachte Modell des Pu-Aufbaus, das fir die Untersuchung
der (Pu/U)/D235

der Isotopenrelationen, die Spaltprodukte oder Transplutone ent-

-Relation verwendet wurde, kann zur Bestimmung

halten, nicht benutzt werden, da in diesem Fall zusdtzliche
Nuklidketten mitberiicksichtigt werden miissen. Die Brennstoffzu-
sammensetzung und der Abbrand werden aus einem System von Diffe-
rential-Gleichungen (vgl. Abschnitt 3.1) berechnet. Flir ihre LO&-
sung miissen die anfdngliche Brennstoffzusammensetzung, die effek-
tiven Neutronenwirkungsquerschnitte einer Brennstoffzone zu

einer bestimmten Zeit und die Leistungsgeschichte der Brennstoff-

zone angegeben werden.

Fir Abbrandrechnungen bei Leichtwasserreaktoren wurde im Rahmen
dieser Arbeit das Zell-Abbrand-Programm HAMKOR aus der Kopplung
einer modifizierten Version des Zellprogramms HAMMER mit

dem Abbrandprogramm KORIGEN entwickelt. HAMKOR besteht im

wesentlichen aus zwei Teilen:



- 390 -

- Erzeugung effektiver mikroskopischer Eingruppenwirkungsquer-

schnitte filir die Aktiniden U235, U236, U238, Np237, Pu238
241 Am243 244
14

Pu239, Pu240, Pu241, Pu242, Am und Cm .

14

- L&sung der Abbranddifferentialgleichungen mit den ermittelten
effektiven Eingruppenwirkungsquerschnitten und der Reaktor-
oder Brennelementleistungsgeschichte.

Bei der Ermittlung der effektiven mikroskopischen Wirkungsquer-
schnitte in Leichtwasserreaktoren spielt die heterogene Struktur
des Reaktorkerns eine besondere Rolle: Wegen der ausgeprédgten
Absorptionsresonanzen werden die Neutronen hauptsdchlich an

der Oberflédche der Brennstibe absorbiert. Um das Neutronenspektrum
im Brennstoff zu ermitteln, miissen dafiir Ndherungsverfahren auf
der Basis der Neutronentransporttheorie eingesetzt werden. In
Leichtwasserreaktoren kann man annehmen, daB das Reaktorgitter

in eine groBe-Zahl gleicher Zellen aufgeteilt wird, so daB die
Neutronenverteilung in einer solchen Einheitszelle charakteri-

stisch fiir alle anderen Zellen ist.

Der grundsdtzliche Aufbau des Programms HAMKOR ist in Abb. 3.3
dargestellt. Die Brennstoffzone der Einheitszelle kann in mehrere
Zonen (maximal 5 Zonen) aufgeteilt werden, deren Geometrie und
anfidngliche Nuklidkonzentrationen in der Eingabe zu spezifizie-
ren sind. Mit Hilfe einer eigenen Gruppenkonstantenbibliothek

fiir 83 Energiegruppen berechnet HAMMER fiir jede Energiegruppe g
und Zone z die NeutronenfluBdichte @2.

Der effektive Neutronenwirkungsquerschnitt fiir die Reaktion x
in einer Energiegruppe g wird im HAMKOR mit Hilfe des Bondarenkos
Formalismus berechnet /57/.

Mit den gleichen schon im HAMMER benutzten Nukliddaten berechnet
das Unterprogramm SIGMA die Untergrundquerschnitte 9 fir jede

Zone und Gruppe. Die Untergrundquerschnitte % werden einer Hete-
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rogenitdtskorrektur unterworfen, die die rdumliche Selbstab-
schirmung unter Verwendung einer im Rahmen dieser Arbeit abge-
leiteten Aquivalenzrelation berlicksichtigt. Die Aquivalenz-

relation wird mit dem folgenden Ansatz entwickelt:

Het _ Hom
(3.29) GOI (E) = Oy (E) +

1
T Np - y(zy)

Darin sind:oogom der Untergrundquerschnitt des Isotops I in einer

Het
I
in einer heterogenen Mischung, NI die Konzentration des Isotops I

homogenen Mischung, og der Untergrundquerschnitt des Isotops I

in der Mischung und y(Zt) eine effektive energieabhingige Sehnen-
ldnge des Brennstoffs. Go?om wird definiert durch /57/:

2|~

J
(3.30) o (E) = 5 N.o (E)
I . 1 Jf1 9°F

Zur Ableitung der Gl. (3.29) wird eine rationale Ndherung fiir die
Entkommwahrscheinlichkeit der Neutronen aus dem Brennstoff PO(Zt)

benutzt:

1
T+ 1 y(zt)

(3.31) Po(zt) =

Hieraus kann y(Z,) ermittelt werden
E
1—Po(2t)

(3.32) y(zt) = E;—ggTE;)

Po(Zt) wird mit dem Programm PMNBIC /58/ genau berechnet. Bei Ver-
wendung der Gl. (3.31) wird einerseits die Einfachheit der Wig-
nerschen Rationalen Approximation erhalten, andererseits wird

der Fehler durch Anwendung einer energieunabhdngigen mittleren
Sehnenlédnge des Brennstoffs bei der Wignerschen rationalen Appro-

Ximation vermieden.
Aus Gl. (3.29) und Gl. (3.32) erh3ilt man:

P (z,) - =
Het _ Hom o t t
(3.33) 9 (E) = GOI(E)+

Ny /[ 1-P ()7

I

Die Betrachtung der effektiven energieabhdngigen Sehnenl&nge des
Brennstoffs (Gl. 3.32) unter Erhaltung der Neutronenentkommwahr-
scheinlichkeit in dieser Arbeit wurde unabhingig von der von

Kirby und Karam in /59/ fir die Berechnung des effektiven Reso-

nanzintegrals heterogener Systeme angegebenen Methode gemacht.



- 42 -

Die Entkommwahrscheinlichkeit PO(Zt) wird einer Dancoff-Korrektur
fiir die Beriicksichtigung des Gitter-Effekts unterworfen. Die Dan-
coff-Faktoren werden im HAMKOR mit der Sauer-Methode /60/ berech-

net.

Die gruppen- und zonenabhdngigen o, -Werte werden dem Unterprogramm

INTER ilibergeben. Dieses liest unenglich verdinnte Gruppenkonstan-
te und f-Faktoren fiir 83 Energiegruppen aus einer Bibliothek, wel-
che zu einem friheren Zeitpunkt aus der Karlsruher Kerndaten-
bibliothek KEDAK-3 mit Hilfe des zugehdrigen Verarbeitungs-
programms MIGROS-3 erzeugt wdrde. INTER -interpoliert die ge-
lesenen f-Faktoren fiir den richtigen cO—Wert. Damit werden dann
effektive Gruppenkonstanten fiir 83 Grupen berechnet, und mit Hilfe

des von HAMMER erzeugten Spektrums auf eine Gruppe kondensiert.

Unter Verwendung dieser Eingruppenwirkungsquerschnitte, sowie
von Daten aus einer eigenen Bibliothek berechnet nun das Abbrand-
programm KORIGEN fiir. jede Brennstoffzone einen neuen Nuklid-
dichtevektor. Diese neuen Dichten k&nnen wieder an HAMMER zuriick-

gegeben werden, und der Ablauf beginnt von neuem.

Die Anderung der effektiven Wirkungsquerschnitte kann wegen der
Spektrums- und Mischungsabhdngigkeit iiber den betrachteten Abbrand-

zeitraum ausgeprdgt sein. Abb. 3.4 zeigt als Beispiel den Verlauf

39

des effektiven Pu2 -Einfangswirkungsquerschnitts mit dem Abbrand,

der mit HAMKOR fiir den Brennstoff von 3.1% U235—Anfangsanreiche—

rung des KWO-Druckwasserreaktors berechnet wurde. Der Pu239—Ein—
fangswirkungsquerschnitt nimmt um ca. 20% flir Abbrédnde bis

etwa 25 000 MWA/t U ab.
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Abb.3.4 : ~ EFFEKT. 1 GR- EINFANGWIRKUNGSQUERSCHNITT [1300 MWe — DWR ]

Der Pu24O—Einfangswirkungsquerschnitt mit ausgeprdgter Resonanz

bei 1.058 eV nimmt mit dem Abbrand stark ab wegen der energeti-

25

schen Resonanzselbstabschirmung. In der HAMMER-Energiegruppenstruk-

tur liegt die Pu240—Resonanz bei 1.058 eV innerhalb einer Gruppe
mit Energiegrenzen 0.834-1.125 eV. Diese Darstellung erweist sich
als nicht hinreichend fiir die Berechnung des Pu24O—Einfangswir—
kungsquerschnittes. Es wurde deshalb der vom Zell-Programm WIMS-D
/61/, das die Pu240
feinen Energiegruppeneinteilung exakt behandelt, berechnete zeit-

liche Verlauf des Pu24O—Einfangswirkungsquerschnittes ibernommen.

240

-1.058 eV-Einfangsresonanz aufgrund einer sehr

Abb. 3.5 zeigt die Verliufe des Pu -Einfangswirkungsquerschnittes

mit dem Abbrand.



= 4l &=

240
Pu
G (b
2201
200+ =
"""" 1
|
“““““““ 1 Grobe Beh. d P&‘o R
180+ | ehandlung der — Resonanz-
selbstabschirmung
—————————— |
160+ :
L S S S 1
l |
I
1404 /// __________ o
Exakte Behandlung der Pu?*° Resonanz - L'ﬁl_
selbstabschirmung
120+
100 -
Abbrand (Gwd/tU)
80 1 4 + ; 4
o 5 10 15 20 25

Abb.3.5 : PP EFFEKT. 1 GR- EINFANGWIRKUNGSQUERSCHNITT [1300 MWe - DWR ]

Der Pu240—Einfangswirkungsquerschnitt nimmt um etwa 50% fiir Ab-

brdnde bis 25 GWd/t U ab. Mit der HAMMER-Energiegruppenstruktur
bei Beriicksichtigung des Bondarenkos Formalismus nimmt der Pu240—

Einfangswirkungsquerschnitt dagegen nur 37% ab im selben Abbrand-

bereich. Die grobe Behandlung der Pu24O-Resonanzselbstabschirmung

bei der 1-Gruppen-Darstellung bei 1.058 eV fiihrt zu einer Unter-
schdtzung der Pu24O-Konzentration um ca. 12% und einer Uberschdtzung
241

der Pu und Pu242—Konzentration von ca. 5% bzw. 7% bei 30 GWd/t
235

U-Abbrand in einem 1300 MWe-DWR. Die Konzentrationen von U .
236 238 239 240
U , U und Pu werden von der groben Behandlung der Pu -

Resonanzselbstabschirmung nicht beeinfluBt.



Flir die Beschreibung des Verlaufs der Wirkungsquerschnitte hat
sich die Unterteilung des Abbrandzeitraums in Intervalle von ca.

5 GWd/t U als ausreichend erwiesen.

3.4 Sensitivitit der Isotopenkonzentrationen und -relationen be-

zliglich der nuklearen Daten und der methodischen Approximationen

In diesem Abschnitt wird untersucht, welche Unsicherheiten bei der
Berechnung von Konzentrationen und Relationen der wichtigsten U-
und Pu-Isotope durch die Unsicherheiten in den nuklearen Daten
zustande kommen. Daneben werden die Einfliisse der methodischen

Approximationen auf die Konzentrationen und Relationen ermittelt.

Die aus Referenz /52/ entnommene Tab. 3.1 zeigt die derzeitigen
Unsicherheiten der Eingruppenwirkungsquerschnitte fiir die wichtig-

sten U- und Pu-Isotope flir Leichtwasserreaktoren.

Isotope 4235 4238 py 239 g 240

Gcc

= 2.6 2.6 2.4 9.1
C

o

Gf 2.2 - 1.3 =
f

Tab. 3.1: Unsicherheiten in %, in den Eingruppenwirkungsquer-
schnitten fiir Leichtwasserreaktoren /53/

Flir die Sensitivitdtsuntersuchung wurde das Abbrandprogramm KORIGEN
benutzt. KORIGEN bertiicksichtigt alle Nuklidenketten fiir den Auf-
und Abbau der U- und Pu-Isotope.

Es wurden zun&dchst die maximalen Unsicherheiten in den Konzentra-
tionen und Relationen wie folgt bestimmt: (a) Die Variationsbreite
von Konzentrations- und Relationswerten infolge des Unsicherheits-
bandes gemd&B Tab. 3.1 wurde ermittelt. (b) Bei der Berechnung

der Konzentrationen und Relationen wurde stets die Richtung der
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Unsicherheit pessimistisch gewdhlt, d.h. die Gesamtunsicherheit
vergrdBert. Die so bestimmten maximalen Unsicherheiten in % sind

in Tab. 3.2 (zweite Spalte) zusammengestellt. Sie sind gr&Ber

als 4% fiir alle wichtigen U- und Pu-Isotopenkonzentrationen und
Isotopenrelationen. Die maximalen Unsicherheiten entsprechen nicht
den Abweichungen von HAMKOR-Rechnung zum Experiment. Die maximalen
Unsicherheiten stellen eine extrem ungiinstige und unwahrscheinliche
Kombination von Unsicherheiten der Wirkungsquerschnitte dar. Daher
wurde eine andere realistischere Kombination von Unsicherheiten

in den Wirkungsquerschnitten betrachtet. Die Wahl dieser Kombina-
tion basiert auf vertffentlichten Ergebnissen und auf dem Vergleich
mit experimentellen Ergebnissen im Rahmen dieser Arbeit. Die Un-
sicherheiten in % in den Eingruppenwirkungsquerschnitten bei die-

ser Kombination sind:

235 239

U o_3 +2.6 Pu c_: +2.4
c c

U235 Ogt +2.2 Pu239 Ot -1.3

U238 o _: -2.6 Pu240 o -9.1
c c

Die Unsicherheiten in den Isotopenkonzentrationen und -relationen
bei der ausgewdhlten Kombination wvon Unsicherheiten in Wirkungs-
querschnitten sind in Tab. 3.2 (3. Spalte) aufgetragen. Die Unsicher-
heiten in diesem Fall sind viel kleiner (bis ein Faktor 3) als

die maximalen Unsicherheiten, mlt Ausnggge von U235, (Pu/uU)/

(Pu240/ u239) und (Pu/U)/ /_PEZQU . ~270- /. Die mittleren Abwei-

chungen der theoretischen Ergebnlsse zum Experiment - der Vergleich

der theoretischen Ergebnisse mit Experimenten wird in Abschnitt

3.5 ausfiihrlich diskutiert - und die mittleren Abweichungen
zwischen Labors werden ebenfalls in Tab. 3.2 zusammengestellt (4.
und 5. Spalte). Die mittleren Abweichungen zum Experiment sind

fiir die wichtigsten U- und Pu-Isotopenkonzentrationen und Isotopen-
relationen kleiner als die Unsicherheiten in der Rechnung in Spal-

te 3. Die mittleren Abweichungen zwischen HAMKOR-Rechnung und
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Experiment filir die Isotope U235, U236, Pu240 und Pu241 entspre-

chen ndherungsweise dem Unsicherheitsband, verursacht durch hal-
bierte Unsicherheiten in den Wirkungsquerschnitten in Tab. 3.1
(s. 6. Spalte in Tab. 3.2).

Die Ergebnisse in Tab. 3.2 qualifizieren somit die HAMKOR benutzten
KEDAK-3 Wirkungsquerschnitte.

In Tab. 3.3 wird die Sensitivitdtsuntersuchung der U- und Pu-Iso-
topenkonzentrationen und Isotopenrelationen bezliglich verschiedener
methodischer Approximationen zusammengefaBt. Die Zahlen sind
prozentuale Abweichungen bei Annahme der jeweiligen Approximation
zur HAMKOR-Rechnung.

Die Annahme von abbrandunabhdngigen Wirkungsquerschnitten wirkt
vor allem auf die Pu239, Pu240~ und Pu242—Konzentrationen und auf
die Relationen mit dem Pu/U-Verh#ltnis.

Ohne die Dancoff-Korrektur, d.h. bei Vernachlidssigung der Einfliisse
der Nachbarbrennstdbe auf einen Brennstab, wird der Pu-Aufbau um
ca. 20% libersch&dtzt. Dies wird von dem dadurch entstehenden gr&Be-

238 bewirkt. Da die Pu239
239

ren Neutroneneinfang in U -Konzentration

und somit die Neutronenspaltung in Pu lUberschdtzt werden, wird

der Abbrand wvon U235 bei konstanter Leistung ca. 13% unterschitzt.

Die Anwendung der wignerschen rationalen Approximation zur Berech-
nung der Neutronenentkommwahrscheinlichkeit aus dem Brennstoff
wirkt hauptsdchlich iiber den Abbrand von U235 und den Aufbau von

Pu239 241

und Pu . Die wignersche rationale Approximation fiihrt zum

Fehler bis ca. 10% in den Relationen mit dem Pu/U-Verhiltnis.

Bei Vernachldssigung der Heterogenitdtskorrektur (vgl. 3.3) wer-
den die Pu-Isotopenkonzentrationen und Isotopenrelationen bis

ca. 30% unterschitzt.

Die Ergebnisse in Tab. 3.3 zeigen die Wichtigkeit der Beriicksich-
tigung in HAMKOR von abbrandabhdngigen Wirkungsquerschnitten, der
Dancoff-Korrektur, der Heterogenitdtskorrektur und der genauen
Entkommwahrscheinlichkeit der Neutronen aus dem Brennstoff, um
Isotopenkonzentrationen und Isotopenrelationen zuverlidssig zu
berechnen. ’
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3.5 Absicherung der Rechenergebnisse am Experiment

Zur Absicherung der Zuverldssigkeit des Programms HAMKOR fiir die
Berechnung der Isotopenkonzentrationen wurden dessen Ergebnisse
mit denen von chemischen Nachbestrahlungsanalysen an LWR-Brenn-
stoff verglichen.

Die Rechnungen wurden fiir folgende Brennelemente von Druckwasser-
reaktoren durchgefiihrt:

(a) Brennelemente Nr. 168, 170, 171, 172 und 176 des 280 MWe-
Obrigheim Reaktors. Sie wurden drei Zyklen im Reaktor
bestrahlt und erreichten Abbrinde zwischen 27 und 29.3 GWA/tU.
Die Brennelemente wurden im Rahmen des ICE-Experiments /46/
in der Wiederaufarbeitungsanlage Karlsruhe (WAK) aufgeldst
und von vier Labors mittels Massenspektrometrie analysiert.
Die U235—Anfangsanreicherung aller Brennelemente betrigt
3.1 w/o. Der Abbrand wurde aus dem Nd148—Gehalt im Brennstoff
bei Isotopenverdiinnungsanalysen von nur einem Labor gemessen,
Jede Aufldsecharge der WAK bestand aus einem halben Brennele-
ment des Obrigheim-Reaktors. Fiir die Brennelemente Nr. 168,
172 und 176 wurde die zeitliche Anderung der Leistungsdichte
(W/cm ) im Brennstoff vom Reaktorbetreiber angegeben,

Die Analysenergebnisse der Isotopenkonzentrationen wurden in
IMA (Atom per initial Metallatom) fiir jede Aufldsecharge
angegeben.

(b) Brennelement BO5 des 660 MWe-H.B. Robinson-Reaktors.
Dieses Brennelement wurde nach der Entladung aus dem Reaktor
669 Tage abgekiihlt und in Oak Ridge National Laboratory auf-
geldst. Seine Isotopenzusammensetzung wurde massenspektrome-
trisch bestimmt. Das Brennelement hat 2.561 w/o U235-Anfangs—

anreicherung. Der mit der Nd148

~Methode gemessene Abbrand hat
den Wert 31.3 MWA/t U. Die Ergebnisse der Messungen wurden

in Einheiten von Atom-% der Isotope eines Elements angegeben.




Tab. 3.4 zeigt die wichtigsten Eingabedaten der Brennelemente

des Obrigheim-Reaktors und des Robinson-Reaktors fiir das Pro-
gramm HAMKOR.

FALL ROBINSON KWO
1 Brennelement 5 Brennelemente

235 ;
U~ “-Anfangsanreicherung (w/o) 2.561 3.10
Innerer Canningradius (cm) 0.4647 0.46587
AuBerer Canningradius (cm) 0.5359 0.53802
Gitterabstand (cm) 1.43 1.5061
Mittlere Brennstofftem-
peratur (°C) 649 755
Mittlere Canningstempe-
ratur (©C) 322 332
Mittlere Moderatortempe-
ratur (°C) 300 299
Bestrahlungszyklen im Reaktor 2 3

Mittlerer Bor-Gehalt im
Moderator (ppm) 450 450

Tab. 3.4;: Wichtigste Eingabedaten filir das Programm HAMKOR

Mit der vorgegebenen Leistungsdichte als Funktion der Zeit fiir
die Brennelemente Nr. 168, 172 und 176 wurde der Abbrand gerech-
net. In Tab. 3.5 werden MeB- und Rechenwerte des Abbrandes ver-

glichen.
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Brennelement- Gemessener Ab- Berechneter Ab- C-E 100
Nr. brand (GWd/tU) brand (GwWwd/t) E *
168 29.35 28.79 -1.9
172 27.89 26.72 -4.2
176 28.76 28.55 -0.7

Tab. 3.5: Vergleich zwischen berechneten und gemessenen Ab-
brandwerte flir KWO-Brennelemente

Die Abweichungen der Rechenwerte zu den MeBwerten sind kleiner als
5% und liegen also innerhalb der MeBungenauigkeit bei der Abbrand-

bestimmung mit der Nd148—Methode.

In Tab. 3.6 sind die theoretisch und experimentell (Mittelwert
von vier Labors) bestimmten Pu- und U-Konzentrationen und ent-
sprechenden relativen Abweichungen in % flir die Aufldsecharge des
KWO-Reaktors zusammengestellt. Die relativen Abweichungen in U-
und Pu-Isotopenkonzentrationen zum Experiment werden in Abb. 3.6
mit den Zwischen-Labor-Abweichungen verglichen. Aufgrund der Ab-
weichungen zwischen den Labors schlieBt man, daB8 die Rechnungen

mit den Messungen innerhalb der Fehlergrenzen libereinstimmen.

Abb. 3.7 zeigt die relativen Abweichungen in % zwischen theoreti-
schen und experimentellen (Mittelwert von vier Labors) Werten
einiger wichtiger schwerer Isotowenrelationen und die mittleren
Abweichungen zwischen den verschiedenen Labors fiir die Aufldse-
charge des KWO-Reaktors. Die relativen Abweichungen zum Experiment

liegen im Rahmen der beobachteten Abweichungen zwischen den Labors.

Abb. 3.8 zeigt die relativen Abweichungen in % zwischen theore-
tischen und experimentellen Werten der Konzentrationsverhdltnisse
von Spaltprodukten fiir die Aufldsecharge des KWO-Reaktors. Die
Konzentrationsverhdltnisse von Spaltprodukten wurden nur von einem
Labor (ITU-Karlsruhe) gemessen /46/. Die berechneten Konzentrations-
verhdltnisse stimmen mit den MeBwérten gut Uberein: die mittleren

Abweichungen zum Experiment bleiben unter 3%.
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Tab. 3.7 zeigt den Vergleich zwischen den theoretischen und
experimentellen Ergebnissen fiir das Brennelement BO5 des Ro-

binson-Reaktors.

Experiment HAMKOR §§§ x 100
U-235 0.653 0.652 ~0.15
U-236 0.347 0.336 =317
U-238 98.99 99.00 0.01
Pu-238 1.56 1.408 ~9.74
Pu-239 55.79 56.83 1.86
Pu-240 24.91 23.24 ~6.70
Pu-241 12.29 12.90 4.96
Pu-242 5.45 5.61 3.49

Tab. 3.7: Vergleich zwischen den theoretischen und experimen-
tellen Ergebnissen flir das Brennelement BO5 des
Robinson-DWR. Isotopenhdufigkeite in atom-%.

Die Rechnungen zeigen filir die wichtigsten U- und Pu-Isotope eine
gute Ubereinstimmung mit den Messungen: Die Abweichungen der
Rechenwerte zum Experiment liegen innerhalb der experimentellen

Unsicherheiten (vgl. Tab. 3.2).

In Abb. 3.9 sind schlieBlich die mittleren Unsicherheiten bei der
Berechnung der Isotopenrelationen von U, Pu und Spaltprodukten
zusammengefaBt. Sie wurden aus den relativen Abweichungen zum Ex-

periment bestimmt.

Aus den verschiedenen Vergleichen der HAMKOR-Ergebnisse mit MeB-
analysedaten schlieBt man: Die gute Ubereinstimmung der Rechnun-
gen mit den Messungen bestdtigt die Zuverlédssigkeit des Programms
HAMKOR fir die Berechnung der Isotopenrelationen von U, Pu und
wichtigen Spaltprodukten. Die Unsicherheiten bei der theoretischen
! Bestimmung von Isotopenrelationen liegen innerhalb der experi-

mentellen Unsicherheiten.
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3.6 Untersuchung der Sensitivitdt der Isotopenrelationen be-

zliglich Parametern von Leichtwasserreaktoren

Um festzustellen, welche Isotopenrelationen sensitiv oder un-
sensitiv beziliglich der einzelnen Reaktor- und Brennelement-
Parameter sind, werden die Verl&ufe von ausgewdhlten Isotopen-
relationen (Tab. 3.8) iliber die m&glichen Anderungsbereiche der
folgenden Parameter filir Leichtwasserreaktoren ermittelt: Abbrand,
U235—Anfangsanreicherung, Moderator/Brennstoff-volumenverhdlt-
nis, Bor-Konzentration im Moderator, Dicke der Brennstab-Hiille,
Leistungsgeschichte, Leistungsdichte, Nachbestrahlungszeit. Wei—
tere physikalisch wichtige Reaktor- und Brennelement-Parameter
konnen auf die oben zitierten wichtigsten Parameter zurlickgefiihrt
werden.

Die Isotopenrelationen in Tab. 3.8 wurden wegen der praktischen
Wichtigkeit ausgewdhlt: Sie enthalten Isotopenkonzentrationen,

die im Analytiklabor einer Wiederaufarbeitungsanlage durch Massen-
spektrometrie oder y-Spektrometrie routinemd@Big gemessen werden
kbnnen (U, Pu, Cs, Eu, Nd, Xe, Kr), die im Lagerbecken bestrahl-
ter Brennelemente y-spektrometrisch (Cs, Eu) oder mittels Neu-

tronenmessungen (Cm) bestimmt werden k&nnen (vgl. 2.2).

3.0.71 Betrachtete Parameterdnderung in der Sensitivitdts-—

untersuchung

Zur Ermittlung der Abhdngigkeit der Isotopenrelationen von den
in-pile und out-of-pile Parametern wurden die folgenden Varia-

tionen der einzelnen Parameter betrachtet:

(a) Abbrand
Die Isotopenrelationen wurden fiir Abbrinde von unter 10 000
bis ber 40 000 fl<
deckt sowohl die Abbr&dnde der bisher wiederaufgearbeiteten

berechnet. Dieser Abbrandbereich liber-

Brennstoffe von Leichtwasserreaktoren als auch die Abbré&dnde,

die in modernen Reaktoren zu erwarten sind.
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240 239
(Pu/u) /D%3° 12. (Pu zégu )
D
(Pu/U) / (100-Pu3?) 13. cs'34/cs137
(Pu/U)/AU236 14. Eu154/Cs137
(Pué% . 15. Xe132/Xe131
(Pu /Pu )
(Pu/U) 132 ,. 134

,-Pu_ 239 Pu 242 5 Tos ™ Qe A%
L Pa 240 * Pu 240-
(Pu{gz 137 17 Kr84/Kr83
(Cs /Cs )

($22U) 737 18. Kr84/Kr86
(Eu /Cs )
1235 | 19 wa 148 g 145
U236/UO 20. Na 140 /ng148
D235 ;236 ’1 pu-pu?3?

* Abbrand

(100-pu?39) » crm244

D235 ¢ Pu

Tab.

(b)

3.8: Isotopenrelationen, deren Sensitivitit beziliglich der
Reaktorparameter untersucht wurden.

U235—Anfangsanreicherung

235—Anfangsanreicherun—
gen von 1.9, 2.5, 3.2, 3.5 und 4.0 w/o berechnet. BIBLIS

als moderner deutscher Druckwasserreaktor hat z.B. 3 An-
235

Die Isotopenrelationen wurden fiir U

fangsanreicherungszonen mit 1.9, 2.5 und 3.2 w/o U
Anfangsanreicherung (zur Erzeugung einer flacheren radia-

len Leistungsverteilung).



(c)

(d)

(e)

(£)

Einige Reaktoren haben jedoch in der HuBeren Corezone

235

Brennstoff von 4.0 w/o U -Anfangsanreicherung. Siede-

wasserreaktoren benutzten Brennelemente, derer mittlere
U235—Anfangsanreicherung zwischen 1.9 und 2.5 w/o variie-

ren.

Moderator/Brennstoff-Volumenverhiltnis:

Die folgenden Moderator/Brennstoff-Volumenverhiltnisse wur-
den beriicksichtigt: 1.6, 1.8, 2.0 und 2.2. Dieser Bereich
enthdlt die lblichen Auslegungsparameter eines Druckwasser-
reaktors. BIBLIS als moderner Druckwasserreaktor hat ein
Moderator/Brennstoff-Verhdltnis von 2.0 /62/. Siedewasser-
reaktoren z.B. Gundremmingen, haben ein Moderator/Brenn-
stoff-Verhdltnis von 1.6 /63/.

Dicke der Brennstabhiille

Die Dicke der Hiille wurde mit folgenden Werten in mm be-
trachtet: 0.6525, 0.7250, 0.7975. Dieser Bereich enthdlt die
benutzten Dicken der Hiille in Leichtwasserreaktoren von 0.6
bis 0.8 mm.

Bor-Gehalt im Moderator

Die Rechnungen wurden fiir mittlere Bor-Konzentrationen im

Wasser von 0, 400, 600, 800 und 1000 ppm durchgefiihrt. Die
Bor-Konzentration in einem DWR vom Typ BIBLIS &ndert sich

im ersten Bestrahlungszyklus von 1600 ppm am Anfang bis 0

am Ende des Zyklus /64/, entsprechend einem Mittelwert von
800 ppm. Andere Druckwasserreaktoren, wie z.B. KWO, haben

einen mittleren Bor-Gehalt im Moderator von 450 ppm /65/.

Der betrachtete Bereich (0-100 ppm) kann als extremer An-

derungsbereich angesehen werden.

Leistungsdichte

Die Leistungsdichten im Brennstoff wurden mit folgenden Wer-
ten in W/g betrachtet: 20, 40, 60. 40 wW/g entspricht der
normalen Leistungsdichte in einem 1300-MWe-DWR /66/. Die
Leistungsdichte &ndert sich maximal um ca. 30% von Brennele-
ment zu Brennelement /66/ und der betrachtete Anderungsbe-
reich (20-60 W/g) kann als extremer Bereich angesehen werden.
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(9) Leistungsgeschichte

Drei verschiedene Leistungsgeschichten, die typisch fiir den
Reaktorbetrieb sind, wurden berlicksichtigt. Die Leistungs-
profile sind in Abb. 3.10 dargestellt. Es wird im Fall:

(g1) die Bestrahlung bei konstanter Leistungsdichte in drei In-
tervallen von je ca. 1 Jahr mit dazwischenliegenden Pausen
von je ca. 2 Monaten angenommen; das entspricht dem normalen

Betrieb eines Reaktors mit 2 Pausen fiir Umladungen.

(g2) die Bestrahlung bei konstanter Leistungsdichte in drei Inter-
vallen von je ca. 1 Jahr mit dazwischenliegenden Pausen von
2 Monaten bzw. einer lingeren Pause von 6 Monaten fiir eine

Defektreparatur.

(g3) die Bestrahlung mit stufenf8rmig ver&dnderlicher Leistungs- -
dichte in drei Intervallen von je ca. 1 Jahr mit dazwischen-

liegenden Pausen von je ca. 2 Monaten.

Um ein Vergleich zwischen den Fidllen zu erleichtern, ist

der erreichte Abbrand jeweils derselbe.

(h) Nachbestrahlungszeit
Die Werte der Isotopenrelationen wurden nach einer Abkling-
zeit von 7 Jahren berechnet, entsprechend der heutzutage
angenommenen Abklingzeit bei der Auslegung einer Wiederauf-

arbeitungsanlage.

Die typischen Brennelement-Auslegungsparameter deutscher Druck-
und Siedewasserreaktoren sind in Tab. 3.9 zusammengefaBt. Sie kOnnen
als Basisfall angesehen werden, mit dem alle anderen Fdlle ver-

glichen werden k&nnen.
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Parameter DWR SWR
Innerer Canningradius (cm) 0.4650 0.5398
BuBerer Canningradius (cm) 0.5315 0.62705
Gitterabstand (cm) 1,43 1,9228
Mittlere UOZ—Temperatur (°c) 833 700
Mittlere Canningtemperatur A

(°c) 344 332
Kiihlmitteltemperatur im mitt-

leren Kanal (°C) 310 287
Moderator/Brennstoff-Verhdltnis 1.965 2.600
U235—Anfangsanreicherung (w/0) 3.2 1.9
Mittlere Leistungsdichte im

Brennstoff (w/cm?) 350 250
Mittlerer Bor-Gehalt im

Wasser (ppm) 600 -
Bestrahlungszeit (Vollast-

tage) 1000 1000

Tab. 3.9: Brennelement-Auslegungsdaten fiir DWR und SWR (Basis-

fall)
Leistung
[W/em3] )
Fall g1
——
350
313 374 687 748 122 Tage
Fall g~2
350
313 374 687 887 1241 Tage
40T o oo cn o o - - [ —
350 Fall g-3
233> = o o w o @ i w o= o - e wn
313 374 687 748 1122 Tage

Abb. 3.10: Leistungsprofile zur Untersuchung des Einflusses der
Leistungsgeschichte auf die Isotopenrelationen
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3.6.2 Ergebnisse der Sensitivitdtsuntersuchung

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse der Sensitivitdtsun-
tersuchung der ausgewdhlten Isotopenrelationen beziiglich der in
Abschnitt 3.5.1 genannten in-pile und out-of-pile Parameter von
Leichtwasserreaktoren angegeben. Es wird festgestellt, welche
Relationen sensitiv oder insensitiv beziiglich der einzelnen Para-

meter sind.

Im folgenden werden die wichtigsten Eigenschaften der untersuchten
Isotopenrelationen in der in Tab. 3.8 angegebenen Reihenfolge

beschrieben:

235

(1) (Pu/U) /D -Relation:

In der Relation bezeichnen Pu die Plutoniummasse in g, U die Uran-

433 die U235—Abreicherung in %. In Abb. 3.11

235

masse in t, und D

ist Bl als Funktion von D flir verschiedene Anfangsanreicherun-

gen ?1.9, 2.5 und 3.2 w/0) und Moderator/Brennstoff-Volumenver-
hdltnisse (M/B = 1.8, 2.0 und 2.2) dargestellt. Die Relation ist
ndherungsweise linear bis {iber 40 000 MWd/t U Abbrand und 1&Bt
sich wie folgt ausdriicken (Pu/U) = K-D235. Abb. 3.12 zeigt den
Verlauf der Steigung K mit dem Abbrand. Der Verlauf ist schwach
fallend bis etwa 30 GWd/t U Abbrand mit nachfolgendem schwachen
Anstieg. Im Abbrandbereich 20-40 GWd/t U hat K den Wert 4213 + 0.9%

fir den Basisfall (Anfangsanreicherung = 3.2 w/o und M/B = 2.0).

Die Anfangsanreicherung wirkt hauptsdchlich iber D235 auf die Re-

lation: mit kleinerer Anfangsanreicherung nimmt D235 stark ab

2385

(um ca. 30% von 3.2 w/o auf 1.9 w/o U -Anfangsanreicherung) und

der Wert von K wird somit ca. 45% grdBer.

Die Spektrumshdrtung, die aus der Herabsetzung des M/B-Verhidlt-

nisses um 10% und 20% resultiert, bewirkt eine Zunahme des (Pu/U)/

D235—Wertes um ca. 10% bzw. 25%. Diese Abhdngigkeit wird haupt-
sdchlich durch den stdrkeren Pu-Aufbau bei engerem Gitter verur-
sacht, da mit der Spektrumshdrtung mehr Neutronen im U238—Resonan—

gebiet (40 V - 5 keV) eingefangen werden.
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Die Einfliisse der Bor-Konzentration im Wasser und der Leistungs-
geschichte auf die Relation sind geringer als die der Anfangsan-
reicherung und des M/B-Verhiltnisses: Die Erh8hung des mittleren
Bor-Gehalts im Moderator um etwa 30% (von 600 ppm auf 800 ppm)
vergrdBert die Relation bei 33 GWA/t U Abbrand ca. 2%. Die ver-
schiedenen Leistungsgeschichten bewirken bis ca. 1% Anderung des
Reaktionswertes. Ebenfalls ist der EinfluB der Abklingzeit auf die
Relation gering: nach 7 Jahren wird der Relationswert ca. 3% klei-
ner als der Wert bei der Entladungszeit.

Ergebnis:
- Die (Pu/U)/D
fangsanreicherung und des Moderator/Brennstoff-Verhidltnisses

-Relation ist sensitiv bezliglich der U235—An—

235
und insensitiv beziliglich der anderen Parameter. Die Verwendung
dieser Relation erfordert die genaue Kenntnis der Anfangsan-
reicherung und des M/B-Verh&iltnisses.

2

(2)  (Pu/U)/(100-pPu®3?)—Relation

239

In dieser Relation bezeichnet Pu die prozentuale H&ufigkeit

dieser Isotope im Plutonium. Abb. 3.13 zeigt den Verlauf von Pu/U

als Funktion von (100--Pu239

). Die Relation ist n&herungsweise
linear im ganzen Abbrandbereich und hat den Wert 212.4 + 0.3%
zwischen 20 und 40 GWd/t Uo Abbridnde fiir den Basisfall. Der Ver-
lauf von (Pu/U)/(100-Pu239) mit dem Abbrand ist in Abb. 3.14
dargestellt. Der Relationswert steigt mit der U235-Anfangsanrei—
cherung: fiir 3.2%-Anfangsanreicherung ist der mittlere Relations-
wert ca. 15% groBer als der Wert fiir Anfangsanreicherung von

1.9% im Abbrandbereich von 20 bis 40 GWd/t U. Die Relation ist
ebenfalls sensitiv beziiglich des M/B-Verhiltnisses: die Verklei-
nerung des M/B-Verh&ltnisses um ca. 10% erh6ht den mittleren Re-

lationswert zwischen 20 und 40 GWd/t Abbrinde um ca. 12%.

Die ErhShung des mittleren Bor-Gehalts im Moderator um etwa 30%
vergrSBert die Relation bei 33 GWd/t U.Abbrand ca. 3%. Die Ein-
flisse der Leistungsgeschichte und der Leistungsdichte auf die
Relation spielen eine geringere Rolle (maximale Anderung der
Relation von etwa 1% bei 33 GWA/t U-Abbrand) und k&nnen vernach-

l4dssigt werden.
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Die Abklingzeit von 7 Jahren bewirkt eine Vergr®B8erung der Rela-
tion um 3.6% bezogen auf den Relationswert bei der Entladungszeit.
Pu/U

(100-Pu<37)
-Anfangsanreicherung und des M/B-Verh&dltnisses,

-Relation sensitiv

Ergebnis: Im wesentlichen ist die
beztiglich der uy23>
weniger sensitiv beziliglich des Bor-Gehalts im Moderator und der
Abklingzeit. Die Verwendung dieser Relation erfordert daher eine

genaue Kenntis der U235

-Anfangsanreicherung des Brennstoffs und
des M/B-Verhdltnisses des Reaktors wdhrend eine grobe Kenntis

des mittleren Bor-Gehalts im Moderator und der Abklingzeit aus-

reichen.
(3) (%E)/AU236—Relation

236 g . 236
AU bezeichnet das prozentuale Gewicht von U im Uran. Abb.
3.15 zeigt %E als Funktion von AU236. Abb. 3.16 zeigt den Verlauf
der %%égg Relation mit dem Abbrand. Die Relation ist ndherungswei-

se linear bis ca. 30 GWd/t U mit nachfolgendem schwachen Anstieg
und hat den Mittelwert 20549 + 2.2% zwischen 20 und 40 GWd/t U
Abbrand fiir den Basisfall. Die Relation h&ngt stark von der An-

fangsanreicherung ab: mit kleinerer Anfangsanreicherung nimmt
(Pu/U) 235

i zu (um ca. 42% von 3.2 w/o auf 1.9 w/o U -Anfangsanreiche-
rung) . Das M/B-Verhdltnis bewirkt haupts&chlich {liber gg auf die
Relation, da der 0236-Aufbau sehr schwach vom Neutronenspektrum

abhingt. Die Herabsetzung des M/B-Verh&dltnisses um 10% erh&ht den
Relationswert um 9%.

Die (Pu/u)/bu3®

Gehalts im Moderator (Zunahme von 2% des Relationswertes bei Er-

-Relation ist weniger sensitiv beziiglich des Bor-

hdhung des mittleren Bor-Gehalts im Moderator um 30%) und der
Dicke der Hiille (Zunahme von 2% des Relationswertes bei VergrdBe-
rung der Dicke der Hiille um 10%). Die Einfliisse der Leistungsdichte
und -geschichte auf die Relation sind vernachldssigbar (maximale
Anderung der Relation von 1% in allen untersuchten F&llen). Nach

7 Jahren Kihlzeit hat die Relation einen Wert von ca. 2.9% kleiner
als den Wert bei der Entladungszeit. Man kann fiir die (Pu/U)/AU236—

Relation schlieBen: Die Relation ist in erster Linie sensitiv be-
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zliglich der U235-Anfangsanreicherung und des M/B-Verhdltnisses,

die zur Verwendung dieser Relation bekannt sein miissen.

240
4 E%/E% ) - Relation
U 239
Pu
240 239 ; y (Pu/u) . .
Pu und Pu bezeichnen in der (PuZ30/pu239) ~ Relation die

Teilchenzahldichten dieser Isotope in Atome/cm®.

Abb. 3.17 zeigt (Pu/U) als Funktion vom %%;gg-Verhéltnis und in
Abb. 3.18 ist der Verlauf der Relation mit dem Abbrand dargestellt.
Der Relationswert steigt etwa 10% bis ca. 15 GWd/t U Abbrand an,
mit nachfolgender schwachen Abnahme: zwischen 20 und 40 GWd/t U hat
die Relation den Mittelwert 22950 + 2.2%.

Die (Pu/U)/(Pu24O/Pu239

reicherung (die Relation wird ca. 20% kleiner filir Anderung der

) -Relation hd@ngt stark von der Anfangsan-

Anfangsanreicherung von 3.2 w/o auf 1.9 w/o) und vom M/B-Verhdlt-
nis ab (Verkleinerung der Relation um ca. 17% bei Herabsetzung
des M/B-Verhdltnisses um 10%).

240 239)-Relation ist sensitiv beziliglich des Bor-

Die (Pu/U)/(Pu /Pu
Gehalts (ErhShung des Relationswertes um etwa 4.5% bei Erhdhung

des mittleren Bor-Gehalts im Moderator von 600 auf 800 ppm) und

der Dicke der Hiille (Vergr&Berung des Relationswertes um ca. 4% mit
einer 10% dickeren Hiille). Die Einfliisse der Leistungsdichte,

der Leistungsgeschichte und der Abklingzeit sind vernachl&dssigbar

(maximale Anderung der Relation von ca. 1%).

240 2

/Pu 39)—Relation ist sensitiv bezliglich

-Anfangsanreicherung und des M/B-Verhdltnisses, die zur

Ergebnis: Die (Pu/U)/(Pu
235

Verwendung dieser Relation bekannt sein miissen.

(5) - 23$Pu/U)242 - Relation
Pu . Pu
Pu240 Pu240
Pu239, Pu240 und Pu242 bezeichnen die Teilchenzahldichten dieser

Isotope in Atome/cm®. In Abb. 3.19 ist Pu/U als Funktion von
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240

Pu239/Pu . Pu242/Pu240i dargestellt, und Abb. 3.20 zeigt

239/Pu240 . Pu242/Pu240

den Verlauf der (Pu/u) / Pu

- Relation
mit dem Abbrand.

Die Relation nimmt ca. 15% bis etwa 15 000 MWd/t U Abbrand ab.
Zwischen 15 und 40 GWd/t U-Abbrand nimmt die Relation schwach ab
und hat einen Mittelwert von 18046 + 1.9% filir den Basisfall. Die
Herabsetzung der Anfangsanreicherung von 3.2 w/o auf 2.5 w/o und
1.9 w/o verkleinert den Relationswert bei 33 GWd/t U Abbrand um
ca. 6% bzw. 12%.

Die Relation hdngt sehr schwach vom M/B-Verhdltnis ab: Eine Ver-
kleinerung des M/B-Verh&dltnisses um 10% reduziert den Relationswert
bei 33 GWAd/t U Abbrand nur ca. 1.7%. Der EinfluB des mittleren

Bor-Gehalts im Moderator auf die Relation ist sehr gering und kann
vernachldssigt werden (Erhdhung des mittleren Bor-Gehalts um

ca. 30% bewirkt eine Verkleinerung des Relationswertes um ca.
1% bei 33 GWe/t U Abbrand).

Die Einfliisse der Leistungsdichte und der Leistungsgeschichte auf
die Relation k&nnen ebenfalls verﬁachléssigt werden (maximale Ande-

rung der Relation von 1.8% in allen untersuchten F&dllen).

Der Relationswert nach 7 J Kilhlzeit ist ca. 4% kleiner als der

Wert bei der Entladungszeit.

Ergebnis: Die — zégu/U) 545 - -~ Relation ist sehr wenig
Pu Pu
_Pu240 Pu24o_
sensitiv bezliglich des Abbrandes, der U235—Anfangsanreicherung,

des M/B-Verhdltnisses, des Bor-Gehalts im Moderator und der
Leistungsgeschichte.
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(Pu/U)

(6) T34 Relation
BB
CS137
134 137 . . . . .
Cs und Cs bezeichnen die Teilchenzahldichten dieser Isoto-
pe in Atome/cm®. Abb. 3.21 zeigt den (Pu/U)/(Cs134/Cs137)—Verlauf

mit dem Abbrand. Der Verlauf ist stark fallend bis etwa 15 GWd/t U
Abbrand (Anderung von 24%) mit nachfolgendem schwachen Abstieg
von 18% zwischen 15 und 40 GWd/t U-Abbrand.

Die Anderung der U235

ziert den Relationswert bei 33 GWd/t U-Abbrand um ca. 8%. Die
Herabsetzung des M/B-Verhdltnisses um ca. 10% verkleinert den Re-
lationswert bei 33 GWd/t U-Abbrand nur 4%.

-Anfangsanreicherung von 3.2% auf 1.9% redu-

Die Einfliisse des Bor-Gehalts im Moderator und der Dicke der Hiille
auf die Relation kdnnen vernachl&dssigt werden (maximale Relations-
dnderung von 2% in allen untersuchten F&dllen).

Die Einflilisse der Leistungsdichte und Leistungsgeschichte sowie
der Kiihlzeit auf die Relation sind wegen der kleinen Cs134-Halb—
wertszeit (2.1 J) ausgeprigt: Verkleinerung der Leistungs-

dichte um 50% reduziert den Relationswert bei 33 GWd/t U Abbrand
um ca. 17%; der Relationswert nach 7 Jahren Kiihlzeit ist ein
Faktor 9 grdBer als der Wert bei der Entladungszeit.

Man kann filir die (Pu/)/(Cs134/Cs137

lation ist haupts&dchlich sensitiv bezliglich des Abbrandes, der
235
U

) -Relation schlieBen: Die Re-

-Anfangsanreicherung, der Leistungsgeschichte und der Kiihlzeit.

134/Cs137) ist wesentlich die

Zur Bestimmung der (Pu/U)/(Cs
genaue Kenntnis der Leistungsgeschichte des Reaktors bzw. der

Brennelemente.
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(Pu/U)

(7) - Relation

(Eu154/Cs137)
Eu154 und Cs137 bezeichnen die Teilchenzahldichten dieser Isotope
in Atome/cm®. Der Verlauf der (Pu/U)/(Eu154/Cs137)-Relation

mit dem Abbrand ist in Abb. 3.22 gezeigt.

Die Relation nimmt bis ca. 20 GWd/t U Abbrand stark ab (Anderung
von ca. 40%). Zwischen 20 und 40 GWd/t U Abbrand wird der Verlauf
flacher mit einer Reduzierung des Relationswertes um etwa 17%. Der
Relationswert bei 33 GWd/t U-Abbrand wird ca. 12% kleiner bei
Herabsetzung der U235—Anfangsanreicherung von 3.2% auf 1.9% und
ca. 6% grdBer bei Herabsetzung des M/B-Verhdltnisses von 2.0 auf
1.8. Die Einfliisse des Bor-Gehalts im Moderator (ErhShung des
Relationswerts um ca. 1% bei Anderung des mittleren Bor-Gehalts

im Moderator von 30%), der Dicke der Hiille (Relationswert 1% gr&Ber
fiir 10% dickere Hiille), der Leistungsdichte und der Leistungsge-
schichte (maximale Znderung von 0.8% in allen untersuchten F&llen)

kénnen vernachldssigt werden.

Der Relationswert nach 7 Jahren Kiihlzeit ist ca. 11% grdBer als
154

der Wert bei der Entladungszeit, vor allem wegen der Eu -Halb-
wertszeit von 16 J.

; ; 154 137 . ' . ;
Ergebnis: Die (Pu/U)/(Eu /Cs ) -Relation erweist sich sensi-

235-Anfangsanreicherung, des M/B-

tiv bezliglich des Abbrands, der U
Verhdltnisses und der Kihlzeit, die zur Verwendung dieser Rela-

tion bekannt sein miissen.

(8)  D?3°-Relation
235
U 235
D235 bezeichnet die U235—Abreicherung (D235 = 8 - UU ) in %.
o
235

Der Verlauf von D mit dem Abbrand fiir Anfangsanreicherungen des

Brennstoffs zwischen 1.9% und 4.0% ist in Abb. 3.23 gezeigt. Der

D23’ _wert steigt um ca. 40% zwischen 20 und 30 GWd/t U-Abbrand.

D235 hd&ngt stark von der U235

255

Abnahme des D23°-Wertes um ca. 30% bei ca. 30 GWd/t U-Abbrand.

-Anfangsanreicherung ab: Die Herab-

setzung der U -Anfangsanreicherung von 3.2% auf 1.9% bewirkt die
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D235
235

ist wenig sensitiv beziliglich des M/B-Verh#iltnisses: Der

D -Wert bei ca. 30 GWd/t U-Abbrand wird ca. 1.3% kleiner bei
Herabsetzung des M/B-Verh&dltnisses von 2.0 auf 1.8 (s. Abb. 3.24).
Einflliisse des Bor-Gehalts im Moderator (Erhdhung des Relations-
werts um 0.4%, bei Verkleinerung des mittleren Bor-Gehalts um
30%) , der Dicke der Hiille (Relationswert 0.4% kleiner fiir 10%
dickere Hille), der Leistungsdichte und der Leistungsgeschichte
(maximale Anderung von 0.4% in allen untersuchten Fillen) k&nnen
vernachldssigt werden. Der Relationswert ist unabhingig von der
Kihlzeit.

235—Relation erweist sich sensitiv beziiglich

235

Ergebnis: Die D
des Abbrandes und der U

bezliglich der anderen untersuchten Parameter.

-Anfangsanreicherung und insensitiv

(9) U236/U0-Relation

Al 236—Konzentration in Atome/cm® und U_ ist die anf&ng-

U ist die U 6

liche Urankonzentration in Atome/cm®. Der Verlauf von U236/Uo
mit dem Abbrand filir verschiedene Anfangsanreicherungen ist in
Abb. 3.25 gezeigt. Die Relation steigt um ca. 30% zwischen 20 und
30 GWd/t U-Abbrand. Die Herabsetzung der Anfangsanreicherung von
3.2 auf 1.9% verkleinert den Relationswert um ca. 40% bei ca.

30 GWA/t U-Abbrand. U23°
des M/B-Verh&dltnisses (s. Abb. 3.26). Die Einfliisse des Bor-Ge-
halts im Moderator, der Dicke der Hiille, der Leistungsdichte, der

/Uo erweist sich insensitiv beziliglich

Leistungsgeschichte und der Kiihlzeit ist sehr gering (maximale
Anderung der Relation von 0.4% in allen untersuchten Fillen) und

konnen vernachldssigt werden.

236
235

Ergebnis: Die U /U_~-Relation ist sensitiv beziiglich des Ab-

brandes und der U -Anfangsanreicherung und insensitiv beziliglich

der anderen untersuchten Parameter.



85 -=

0°o¥

m_ZPJKImm>..hwzzm¢m\ ‘GOW WOA LIINOIONYHEY

0°0%

(v€-£ "8V 'S DNNAIFHOSHIALNNTIVH)

0°0c

00t

gee-a

- yc-¢-aav
00

¢ 1/0A9) ONbugay

Tvdsisva——
0\

1
L]

c2) see-al

0°0

S°0

0°1

S°1

0°¢

8¢




ONNHIHDIFHNVSONVINY H3A NOA LISMNOIONYHEY -
0°0¢ 0°0¢ 0°01

ggen

- G¢c-grgav
0°0

(1/0A39) ONoyEgd

Tvdsisva

CUWI) 9g2-n |

£0-30°1

£0-340°¢

¢£0-30°¢

£0-30"¥

£0-30°S

£0-30°9



87 .=

0°o¥

(ve-£ ‘8av 'S ONNAIFHOSHILNNTIVA)
SINLTYHYIA- LSNNIHE /" JOW WOA LIZ)DIONYHEY — 952

-N

- 92 - ¢ 'agv
0°0

(1/0A9) ONUUESY

0°0¢ o..oN 0°0t

1vdSISVE =0 =8= v

(HWI) sge-N|

£0-30°1

£0-30°¢

£0-30°¢

£0-30°¢

£0-30°S



- 88 -

p235
(10) '———2§—6- - Relation
AU
D235 und AU236 bezeichnen die U235—Ahreicherung in % und
das prozentuale Gewicht von U236 im Uran.
Abb. 3.27 zeigt D235 als Funktion von AU236. In Abb. 3.28 ist

der D235/AU236—Verlauf mit dem Abbrand dargestellt. Die Relation
ist niherungsweise unabhingig vom Abbrand und hat den Mittelwert
4.83 + 1.8% zwischen 20 und 40 GWd/t U-Abbrand fiir den Basisfall
eines Druckwasserreaktors.

Der Relationswert steigt um ca. 14% mit der Herabsetzung der
U235—Anfangsanreicherung von 3.2 w/o auf 1.9 w/o an.

235 236—Relation ist wenig sensitiv beziiglich des M/B-Ver-

Die D /AU
hdltnisses: Die Erhdhung des M/B-Verhdltnisses um 10% von 2.0
auf 2.2 vergrdBert den Relationswert bei 33 GWd/t U nur um ca. 1%.

Die Einfliisse des mittleren Bor-Gehalts im Moderator, der Dicke

235/AU236-—Relation

der Hiille und der Leistungsgeschichte auf die D
sind gering (maximale ZAnderung des Relationswertes von ca. 1.7% in
dem untersuchten Anderungsbereich dieser Parameter) und kdnnen
vernachlissigt werden. Die Relation ist insensitiv beziliglich der
Abklingzeit.

235 36

/AU2

sdchlich sensitiv beziiglich der U

-Relation schlieBen: Sie ist haupt-
235

Man kann fir die D
-Anfangsanreicherung, deren

genauen Kenntnis zur Verwendung der Relation erforderlich ist.

239
(11) 300-Pu ") _ gpelation
D235
D235 und Pu239 bezeichnen die U235-Abreicherung in Prozent und
239

die prozentuale Pu -Hdufigkeit im Plutonium.

2 235

In Abb. 3.29 ist (100-Pu?3?) als Funktion von D
Abb. 3.30 zeigt den (100-Pu?3?)/D?3%-verlauf mit dem Abbrand.
Der Verlauf ist schwach fallend bis etwa 15 GWd/t U und n&herungs-

dargestellt.

weise abbrandunabhingig zwischen 15 und 40 GWd/t U-Abbrand. In
diesem Abbrandbereich hat die Relation den Mittelwert 19.89 + 1.4%
fiir den DWR-Basisfall. '
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Die 0235-Anfangsanreicherung hat groBen EinfluB auf die Rela-

tion: die Herabsetzung der U235—Anfangsanreicherung von 3.2 w/o

auf 1.9 w/o vergrdBert den Relationswert bei 33 GWd/t U-Abbrand

um ca. 65%.

(100-Pu239)/D

nisses: Bei Verkleinerung des M/B-Verhdltnisses um 10% von 2.0
auf 1.8 wird der Relationswert bei 33 GWd/t U ca. 3% kleiner.

p ist wenig sensitiv bezliglich des M/B-Verhdlt-

: Die mittlere Bor-Konzentration im Moderator, die Dicke der Hiille
- und die Leistungsgeschichte haben geringen EinfluB auf die Rela-
tion (maximale Anderung des Relationswertes von 0.9% in den

betrachteten Anderungsbereichen dieser Parameter) und kdnnen zur
239)/D235

Der Relationswert nach 7 Jahren Abklingzeit ist ca. 6% kleiner

Bestimmung von (100-Pu vernachldssigt werden.

als der Wert bei der Entladungszeit.

239 235

) /D

Die Relation ist hauptsdchlich sensitiv beziiglich der U
239)/D235

-Anfangsanreicherung erforderlich.

-Relation folgt:
235_An_

Aus den Ergebnissen filir die (100-Pu

fangsanreicherung. Zur Verwendung der (100-Pu -Relation

ist die genaue Kenntis der U233

u240/Pu239)/D235

(12) (P -Relation

240

Pu und Pu239 bezeichnen die Teilchenzahldichten dieser Isotope

D235 bezeichnet die U235—Abreicherung in Prozent.
In Abb. 3.31 ist (Pu240 239) als Funktion von D235 dargestellt.
Abb. 3.32 zeigt den (Pu /Pu239)/D235—Verlauf:mit dem Abbrand.
Der Verlauf ist fallend bis etwa 20 GWd/t U Abbrand (Verkleine-
rung des Relationswertes um ca. 11%) mit nachfolgendem schwachen
Anstieg bis liber 40 GWd/t U Abbrand. Zwischen 20 und 40 GWd/tU
Abbrand hat die Relation einen Mittelwert von 0.1836 + 1.5% fiir

den DWR-Basisfall.

Die (Pu240/Pu239)/D

Anfangsanreicherung ab: Die Herabsetzung der U

in Atome/cm?3.

/Pu
240

235-Relation h&ngt sehr stark von der U235—

235—Anfangsanrei—
cherung von 3.2 w/o auf 1.9 w/o bewirkt eine VergrdBerung des Re-

lationswerts bei 33 GWA/t U um ca. 80%. Das M/B-Verhdltnis be-
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einfluBt auch die Relation: die Erhdhung des M/B-Verhdltnisses
von 2.0 auf 2.2 bewirkt eine VergrdBerung des Relationswertes
bei 33 GWd/t U Abbrand um ca. 9%.

240/Pu239)/D235—Relation erweist sich wenig sensitiv be-

Die (Pu
zliglich der mittleren Bor-Konzentration im Moderator (Verkleine-
rung des Relationswertes um 2% bei ErhShung der mittleren Bor-
Konzentration um 30%), der Dicke der Hille (Relationswert ca. 2%
kleiner filir 10% dickere Hiille) und der Leistungsgeschichte (maxi-
male Anderung des Relationswertes von 0.6% in den untersuchten

Fdllen).

Der EinfluB der Kiilhlzeit auf die Relation ist ebenfalls gering:
nach 7 Jahren Kihlzeit ist der Relationswert ca. 2% kleiner als

der Wert bei der Entladungszeit.

Ergebnis: Die Relation ist hauptsdchlich sensitiv beziliglich

der U235—Anfangsanreicherung und des M/B-Verhdltnisses. Die

240/Pu239)/D235

genaue Kenntnis dieser Parameter.

Verwendung der (Pu ~-Relation erfordert daher die

1

(13) (Cs134/Cs 37)-Relation

Cs134 und Cs137 bezeichnen die Teilchenzahldichten dieser Isoto-
pe in Atome/cm?®. In Abb. 3.33 ist Cs134/Cs137
235—Anfangsanreicherungen dargestellt.

als Funktion wvon
Abbrand fir verschiedene U

Das Cs134/Cs137

Zwischen 20 und 40 GWd/t U-Abbrand ergibt sich ein Mittelwert der
Relation von 3.0 x 10—6 1/MWd/t U + 4.8% filir den Basisfall des

-Verhdltnis steigt mit dem Abbrand fast linear an.

Druckwasserreaktors.

Die (Cs134/Cs137
fangsanreicherung: Die Herabsetzung der Anfangsanreicherung von
3.2 w/o auf 1.9 w/o U235
wertes bei 33 GWd/t U-Abbrand um ca. 13%.

2
) /Relation dndert sich mit der U“35—An—

bewirkt eine Erh&hung des Relations-
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Die Relation ist auch sensitiv beziiglich des M/B-Verhdltnisses,
wie in Abb. 3.34 gezeigt ist: Die Erhdhung des M/B-Verhdlnisses
um 10% von 2.0 auf 2.2 verkleinert den Relationswert bei 33 GWd/t
U-Abbrand um ca. 4%.

Die Bor-Konzentration im Moderator und die Dicke der Hiille beein-
flussen die Relation sehr wenig: Bei Erhdhung des mittleren Bor-

Gehalts im Moderator von 600 auf 800 ppm und der Dicke der Hiille

um 15% wird der Relationswert bei 33 GWd/t U Abbrand nur ca. 0.7%
bzw. 0.9% grdBer.

Die Relation ist sensitiv bezliglich der Leistungsgeschichte wegen
4 (T1/2 = 2.1 J): Es ergibt sich

eine maximale ZAnderung des Relationswertes von ca. 4% in den be-

der kleinen Halbwertszeit von Cs1

trachteten Leistungsgeschichten.

Die Relation dndert sich ausgeprigt mit der Abklingzeit: nach
7 Jahren Kiihlzeit ist der Relationswert um einen Faktor 9 kleiner

als der Wert bei der Entladungszeit.

Fir die (Cs134/Cs137)?Relation kann man schlieBen: Die
Verwendung dieser Relation erfordert eine genaue Kenntnis der
U235—Anfangsanreicherung, des M/B-Verhiltnisses, der Leistungs-
geschichte sowie der Abklingzeit.

137)—Relation

(14) (Eu154/Cs
154 137 ; . . ; .

Eu und Cs bezeichnen die Teilchenzahldichte dieser Isotope

in Atome/cm®. Der Eu154/Cs137-Verlauf mit dem Abbrand fiir ver-

schiedene U235

-Anfangsanreicherungen (1.9 w/o bis 4.0 w/0) ist
in Abb. 3.35 dargestellt. Das Eu154/Cs137
niherungsweise linearen Verlauf von unter 10 bis etwa 30 GWA/t U
Abbrand. In diesem Abbrandbereich ergibt sich ein (Eu

154/Cs137)/Ab-
brand-Mittelwert von 1.030x10_6 1

-Verhdltnis hat einen

(MWd) t U) '. Fiir Abbrinde von

30 GWd/t U bis iiber 40 GWd/t U weicht die Relation ca. 7% von der
Linearitdt ab. Die (Eu154/Cs137),4ﬁelation hdngt von der
Anfangsanreicherung ab: Die Herabsetzung der‘0235-Anfangsanreiche—
rung von 3.2 w/o auf 2.5 w/o und 1.9 w/o erh&ht den Relationswert
bei 33 GWd/t U-Abbrand um ca. 12% bzw. 23%. ’
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154 137

Die (Eu /Cs ) -Relation erweist sich“wenig sensitiv
beziiglich des M/B-Verh&dltnis: Die ErhShung des M/B-Verhdltnisses
um 10% von 2.0 auf 2.2 bewirkt eine Verkleinerung des Relations-

wertes bei 33 GWd/t U Abbrand um nur 1.3% (s. Abb. 3.36).

Die Relation erweist sich insensitiv bezliglich des Bor-Behalts

im Moderator (Anderung des Relationswertes von nur 0.6% bei Erho-
hung des mittleren Bor-Gehalts von 0 auf 600 ppm), der Dicke der
Hiille (keine Anderung des Relationswertes im betrachteten Ande-
rungsbereich dieses Parameters) und der Leistungsgeschichte
(maximale Anderung des Relationswertes von 0.3% in den betrachte-
ten Fdllen).

Der Relationswert nach einer Abklingzeit von 7 Jahren ist ca. 13%

kleiner als der Wert bei der Entladungszeit.

13T

Aus den Ergebnissen filir die (Eu154/Cs ) ~Relation kann

man schlieBen: Die Relation ist vor allem sensitiv beziliglich der
U235—Anfangsanreicherung und der Abklingzeit, die zur Verwendung

dieser Relation bekannt sein miissen.

(15) (Xe132/Xe131)—Relation

132 131 . . A : :
Xe und Xe bezeichnen die Teilchenzahldichten dieser Isotope
in Atome/cm®. Abb. 3.37 zeigt den Verlauf vom Xe132/Xe131—Ver—

235

hdltnis mit dem Abbrand fir verschiedene U -Anfangsanreicherun-

gen: Das Xe132/Xe131
mit Abbrinden zwischen 10 bis ca. 30 GWd/t U-Abbrand mit nach-
folgender linearen Steigung bis 40 GWd/t U Abbrand (+3% Abwei-
chung von der Linearit#dt zwischen 30 und 40 GWd/t U-Abbrand).
Die (Xe132/Xe131)—Relation hingt sehr schwach von der

U235—Anfangsanreicherung ab: die Herabsetzung der U235—Anfangs—

-Verhdltnis hat einen parabolischen Verlauf

anreicherung von 3.2 w/o auf 1.9 w/o erh6ht den Relationswert nur

um ca. 3.

Die Relation ist ebenfalls sehr wenig sensitiv beziliglich des M/B-
Verhdltnisses: bei Erh8hung des M/B-Verhdltnisses um 10% von

2.0 auf 2.2 (s. Abb. 3.38) wird der Relationswert bei 33 GWd/t U
ca. 2.5% kleiner.
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Bor-Konzentration im Moderator, Dicke der Hiille und Leistungsge-
132/Xe131

wenig (maximale Anderung des Relationswertes von ca. 1% in den

schichte beeinflussen die (Xe ) -Relation sehr

betrachteten Anderungsbereichen dieser Parameter). Die Abkling-
zeit hat ebenfalls geringen EinfluB auf die Relation (Vergklei-

nerung des Relationswertes um ca. 2% nach 7 Jahren Abklingzeit).

Aus den Ergebnissen der Sensitivitdtsuntersuchung fiir die (Xe132/

Xe131)~Relation folgt: Die Relation ist sensitiv beziig-

lich des Abbrandes und praktisch insensitiv bezliglich aller ande-

ren untersuchten Reaktorparameter.

132 13

(16) (Xe /Xe 4)—Relation

Xe132 und Xe134 bezeichnen die Teilchenzahldichten dieser Isotope

in Atome/cm®. Der Verlauf von Xe132/Xe134 mit dem Abbrand fiir

235
132

verschiedene U -Anfangsanreicherungen ist in Abb. 3.39 darge-
stellt. Das Xe /Xe134
5 bis etwa 20 GWd/t U-Abbrand, mit nachfolgendem schwicheren An-
stieg von 10% bis ca. 40 GWd/t U-Abbrand. Die (Xe 52/xe!3%)-

235-Anfangsanreicherung ab: bei

-Verhdltnis steigt um ca. 20% an von

Relation hdngt von der U
Herabsetzung der U235-Anfangsanreicherung von 3.2 w/o auf 2.5 w/o
und 1.9 w/o wird der Relationswert bei 33 GWd/t U-Abbrand ca. 5%

bzw. 9% groéBer.

Die (Xe132

/Xe134)/Abbrand—Relation hdngt wenig vom M/B-Verhdltnis
ab: bei Erhdhung des M/B-Verhdltnisses um ca. 10% von 2.0 auf 2.2
ergibt sich eine Verkleinerung des Relationswertes bei 33 GWd/t U-

Abbrand um ca. nur 1% (s. Abb. 3.40).

Bor-Konzentration im Moderator, Dicke der Hiille und Leistungsge-
schichte spielen fiir diese Relation eine geringe Rolle: in den

betrachteten Anderungsbereichen dieser Parameter ergibt sich eine
maximale Anderung des Relationswertes bei 33 GWd/t U-Abbrand von

nur 0.8%.

132 134

/Xe ) -
Relation: nach 7 Jahren Kiilhlzeit ist der Relationswert nur

Die Kiihlzeit hat ebenfalls keinen EinfluB auf die (Xe

0.5% gréBer als der Wert zur Entladungszeit.
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132 1

Fiir die (Xe /Xe 34)—Relation kann man schlieBen: Sie
ist hauptsédchlich sensitiv beziiglich des Abbrandes und der U235—
Anfangsanreicherung, deren Kenntnis zur Verwendung dieser Rela-

tion erforderlich ist.

(17) (Kr84/Kr83)—Re1ation
Kr84 und Kr83 bezeichnen die Teilchenzahldichten dieser Isotope
in Atome/cm®. In Abb. 3.41 ist der Verlauf des (Kr84/Kr83)—Ver—

h&ltnisses mit dem Abbrand gezeigt. Es ergibt sich eine parabo-
lische Funktion im Abbrandbereich von 10 bis iiber 40 GWd/t U.

Die (Kr84/Kr83)—Relation hdngt von.der U235—Anfangsanrei—

cherung ab: Bei Herabsetzung der Anfangsanreicherung von 3.2 w/o
auf 1.9 w/o wird der Relationswert bei 33 GWd/t U-Abbrand ca. 8%
kleiner (s. Abb. 3.41).

Die Relation ist wenig sensitiv beziliglich des M/B-Verhdltnisses
(s. Abb. 3.42): die ErhShung des M/B-Verhdltnisses von 2.0 auf 2.2
bewirkt eine Verkleinerung des (Kr84/Kr83)/Abbrand—Wertes um

weniger als 2%.

Die Einfliisse der Bor-Konzentration im Mo&erator, der Dicke der
Hiille und der Leistungsgeschichte sind sehr gering (maximale An-
derung des Relationswertes bei 33 GWd/t U-Abbrand von ca. 1.5% in
den betrachteten Anderungsbereichen dieser Parameter) und k&nnen

vernachldssigt werden.

Die (Kr84/Kr83)—Relation ist insensitiv beziiglich der Ab-
klingzeit: nach 7 Jahren Abklingzeit hat die Relation den glei-

chen Wert wie bei der Entladungszeit.

Aus den Ergebnissen fiir die (Kr84/Kr83)-Relation folgt:
Sie ist hauptsdchlich sensitiv beziliglich des Abbrands und der
U235—Anfzngsanreicherung. Die Verwendung der Relation erfordert

daher die Kenntnis dieser Parameter.
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(18) (Kr84/Kr86)—Relation

Kr84 und Kr86 bezeichnen die Teilchenzahldichten dieser Isotope

J in Atome/cm®. In Abb. 3.43 ist das Kr84/Kr86—Verhéltnis als Funk-
tion des Abbrands fiir verschiedene U235—Anfangsanreicherungen
(1.9 w/o - 4.9 w/o U235) dargestellt: Der (Kr84/Kr86)/Abbrandwert
f411lt um einen Faktor 1.5 ab zwischen 20 und 40 GWd/t U-Abbrand.

Die (Kr84/Kr86)—Relation hidngt von der U235—Anfangsanrei—

cherung ab: Es ergibt sich eine Erhdhung des Relationswertes bei
| 33 GWd/t U-Abbrand um ca. 7% bei der Herabsetzung der U235—An-
| fangsanreicherung von 3.2 w/o auf 1.9 w/o. Die Relation ist wenig
J sensitiv bezliglich des M/B-Verhdltnisses (s. Abb. 3.44): Die
g Enderung des M/B-Verh&dltnisses um + 10% verdndert den (Kr84/Kr86)/
\

Abbrand-Wert bei 33 GWd/t U-Abbrand um nur 0.6%.

J Die Relation ist auch wenig sensitiv bezliglich des Bor-Gehaltes
im Moderator, der Dicke der Hiille und der Leistungsgeschichte:

‘ es ergibt sich eine maximale Anderung des Relationswertes bei

33 GWd/t U-Abbrand von nur 0.9% in den betrachteten Anderungsbe-

reichen dieser Parameter.

Die Kiihlzeit hat keinen EinfluB auf die Relation (Relationswert

| nach 7 Jahren Kilhlzeit gleich dem Wert bei der Entladungszeit).

86)—Relation kann man schlieBen: Sie ist

{ sensitiv vor allem beziliglich des Abbrands und der U235—Anfangs—

\ Fir die (Kr84/Kr

i anreicherung. Die Verwendung dieser Relation erfordert deshalb

die Kenntnis dieser Parameter.

# (19)  (na'%8/na1%%) -relation
148 145 . . : ‘ : :
Nd und Nd bzeichnen die Teilchenzahldichten dieser Isotope
in Atome/cm®. Abb. 3.45 zeigt den Nd148/Nd145 -Verlauf mit dem

148 145

/Nd ) /Abbrand-Werte nehmen mit dem Abbrand
ab (um einen Faktor 1.5 zwischen 20 und 40 GWd/t U-Abbrand.
148 145

| Abbrand: die (Nd

Die (N4 ) -Relation ist sensitiv beziiglich der

\
\

‘ /Nd
l U235—Anfangsanreicherung: die Herabsetzung der Anfangsanreicherung
‘ von 3.2 w/o auf 1.9 w/o U235

33 GWd/t U um ca. 8%.

erhdht den Relationswert bei
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Die Relation ist wenig sensitiv beziliglich des M/B-Verh&ltnisses:
bei Anderungen des M/B-Verhdltnisses um 10% von 2.0 auf 2.2 wird
der Relationswert bei 33 GWd/t U-Abbrand nur ca. 0.8% kleiner
(s. Abb. 3.46).

Die Einfliisse des mittleren Bor-Gehalts im Moderator, der Leistungs-

geschichte und der Dicke der Hiille auf die Relation sind gering
(maximale Anderung des Relationswertes bei 33 GWd/t U-Abbrand von
nur 0.8% in den betrachteten Anderungsbereichen dieser Parameter)

und kOnnen vernachldssigt werden.

Der Relationswert nach 7 Jahren Abklingzeit ist nur ca. 0.4% klei-
ner als der Wert bei der Entladungszeit, so daB der EinfluB der

Kihlzeit auf die Relation vernachldssigbar ist.

Aus den Ergebnissen der Sensitivitdtsuntersuchung fir die
(Na %8 /na"4%) ~relation folagt: die.Relation ist hauptsich-
lich sensitiv beziiglich des Abbrands und der U235—Anfangsanreiche-
rung. Die Verwendung dieser Relation erfordert daher die Kenntnis

dieser Parameter.

(20)  (Nd14°/na148) —relation

Nd146 und Nd148 bezeichnen die Teilchenzahldichten dieser Iso-

tope in Atome/cm®. Abb. 3.47 zeigt den Verlauf vom Nd146/Nd148-
Verhdltnis mit dem Abbrand fiir verschiedene Anfangsanreicherun-
gen: Die (Nd146/Nd148)/Abbrand-Werte fallen um einen Faktor 1.5

ab zwischen 20 und 40 GWd/t U-Abbrand.

146/Nd148)-Relation erweist sich wenig sensitiv

235

Die (Nd

bezliglich der U -Anfangsanreicherung: Bei der Herabsetzung der

Anfangsanreicherung von 3.2 w/o auf 2.5 w/o und 1.9 w/o o33 er-
gibt sich eine ErhShung des Relationswertes bei 33 GWd/t U-
Abbrand um nur ca. 0.9 bzw. 1.2%. Die Relation ist ebenfalls
wenig abhdngig vom M/B-Verhdltnis (s. Abb. 3.48) . Bei Anderungen
des M/B-Verh&dltnisses von + 10% &ndert sich der Relationswert

bei 33 GWA/t U um nur ca. + 0.4%.



116

(bE-€ "898V 'S DNNAITHOSHILNNTIVL)
SINLTYHY3IA-"LSNNIHE /"AON INOA LINODIONYHAV S»TON/8¥ 10N ¢ 9v —-¢€-g8av

0% ‘0¢ “0e ‘01 "0
' : } : ¢y 0
(1/0M9) ONUYdggd
+ 9%°0
+ 0S°0
+ +S°0
-
1v4Sisva _
a-- -
v-~ + 8S°0
SYTAN/8HTON

= €8°0




117 -

‘0¥

(ee-¢ 'gav 's ONNAIFHOSHILNNTIVA)
INNYIHIIIUNUSINGANG ¥3Q NOA LIINIIINILHEH - 8+ T1ON/9%ION : v -¢ 'ggy

0% "0¢ v 01 0

C1/0M9) ONBYEEH

8FTAN/SYION L

A

08°1

88°1

06°1

S6°1

00°¢

S50



118

(ve-€ "9av 'S DNNAIFHOSHILNNTTVL)
w_Z.r.._AImm>...rwzzmmm\dOs_ WOA LIIXOIONYHEY 8v TON/S¥ TON : 8v -¢€gav

0¥ ‘0¢ ‘0¢ ‘01 ‘0
t ; t 921

¢1/019) ONBYggH

+ 08°1

T+ 9871

+ 0671

+ S$6°1

+ 00°¢

8bION/9HION 1 og-z



Bor-Konzentration im Moderator, Dicke der Hiille und Leistungs-

geschichten haben keinen EinfluB auf die Relation (maximale
Anderung des Relationswertes bei 33 GWd/t U-Abbrand von nur 0.3%

in den betrachteten Anderungsbereichen dieser Parameter) .

146/Nd148)—Relation hdngt nicht von der Kiihlzeit

Die (N4
ab: der Relationswert nach 7 Jahren Kithlzeit ist gleich dem Wert

bei der Entladungszeit.

Man kann fiir die (Nd146/Nd148}Relation schlieBen: Sie
ist in erster Linie sensitiv beziiglich des Abbrandes, der zur Be-
stimmung dieser Relation bekannt werden muB.

(21)  (Pu-Pu’3?) /Abbrand-Relation

Pu bezeichnet die Plutoniummasse in g/t UO und Pu239 bezeichnet
: 239

die Pu

-Masse in g/t Uo'

Abb. 3.49 zeigt (Pu—Pu239) als Funktion vom Abbrand fiir verschie-

dene U235-Anfangsanreicherungen. Die (Pu-Pu239)/Abbrand—Werte neh-
men von 5 bis etwa 20 GWd/t U-Abbrand um einen Faktor 2 zu. Zwi-
schen 20 und 40 GWA/t U-Abbrand ist der Relationswert ndherungs-
239%) /Abbrand-Relation hat in diesem Ab-
brandbereich einen Mittelwert 0.1168 + 3.7% é_g/tUO / MWd/t Uo—7
flir den Basisfall des Druckwasserreaktors.

weise konstant: die (Pu-Pu

239 235

Die (Pu-Pu ) /Abbrand-Relation hingt von der U -Anfangsanrei-
cherung ab: Die Herabsetzung der Anfangsanreicherung von 3.2 w/o
auf 2.5 und 1.9 w/o U235 bewirkt eine Erhdhung des Relationswer-

tes bei 33 GWd/t U-Abbrand um ca. 10% bzw. 19%.

Die (Pu-—Pu239

M/B-Verhdltnisses (s. Abb. 3.50): Es ergibt sich eine Vergr®Be-
rung des Relationswertes bei 33 GWd/t U-Abbrand um ca. 4% bei

) /Abbrand-Relation ist wenig sensitiv beziiglich des

der Herabsetzung des M/B-Verhiltnisses. um 10%.

Die Einflilisse der Bor-Konzentration im Moderator, der Dicke der
239) /apbrand-
Relation sind gering (maximale Znderung des Relationswertes bei
33 GWd/t U-Abbrand von ca. 2.5% in den betrachteten Anderungsbe-

Hille und der Leistungsgeschichte auf die (Pu-Pu

reichen dieser Parameter) und k®&nnen vernachldssigt werden.
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Der Relationswert nach 7 Jahren Kihlzeit ist ca. 9% kleiner als

der Wert bei der Entladungszeit.

Aus den Ergebnissen der Sensitivitdtsuntersuchung fiir die (Pu-

Pu239)/Abbrand—Relation folgt: Die Relation ist hauptsdchlich sen-

235

sitiv bezliglich der U -Anfangsanreicherung und der Kihlzeit,

deren Kenntnis zur Verwendung dieser Relation erforderlich ist.

(22) Cm244/Pu-Relation

244 . . 244 . . .
Cm und Pu bezeichnen die Cm - und die Plutoniummasse in
gramm/t Uy In Abb. 3.51 ist die Cm244-Masse als Funktion der Pu-

235-Anfangsanreicherungen (1.9-4.0 w/o0)

Masse flir verschiedene U
dargestellt.

Es ergibt sich eine Exponentialfunktion der Cm244/Pu—Relation mit

dem Abbrand.
244 235

Die Cm /Pu-Relation ist stark sensitiv beziiglich der U -An-

235

fangsanreicherung: Bei der Herabsetzung der U -Anfangsanreiche-

rung von 3.2 w/o auf 1.9 w/o wird der Relationswert bei 33 GWd/t

244/Pu—Relation hdngt

U-Abbrand um einen Faktor 1.6 grdBer. Die Cm
wenig vom M/B-Verhdltnis ab (s. Abb. 3.52): die ErhShung des M/B-
Verhdltnisses von 2.0 auf 2.2 verkleinert den Relationswert bei

33 GWd/tU-Abbrand um ca. 4%.

Die Erhthung des mittleren Bor-Gehalts im Moderator von 600 ppm
auf 800 ppm und 1000 ppm vergrdBert den Relationswert bei 33 GWd/t-

U um ca. 1.3% bzw. 3%.

244 )

Die Dicke der Hiille hat nur einen kleinen EinfluB auf die Cm
Relation (maximale Anderung des Relationswertes bei 33 GwWd/t U-
Abbrand von 0.6% im betrachteten Anderungsbereich dieses Parame-

ters) und kann vernachldssigt werden.

Die Cm244/Pu-Relation ist wenig sepsitiv beziiglich der Leistungs-
geschichte: es ergibt sich eine maximale Anderung des Relations-
wertes bei 33 GWdA/t U-Abbrand von ca. 4% in den betrachteten

Fdllen fir die Leistungsgeschichte.
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244/Pu—Relation dndert sich stark mit der Kiihlzeit: nach

Die Cm
7 Jahren Kiihlzeit ist der Relationswert ca. 23% kleiner als der

Wert zur Entladungszeit.

Aus den Ergebnissen der Sensitivitdtsuntersuchung fiir die Cm244/
Pu-Relation kann man schlieBen: die Relation ist sensitiv beziig-
lich des Abbrandes, der U235

deren Kenntnis zur Verwendung dieser Relation erforderlich ist.

-Anfangsanreicherung und der Kiihlzeit,

In Tab. 3.10 sind die prozentualen Abweichungen des Relations-
wertes vom Relationswert fiir den Basisfall des Druckwasserreaktors
bei etwa 30 GWd/t U-Abbrand bei der Anderung jeweils eines Parame-

ters zusammengestellt.

Eine summarische Bewertung der Sensitivititsanalyse wird in Tab.
3.11 dargestellt.

Die Fragen (B) und (C) des Fragenkomplex dieser Arbeit sind mit
der hier betrachteten Sensitivitdtsuntersuchung von Isotopenre-
lationen bezliglich der Reaktor- und Brennelement-Parameter beant-

wortet.,
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4. Erstellung eines Konzepts zur Anwendung von Isotopenrela-

tionen bei der Uberwachung von Spaltstoffen

Wenn Isotopenrelationen zur Uberwachung von Spaltstoffen zuver-
ldssig einzusetzen sind, muB ein eindeutiges Konzept zur Uber-
prifung von MeBanalysedaten abgebrannter Brennstoffe, zur Iden-
tifikation von Brennstoffvertauschungen und zur Identifikation
{ von Brennstoffabzweigungen erarbeitet werden. Dies ist der zweite

Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit.

Die experimentelle Absicherung des in diesem Kapitel erstellten
Konzepts wird in Kapitel 5 vorgenommen. Die in den Beispielen
dieses Kapitels angenommenen Werte der Isotopenrelationen basieren

auf Rechnungen.

Die Grundlage des in der vorliegenden Untersuchung erarbeiteten
Konzepts ist die selektive Sensitivitdt der Isotopenrelationen
bezliglich der Reaktor- und Brennelementparameter. Ihre Kenntnis

wurde in Kapitel 3 gewonnen.

! Nach dieseém Konzept soll der Inspektor einer Wiederaufarbeitungs-
anlage vorgehen. Das Konzept kann auch vom Betreiber der Wieder-
aufarbeitungsanlage bei normalem Betrieb angewendet werden. Der
Inspektor soll: (a) die Angaben vom Reaktorbetreiber (spezifisch

des Brennelements) nehmen: Brennelementgeometrie, U235

-Anfangsan-
reicherung, anfé@ngliche Uranmasse und Bestrahlungsgeschichte mit
dem Datum der Brennelemententladung aus dem Reaktor; (b) die
MeBanalysedaten des Wiederaufarbeiters (spezifisch des Brennele-
ments oder der Aufl&secharge) nehmen: Abbrand, (Pu/U), U235/U,
U236/U, Pu239/Pu, Pu240/Pu, Pu241/Pu und Pu242/Pu; (c) das
Cs134/Cs137— und Xe132/Xe131—Verhéltnis vor Ort messen (vgl. Ab-
schnitt 2.2) und (d) die relative U235

-Konzentration unabhéngig
vom Wiederaufarbeiter messen.

Die Uberpriifung des vom Wiederaufarbeiﬁer gemessenen Pu/U-Verh&dlt-
nisses wird der Schwerpunkt im zu untersuchenden Konzept sein,
denn das Pu/U-Verhdltnis liefert den gr&Bten Beitrag zur Unsicher-

! heit der Pu-Bestimmung mit der Pu/U-Methode. Dazu wird der Inspek-
tor Isotopenrelationen, die das Pu/U-Verh&dltnis enthalten, mit

den MeBanalysedaten ermitteln. Um solche Relationen zu iiberpriifen,
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sind die folgenden Fragen zu kldren:

- Wie identifiziert man einen zweifelhaften Relationswert? und

- Resultiert der zweifelhafte Relationswert aus MeBfehlern oder
aus stattgefundenen Brennstoffvertauschungen oder aus Brenn-

stoffabzweigungen?

Um einen zweifelhaften Relationswert zu identifizieren, soll der
Inspektor die im Kapitel 3 am Experiment abgesicherten theoreti-
schen Verfahren einsetzen: Unter Verwendung der Angaben des Reak-
torbetreibers wird eine Relation berechnet. Wenn ein mit den MeB-
analysedaten ermittelter Relationswert auBerhalb des zugehdrigen
theoretischen Unsicherheitsbandes (siehe 3.4) liegt, wird er als
zweifelhaft angenommen. Anderenfalls wird der Relationswert als
glaubhaft angenommen. Wenn der Inspektor vor Ort keine Rechenmbg-
lichkeit hat, soll er von der Uberwachungszentrale die Rechener-
gebnisse mdglichst vor der Inspektion bekommen. Wenn die MeBanaly-
sedaten spezifisch von Aufl®sechargen sind, soll der Inspektor

den Aufldsungsplan nehmen. Er soll danach mit den Rechenergebnissen
fiir die Brennelemente Mittelwerte der Isotopenrelationeh iber die

Aufldsecharge bilden.

Der erste Schritt zur Uberpriifung des Pu/U-Verhdltnisses mit Iso-
topenrelationen ist, die Angabe {liber den Abbrand des Brennstoffs
zu {liberpriifen. Die Griinde zur Abbrandiiberpriifung sind: (a) Es wird
abgesichert, daB kein Brennelement dummy ist; (b) die Bestimmung
des Terms U/Uo, das zur Anwendung der Pu/U-Methode bekannt sein
muB (vgl. 1.1), erfordert die Kenntnis des Abbrandes; (c) die
Berechnung von nicht-linearen Relationen (abbrandabhdngig) erfor-

dert die Kenntnis des Abbrandes.

Der Abbrand wird in der Regel durch eine massenspektroskopische
Isotopenverdiinnungsanalyse des Neodymiums mit einer Genauigkeit

von ca. 2-5% bestimmt (vgl. Abschnitt 2.2.2). Abb. 4.1 zeigt ein
schematisches Ablaufdiagramm der in der vorliegenden Arbeit benutzten

Prozedur zur Uberpriifung dieser Abbrandangabe.
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B, AKZEPTIERT FALSCHE ANGABE
M VON U_, L
[o]
B,, UND/ODER
Un
X,  FALSCH
M
BESTIMMUNG Bu, MIT
Xe = Xe (Bu)
X ARZEPTIERT B, FALSCH . ABBRAND: B
e U
M M
B AKZEPTIERT X.. FALSCH
Uy By
B UND/ODER
Un
Cq FALSCH
M
BESTIMMUNG By
2
MIT Cs = Cs (Bu)
X ODER
M
gy FALSCH
o AKZEPTIERT B FALSCH ABBRAND: B
S U U
M M 2
NOMENKLATUR
By =  ABBRANDWERT AUS Nd-METHODE
M
By =  BERECHNETER ABBRANDWERT
R
Xe: Xe”z/Xe131
Cs Cs134/Cs
U : ANFANGLICHE URANKONZENTRATION
L: LEISTUNGSGESCHICHTE
Abb. 4.1: Ablaufdiagramm zur Abbrandpriifung
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Mit der vorgegebenen anfédnglichen Uranmasse und der Leistungsge-
schichte wird der Abbrand berechnet. Wenn die MeB- und Rechenwerte
des Abbrandes bis auf 5% (Unsicherheit bei der Rechnung vom Ab-
brand - siehe 3.4) iibereinstimmen, wird die Abbrandangabe als
glaubhaft angenommen. Wenn die Abweichung zwischen dem MeBwert

und dem Rechenwert des Abbrandes grdBer als 5% ist, bedeutet dies:
entweder der Abbrand wurde falsch gemessen oder/und die Angabe

(UO, Leistungsgeschichte) des Reaktorbetreibers ist falsch. Um
132/Xe131

131
e

eine Entscheidung zu treffen, werden die Xe
CS134/CS137 132

-Relation eingesetzt. Die Xe /X
hauptsdchlich sensitiv beziliglich des Abbrandes (siehe Abschnitt
3.5.2) . Wenn der MeBwert der Xe132/Xe131

zugehdrigen Unsicherheitsbandes von ca. 3% liegt, wird der Abbrand

-Relation und

-Relation ist
-Relation innerhalb des

als glaubhaft angenommen und die Angabe des Reaktorbetreibers als

falsch angenommen, denn diese falsche Angabe hat keinen Einflu8

132/Xe131 132/Xe131_

auf die Xe -Relation. Wenn der MeBwert der Xe

Relation auBerhalb des Unsicherheitsbandes liegt, bedeutet dies:

entweder wurde der Abbrand falsch gemessen oder/und das Xe132/Xe131

Verhdltnis wurde falsch gemessen. Aus der graphischen Darstellung

von Xe132/Xe131 als Funktion des Abbrands (Bu) wird der Abbrandwert

Bu1 bestimmt, welcher dieser Funktion geniigt. Wenn Bu1 gleich dem

berechneten Abbrandwert (Bu_) ist, bedeutet dies aufgrund der Un-

132 R

abhdngigkeit der Xe /Xe131-Messung von der Abbrandbestimmung mit

der Nd-Methode: der Abbrand des Brennstoffs hat den Wert BuR =

Bu1 und der MeBwert des Abbrandes ist falsch.

Wenn Bu, ungleich dem berechneten Abbrandwert BuR ist, kann keine

1
Aussage gemacht werden, ob der Abbrand falsch gemessen wurde. In

diesem Fall wird die Cs134/Cs137

CS134/CS137

cherheitsbandes von ca. 3% (vgl. Abschnitt 3.4), wird der Abbrand-

wert als glaubhaft angenommen. Liegt der Cs134/Cs137

-Relation eingesetzt. Liegt der

-MeBwert innerhalb des zugeh®brigen theoretischen Unsi-

-MeBwert
auBerhalb des Unsicherheitsbandes, bedeutet dies: entweder wurde
134/CS137

wurde falsch gemessen. Aus der graphischen Darstellung von Cs
137
Cs

-Verhdltnis
134/

der Abbrand falsch gemessen oder/und das Cs

als Funktion des Abbrandes wird der Abbrandwert Bu2 bestimmt,

welcher dieser Funktion geniigt. Wenn Bu2 gleich dem berechneten
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Abbrandwert (BuR) ist, schlieB8t man wegen der Unabh&ngigkeit
134/Cs137—Messung von der Abbrandbestimmung mit der Nd-
Methode: der Abbrand des Brennstoffs hat den Wert Bu. = Bu

R 2
und der MeBwert des Abbrandes ist falsch. Wenn Bu2 ungleich Bu

der Cs

R
ist, kann keine Aussage {iber die Richtigkeit des Abbrandwertes

ohne eine Wiederholungsmessung der Xe132/Xe131

134

-Relation oder

der Cs /Cs137-Relation gemacht werden.

Diese Prozedur sei an Hand eines Beispieles verdeutlicht: Von
den gerechneten Abbrandwerten von 2 Brennelementen aus einem
1300 MWe-DWR wurden die Abbrandwerte willkiirlich unterschied-
lich stark verdndert: Der Abbrandwert des Brennelements Nr. 2

wurde willkiirlich um +10% ver&dndert (siehe Tab. 4.1).
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Brennele- Angenommene Werte Berechnete Ab- E-C
ment-Nr. des Abbrandes (GWd/tU) brandwerte =5 X 100
(Simulation von MeB- (GWda/t U)
werten)
1 25.8 25.6 0.8
2 28.6 26.0 10.0
Tab. 4.1: Berechnete Abbrandwerte von 2 Brennelementen aus einem

1300 MWe-DWR. Simulation eines Fehlers bei der Abbrand-
messung von Brennelement Nr. 2

Der angenommene MeBwert des Abbrandes des Brennelements Nr. 1 stimmt
mit dem Rechenwert bis auf 5% iiberein und wird deshalb als glaub-

haft angenommen.

Der Abbrandwert des Brennelements Nr. 2 wird als zweifelhaft iden-

132 3131, g

tifiziert (Abweichung von 10% vom Rechenwert). Die Xe
die Cs134/Cs137-Relation werden fiir das Brennelement Nr. 2 bestimmt

- mit folgenden Ergebnissen:

Relation Angenommener MeBwert Rechenwert bei
28.6 GWd/t U-Abbrand

xe132/xe131 2.29 2.41

137

cs13%/cs 0.0829 0.0899

131—MeBwert ist ca. 5% kleiner als der

e132/Xe131_

Der angenommene Xe132/Xe
Rechenwert bei 28.6 GWd/t U-Abbrand und entspricht dem X
Rechenwert bei 26.0 GWd/t U, -d.h. Bu, =.26.0 GWd/t U = Bug-

137-MeBwert ist ca. 8% kleiner als der

S134/CS137_

Der angenommene Cs134/Cs
Rechenwert bei 28.6 GWd/t U-Abbrand und entspricht dem C
Rechenwert bei 26.0 GWd/t U, d.h. Bu, = 26.0 GWd/t U = Bug.

Daraus wird geschlossen: der Abbrand des Brennelements Nr. 2 wurde

falsch (um 10% zu groB) gemessen.

Nachdem die Abbrandangabe f{iberpriift und akzeptiert wurde, muB die

U235—Anfangsanreicherung (eg) des Brennstoffs liberpriift werden.
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Diese Uberpriifung ist erforderlich, um einen u.U. stattgefundenen
Identifikationsfehler (Vertauschung von Brennelementen verschiede-

ner Anfangsanreicherung) zu entdecken. Abb. 4.2 zeigt ein schema-

tisches Ablaufdiagramm der Prozedur zur Uberpriifung der U235—An—
fangsanreicherung des Brennstoffs.
Es wird zundchst die D235-Relation eingesetzt (D235 = 65 - 35 mit

5 235 5 235 . 235 . . .

By © U0 /UO und ¢ = U /U). Die U -Abreicherung ist haupts&ch-
lich sensitiv beziiglich des Abbrandes und der U235—Anfangsanreiche—

rung (siehe Abschnitt 3.6). Wenn die Abweichungen zwischen den

Rechenwerten und den mit den MeBanalysedaten (55) ermittelten D235-
Werten innerhalb des zugehdrigen theoretischen Unsicherheitsbandes
von ca. 2% liegen, bedeutet dies: die Angaben von 82 und 55 werden

akzeptiert.

236 235 ;236

Die U -Isotopenkonzentration wird anschlieBend mit der D /U -

Relation tiberpriift.
Die D235/UZ36-Relation ist sensitiv beziiglich des Abbrandes und der
U235—Anfangsanreicherung, welche als richtig befunden wurden. Wenn
der mit den MeBanalysedaten ermittelte D235/U236—Wert auBerhalb des
zugehdrigen Unsicherheitsbandes von 3% (vgl. Abschnitt 3.5) liegt,

bedeutet dies: die u23®

andernfalls wird die U

-Isotopenkonzentration wurde falsch gemessen;

236—Konzentration als richtig akzeptiert.

235

Wenn die Abweichungen zwischen dem D -Rechenwert und dem mit den

MeBdaten ermittelten D235

entweder die U235—Isotopenkonzentration (55) wurde falsch gemessen

-Wert gréBer als 2% sind, bedeutet dies:

und/oder die Anfangsanreicherung des Brennstoffs ist falsch. Um

die Ursache der Abweichung aufzufinden, wird die folgende Prozedur
benutzt: Die Relationen U236/U, (100—Pu239)/D235 und U235/U, welche
selektive Sensitivit&dt beziiglich der Anfangsanreicherung haben,
werden zur Bestimmung der U235—Anfangsanreicherung angewendet.
Findet man mit diesen Relationen den gleichen Wert der U235

anreicherung e;, so heiBt das: die MeBwerte von U235, U236

Pu239

reicherung des Brennstoffs ist e;.

-Anfangs-
und

werden als glaubhaft angenommen und die richtige Anfangsan-
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Aus der Analyse der Sensitivitdt von 55 beziliglich €5 kann die
Grenze der Detektionsm&glichkeit einer Vertauschung von Brennele-
menten verschiedener Anfangsanreicherungen bestimmt werden. Bei
dem Unsicherheitsband von 2% in 0235 wird nach Abb. 4.3 die Ver-
tauschung eines bestrahlten Brennelements von 30 GWd/t U Abbrand
mit einem anderen DWR-Brennelement von relativ ca. 1.5% unter-
schiedlicher U235-Anfangsanreicherung detektiert. Findet man mit
235-Anfangsanreiche—'

235’ U236 - Pu239

diesen Relationen nicht den gleichen Wert der U
rung, wird geschlossen: von den drei MeBgr&Ben U
sind mindest zwei falsch. Um die Anfangsanreicherung des Brenn-
235y, v?3%/u una (100-Pu?3%) /p?3° 24
bestimmen, werden die Ergebnisse der Sensitivit&dtsanalyse dieser
Relationen benutzt. Abb. 4.3 zeigt das U235/U—Verhéltnis (Gewichts-

235—Anfangsanreicherung (e . w/o) fiir

stoffs mit den Relationen U

prozent) als Funktion der U
Abbrdnde zwischen 10 und 35 GWd/t U. Abb. 4.4 zeigt U 36/U (Ge-
wichtsprozent) als Funktion von ¢ fiir Abbrdnde zwischen 10 und
| 35 GWA/t U. Abb. 4.5 zeigt die (100-pu®3?)/p33>

| von e . Die Funktion ist unabhdngig vom Abbrand und kann approxi-

-Werte als Funktion

miert werden durch:

T (100-pu?3%)  64.0

; 335 = 5
D €

(o]

Mit den aus den MeBdaten ermittelten Relationswerten wird mittels

Abb. 4.3 - 4.5 die Anfangsanreicherung unmittelbar bestimmt.

Die Anwendung der D235—, U236/U—, und (100-Pu239)/D235-Relation

235

zur Uberpriifung der U -Anfangsanreicherung wird im folgenden am

Beispiel von Brennelementen aus einem 1300 MWe-DWR demonstriert.

235—Anfangsanreicherung be-

Die vom Reaktorbetreiber angegebene U
trdgt 3.2%. Vom Betreiber der Wiederaufarbeitungsanlage wurden fir
jedes Brennelement gemessen: der Abbraﬁd (wird als bereits verifi-
235/U, U236/U, Pu und pu?3?

nommenen MeBwerte isind willkiirlich ver&nderte Rechenwerte). Es

ziert angenommen), U, U /Pu (die ange-
wird eine Vertauschung von Brennelementen angenommen: das Brennele-
ment Nr. 2 habe 2.5 statt 3.2% Anfangsanreicherung; die MeBwerte

dieses Brennelements geh&ren also zu 2.5%-Anfangsanreicherung.
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Tab. 4.2 zeigt die angenommenen MeBwerte und die Rechenwerte (bei

5 . 4285 235 _ 5

den zugeh&rigen Abbrdnden) von ¢ /U und D = eo—es sowie

die prozentualen Abweichungen zwischen MeB- und Rechenwerten.

Brenn- Abbrand Angenom- Bere e- C-E Angenon= Berechne- C-E
element (GWd/tu) msgg te Usgg/u E =100 DE35— te D235- E g
Nr. U~ /U Werte (%) fur Werte (%) Werte (%) fiir
MeBwerte U235/U D235
(%)
1 25.8 1.29 1.27 -1.6 1.91 1.93 1.0
2 25.0 0.82 138 61 2.38 1.88 - =21,0

Tab. 4.2: Rechenwerte und angenommene MeBwerte von 2 Brennelemen-
ten aus einem 1300 MWe-DWR. Simulation einer Brennstoff-
vertauschung

235 235

Die angenommenen U /U= und D -Werte vom Brennelement Nr. 1

stimmen mit den Rechenergebnissen bis auf 2% {iberein und werden

als glaubhaft akzeptiert. Der angenommene D235—Wert von Brennele-
ment Nr. 2 wird als zweifelhaft identifizier@ (Abweichung von 21%
vom Rechenwert). Man schlieBt: entweder ist die angegebene Anfangs-
anreicherung dieses Brennelements falsch oder/und die relative
0235—Konzentration (0.82) wurde falsch gemessen. Aus Abb. 4.3 ent-
nimmt man: Bei 25 GWd/tU-Abbrand und U235/U = 0.82 betrdgt die

Anfangsanreicherung 2.5%.

Man betrachtet nun die angenommenen Werte von U236/U und (100—Pu239)/
D235 fir das Brennelement Nr. 2: U236/U = 0.330 w/o und (100—Pu239)/

D235 = 25.2 (wenn man von einer Anfangsanreicherung € = 2.5 bei

der D235—Bestimmung ausgeht) . Aus Abb. 4.4 entnimmt man: bei 25 GWd/t

U-Abbrand und U236/U = 0.330 betrdgt die Anfangsanreicherung 2.5%.

Aus Abb. 4.5 entnimmt man: bei (100-Pu®3?)/D?3° = 25.2 betrigt die
Anfangsanreicherung 2.5%. Aus diesen Ergebnissen und wegen der

selektiven Sensitivit&dt dieser Relationen beziiglich der U235—Anfangs-

anreicherung, wird geschlossen: Die Messungen von U235, U236 und
Pu239 sind richtig und die Anfangsanreicherung des Brennelements

Nr. 2 betrdgt 2.5%.
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Nachdem die Abbrandangabe, die Angabe liber die U235—Anfangsan—
reicherung und liber die U-Isotopenzusammensetzung iiberprift und
als glaubhaft angenommen wurden, werden auch das Pu/U-Verhdltnis
und die Angabe iiber den Reaktortyp lberpriift. Abb. 4.6 zeigt ein
schematisches Ablaufdiagramm zur Uberpriifung des Pu/U-Verhdlt-
nisses. Es wird zun&dchst die (Pu/U)/D 35—Relation betrachtet. Sie

235

ist sensitiv bezliglich der U -Anfangsanreicherung, welche be-

reits verifiziert wurde, und des Moderator/Brennstoff-Verhdltnisses

235—Rechenwerten

(M/B) . Wenn die Abweichungen zwischen den (Pu/U) /D
und den mit den MeBdaten ermittelten (Pu/U)/D235

des zugehdrigen theoretischen Unsicherheitsbandes von ca. 3% liegen,

-Werten innerhalb

werden die Pu/U-MeBwerte als glaubhaft angenommen. Wenn ein
(Pu/U)/D235
entweder ist Pu/U-Verhdltnis falsch und/oder das M/B-Verhdltnis

-Wert als zweifelhaft identifiziert ist, bedeutet dies:

wurde falsch angegeben. Zum Auffinden der Ursache des zweifelhaften
(Pu/U)/D235—Wertes ist die (PU/U)/S-Relation mit S = (Pu239/Pu240-
242 240
Pu /Pu
lich des M/B-Verhiltnisses (vgl. 3.6). Die Unsicherheit bei der
Rechnung von (Pu/U)/S betrigt ca. 4%. Wenn der (Pu/U)/S-Relations-

) geeignet: Die (Pu/U)/S-Relation ist insensitiv bezlig-

wert als zweifelhaft identifiziert wird und der Wert von S inner-
halb des zugehdrigen Unsicherheitsbandes von 3% liegt (vgl. 3s:2) 4
bedeutet dies: das Pu/U-Verhdltnis ist falsch. In diesem Fall
wird nur ein falsches M/B-Verh&dltnis als Grund filir den abweichen-
den Wert von (Pu/U)/S ausgeschlossen, denn die (Pu/U) /S-Relation
hidngt nicht vom M/B-Verhdltnis ab. Wenn der (Pu/U) /S=Wert inner-
halb des zugehdrigen Unsicherheitsbandes liegt, bedeutet dies:
Pu/U ist richtig und das M/B-Verhdltnis wurde falsch angegeben.
Das richtige M/B-Verhdltnis wird aus der Analyse der Sensitivitdt
der (Pu/u)/p%3>
weise ermittelt: Abb. 4.7 zeigt die (Pu/U)/D

Funktion des M/B-Verh&dltnisses fiir Anfangsanreicherungen von 1.9

-Relation beziliglich des M/B-Verhdltnisses folgender-

235—Relation als

bis 4.0%. Diese Funktion wird nach der "Methode der kleinsten

Quadrate" bestimmt zu:
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Pu/U
AKZEPTIERT
Pu/U falsch
und/oder
(M/B) falsch
>4% Pu/U und/oder
S falsch
<4%
Pu . .
B akzeptiert <33 S akzeptiert;
Pu
% falsch — falsch
>3%
Bestimmung von (M/B) S falsch
mit R und
1M gemessen
R1 E R1 (M/B)
Nomenklatur
r = (Pu/U) S = By . pute R = (Pu/U)
1 D235 Pu240 Pu240 2 S
M/B = Moderator/Brennstoff-Verhiltnis
Abb. 4.6: Ablaufdiagramm zur Uberpriifung des Pu/U-

Verhdltnisses und des M/B-Verhiltnisses
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(Pu/uU)

(4.2)
D235

(48862 - 17738 & + 2236 22) + (-29259 + 10663 e _ - 1343 €2)(ﬂ)
o o o o' 'B

1.6 <2 < 2.2
-—B-—

e

2 M, 2 .
(5653 - 2058 €, #:259 eo) (E) fir

1.9 < e < 4.0
. "

Im betrachteten (M/B)—Andérungsbereich ist die Funktion (Pu/U)/D235

monoton (Abb. 4.7). Dies bedeutet: Flir eine bestimmte Anfangsan-

reicherung und fiir einen (Pu/U)/D235

-Wert gibt es nur einen (M/B)-
Wert, der der Gl. (4.2) geniigt. Damit ist es mdglich, mit dem
(Pu/U)/D235 235

Verhdltnis mit Gl. (4.2) zu bestimmen.

-MeB8wert und der U -Anfangsanreicherung das (M/B)-

AuBerhalb des betrachteteh M/B-Anderungsbereiches (1.6-2.2) gilt
Gl . 4.2 nicht. Mit zunehmenden M/B-Werten werden die (Pu/U)/D235-
Werte filir eine bestimmte Anfangsanreicherung stets kleiner: Fir

By = 3.2% bewirkt die Zunahme des (M/B)-Verhdltnisses von 2.0 auf
3.0 und 4.0 (iibermoderiertes Brennelement) eine Abnahme des (Pu/U)/
D235—Wertes um 29% bzw. 40%.

Mit der oben beschriebenen Prozedur hat man also die M&glichkeit:

- innerhalb von 1.6<M/B<2.2 den richtigen M/B-Wert des Brennele-
mentes zu bestimmen

- auBerhalb von 1.6<M/B<2.2 auszusagen, ob das Brennelement sich
in einem iibermoderierten (M/B >2.2) oder untermoderierten (M/B
<1.6) Bereich befand.

Mit der beschriebenen Prozedur kann man nicht festlegen, ob das
ermittelte M/B-Verhdltnis durch eine Variation des Brennstabab-
standes oder des Pelletdurchmessers verursacht wird. Aus der Ana-
lyse der Sensitivitidt von (Pu/U)/D235 beziiglich des M/B-Verh&dlt-
nisses kann die Grenze der Detektionsmbglichkeit einer Vertauschung
von Brennelementen verschiedener M/B-Verh#&ltnisse bestimmt werden.

Bei dem Unsicherheitsband von 3% in (Pu/U)/D235 wird nach Abb. 4.7

die Vertauschung eines Brennelements von 3.0% U235

-Anfangsanreiche-
rung und 30 GWd/t U mit einem anderen Brennelement von ca. 3% unter-

schiedlichem M/B-Verhidltnis detektiert.



- 148 -

Die Uberpriifung des Pu/U-Verh&dltnisses sei am Beispiel von 2
Brennelementen aus einem 1300-MWe-DWR (M/B = 2) demonstriert. Es

wird angenommen, daB die Abbré&nde, die U235

-Anfangsanreicherung
und die U-Isotopenzusammensetzung bereits verifiziert wurden.

Es wird angenommen, daB8 das Brennelement Nr. 1 ein grdBeres M/B-
Verhiltnis (M/B = 2.1) als das angegebene hat. Tab. 4.4 zeigt die
angenommenen MeBwerte (willkiirlich verdnderte Rechenwerte) und
die berechneten Werte von (Pu/U) und (Pu/U)/D235 sowie die ent-

sprechenden Abweichungen.

Brenn- Angenom- Berechne- C-E Angenom- Berech- C-E
—x100 —=x100
element mene Pu/U- te Pu/U- E mene 235 nete E
Nr. Werte Werte fir Pu/U (Pu/U) /D (Pu/U)/D235 fiir Pu/U
(g/t) (g/t) (g/t/%) (g/t/%) p235
1 7940 8550 7.7 3950 4212 6.6
2 8235 8150 -1.0 4180 4201 0 .o

Tab. 4.4: Angenommene MeBwerte und berechnete Werte von Pu/U und
(Pu/U) /D235 fiir das Beispiel der Uberpriifung von Pu/U
mit der (Pu/U)/D235—Relation

235

Der angenommene MeBwert von (Pu/U)/D des Brennelements Nr. 2

ist konsistent mit der Rechnung und wird als glaubhaft angenommen.

235

Der angenommene (Pu/U) /D -MeBwert des Brennelements Nr. 1 weicht

um ca. 7% vom Rechenwert ab und wird als zweifelhaft identifiziert.
Die mSglichen Ursachen fiir die Abweichung sind: der angenommene
(Pu/U) -MeBwert ist falsch und/oder das M/B-Verhdltnis des Brennele-
mentes Nr. 1 wurde falsch angegeben. Man betrachtet die angenommenen

MeBwerte und die berechneten Werte von (Pu/U)/S mit S = (Pu239/Pu240

-Pu242/Pu240) fiir das Brennelement Nr. 1:
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Angenommener Rechenwert C-E
_E_ x 100
MeBwert (E) (C)
(Pu/U) /S 18422 17924 A T

Die Abweichung (2.7%) zwischen dem angenommenen MeBwert und dem
Rechenwert von (Pu/U)/S liegt innerhalb der Unsicherheit von ca.
4% bei der Rechnung. Es wird damit das Pu/U-Verhdltnis als glaub-
haft angenommen und geschlossen: das M/B-Verhdltnis des Brennele-

ments Nr. 1 wurde falsch angegeben. Mit dem angenommenen (Pu/U)/
235
D

U235

-MeBwert (3950 g/t/%) und mit der Anfangsanreicherung (3.2%
) findet man aus Abb. 4.7 oder iiber Gl. (4.2) das richtige
M/B-Verhdltnis (M/B = 2.1) des Brennelements Nr. 1.

Zusammenfassend 148t sich das erarbeitete Konzept zur Anwendung

der Isotopenrelationen wie folgt darstellen:

A) Zielsetzung des Konzepts:

Verifikation durch den Inspektor von MeBdaten bestrahlter Kernbrenn-
stoffe am Eingang der Wiederaufarbeitungsanlage und Uberpriifung der
Angabe ilber Anfangsanreicherung (eo) und Reaktortyp (M/B-Verhdlt-

nis) zur Identifikation von Brennstoffvertauschungen.

B) Voraussetzungen:

B1): Angaben vom Reaktorbetrieber: €7 M/B, Bestrahlungsgeschich-
te (L), UO
B2) : Angaben vom Betreiber der Wiederaufarbeitungsanlage: U, Pu

oder Pu/U, U5/U, U6/U, Puj/Pu j=9,...,2; Abbrand (Bu)

B3) : Theoretische Standards der Relationen: D235(e ,Bu) ,

(@]
235 ,y(c_,Bu), U236/U(68,Bu), 100—Pu239/D235(eo), p235
pu/U/D%32 (e ,M/B), Pu?3?/pu40.pu42/py240 gy, ,M/B),

Pu/U/Z_Pu23 /Pu24O-Pu242/Pu2407(Bu), Xe132/Xe13 (Bu) ,
Cs134/Cs137(Bu}L)

/U236(€O)r

B4) : Messungen vor Ort (Wiederaufarbeitungsanlagé) der Relationen:

Xe132/Xe131 and Cs134/CS137
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C) Prozedur: Siehe Abb. 4.1, 4.2 und 4.6

D) Grenzen des Konzepts:

134/C 1.57 132

D1): Wenn Abbrandbestimmung aus Nd, Cs s ~-MeBwert, Xe

Xe131

falsch sind, wird diese Situation zwar vom Konzept identifi-

/

-MeBwert, Uo und Leistungsgeschichte gleichzeitig

ziert; eine konkrete Aussage iiber die Gr&Be des Fehlers

kann aber nicht gemacht werden. Der Inspektor muB in diesem

Fall das Cs134/Cs137— oder Xe132/Xe131—Verhéltnis noch ein-
mal messen.
D2): Eine Vertauschung von einem bestrahlten Brennelement mit

einem anderen DWR-Brennelement von ca. 3% unterschiedlichem
M/B-Verhdltnis wird detektiert. Bei Vertauschungen von Brenn-
elementen mit 1.6iM/B52.2 wird der richtige M/B-Wert be-
stimmt. Bei Vertauschungen von Brennelementen mit M/B>2.2
oder M/B<1.6 wird nur ausgesagt, ob das Brennelement sich

in einem libermoderierten oder untermoderierten Bereich befand.

D3): Eine Vertauschung von einem bestrahlten Brennelement mit
einem anderen DWR-Brennelement von relativ ca. 1.5% un-

235

terschiedlicher U -Anfangsanreicherung wird detektiert.

Nachdem ein Konzept bei der Anwendung der Isotopenrelationen erar-
beitet wurde, wird in Kapitel 5 auf die experimentelle Absicherung

des Konzepts eingegangen.
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5. Experimentelle Absicherung des Konzepts zur Anwendung von

Isotopenrelationen

Gegenstand dieses Kapitels ist die experimentelle Absicherung

des in Kapitel 4 erarbeiteten Konzepts zur Uberpriifung der MeB-
analysedaten abgebrannter Brennstoffe und zur Identifikation

von Brennstoffvertauschungen. Die Absicherung des Konzepts erfolgt
an Hand von MeBergebnissen aus chemischen Analysen aufgeldster
Brennelemente aus verschiedenen Druckwasserreaktoren mit Hilfe
weniger in der Literatur verfiligbaren Beispiele von MeBfehlern bei

den Analysen.

Das Konzept wird zunidchst zur Uberpriifung der Abbrandangabe an-
gewendet. Man benutzt dazu die MeBanalysedaten des Batches Nr. 91
vom KWO-Reaktor. Dieses Batch wurde in dieser Untersuchung aus-
gewdhlt, weil seine Leistungsgeschichte und die MeBwerte des Ab-
132/Xe131_ il Cs134/CS137

Das Batch 91 hat nach Angabe des Brennelementherstellers 3.13%
235
U

brandes, des Xe -Verhdltnisses vorliegen.
-Anfangsanreicherung. Der MeBwert des Abbrandes betrdgt

27985 MWd/t U. Der Rechenwert des Abbrandes unter Verwendung der
Leistungsgeschichte und der anfdnglichen Uranmasse betrdgt 28550
MWd/t U. Der Unterschied von ca. 2% zwischen dem MeB8wert und dem
Rechenwert des Abbrandes liegt innerhalb des zugehdrigen Unsicher-
heitsbandes von 5%. Somit wird der MeBwert des Abbrandes akzep-
tiert.

132/Xe131 134/C 137

Die Uberpriifung der Xe - und der Cs s -Relation
liefert eine weitere Bestdtigung des Abbrandwertes. Die MeBwerte
dieser Relationen sind /46 /: Xe132/Xe131 = 2,402 und Cs134/Cs137
= 1.146. Die MeBwerte der Xe132/Xe131— und der Cs134/Cs137—
lation weichen ca. 1% und 1.5% von den berechneten Werten ab

(s. Abb. 5.1 und 5.2). Ein MeB- oder Buchfiihrungsfehler (z.B. von
10%) bei der Abbrandbestimmung wdre mit Sicherheit nach Abb. 5.1
und Abb. 5.2 von der Xe132/Xe131— und der Cs134/Cs137

entdeckt worden: In diesem Fall wiirden die MeBwerte dieser Rela-

Re-

-Relation

tionen ca. 6% und 12% von den Reéhenwerten nach Abb. 5.1 und 5.2

abweichen. Dariiber hinaus hdtte man den nominalen Abbrandwert mit
132/Xe131 134/Cs137

von ca. 2.5% bzw. 0.5% ermitteln kdnnen.

den Relationen Xe und Cs mit einer Genauigkeit
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h = MeBwert flir KWO-Batch Nr. 91
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Das Konzept wird im folgenden zur Uberpriifung des MeBwertes der

Xe132/Xe131—Relation fiir das Batch Nr. 86 aus dem KWO-Reaktor

angewendet. Es wurde beobachtet, daB der Xe132/Xe131

ca. 10% kleiner als die Xe132/Xe131

-MeBwert
-MeBwerte fiir die anderen
Batches der gleichen Wiederaufarbeitungskampagne ist. Es besteht
damit der Verdacht auf einen MeBfehler. Es wird zun&dchst der Ab-
brand des Batches Nr. 86 berechnet und mit dem AbbrandmeBwert ver-
glichen. Tab. 5.1 zeigt den MeB- und den Rechenwert des Abbrandes
des Batches Nr. 86.

Abbrand (GWd/t U) Xe132/Xe131
= R-
Messung Rechnung Bﬂﬂ x 100 Messwert Rechenwert —EE x 100
29.35 28.79 -1.9 2.228 2.442 7

Tab. 5.1: MeB- und Rechenwerte des Abbrandes und des Xe132/Xe131—
Verhdltnisses fiir das Batch Nr. 86 aus dem KWO-Reak-
tor

Der Unterschied von 1.9% zwischen dem MeB- und dem Rechenwert des
Abbrandes liegt innerhalb des zugehOrigen Unsicherheitsbandes
von 5%. Somit wird der MeBwert des Abbrandes des Batches Nr. 86

akzeptiert. Nachdem der Abbrand lberpriift und akzeptiert wurde,

132 131
e

wird der Xe /X -MeBwert mit dem Rechenwert in Tab. 5.1 ver-

glichen. Der Unterschied von 7% zwischen dem MeB- und dem Rechen-

132 131
e

wert von Xe /X liegt auBerhalb des zugehOrigen Unsicherheits-

bandes von 3%. Man schlieBt: das Xe132/Xe131

-Verhdltnis fir das
Batch 86 wurde falsch gemessen, da dieses Verhdltnis nur vom
Abbrand abhdngt, welcher bereits verifiziert wurde. Es wurde fest-
gestellt /67 /, daB die Inhomogenit&dt der MeBprobe zu diesem MeB-

fehler gefihrt hat.

Das Konzept wird im folgenden zur Uberpriifung der Messungen der
U-Isotopenzusammensetzung von zweli Batches aus dem SENA-Reaktor

angewendet. Die Batches Nr. 1000 und 1200 haben nach Angabe des
Brennelementherstellers 3.358% U235
akzeptierten Abbrdnde des Batches Nr. 1000 und 1200 betragen 20612

und 19655 MWd/t U. Tab. 5.2 zeigt die MeB- und Rechenwerte der

relativen U235—Konzentration (U235) und der U235

(D235

-Anfangsanreicherung. Die

-Abreicherung

) sowie die entsprechenden prozentualen Abweichungen.



- 154 -

235 -, 7 235 - 5

Batch U s/ D / %/
R Messung Rechnung RQM % Messung Rechnung Eﬁﬂ (%)
1000 1.728 1.710 -1.0 1.630 1.648 1.
1200 1,769 1..750 -1.1 1.589 1.608 142
Tab. 5.2: MeB- und Rechenwerte der relativen U235—Konzentration
und der U233—Abreicherung von Batches aus dem SENA-

Reaktor

Die Abweichungen zwischen den MeB- und Rechenwerten von U235

und D235 liegen innerhalb des zugehOrigen Unsicherheitsbandes: Die

Angaben von der U235—Anfangsanreicherung und von der relativen

U235—Konzentration werden somit akzeptiert.

236

Die Messungen der relativen U -Konzentration (U236) werden an-

235 ,;,236_

schlieBend mit der D Relation iiberpriift. Tab. 5.3 zeigt

die MeB- und Rechenwerte der relativen U236—Konzentration und der

D235/U236—Relation sowie die entsprechenden prozentualen Abweichun-

gen.
235
236 ~_ = D = o=
/ %/ /% /
U236 - -
Batoh= Messung Rechnung El % Messung Rechnung ] (%)
Nr. M R
1000 0.395 0.327 -17.2 4,127 5.040 29
1200 0.372 0.320 -14.0 4,272 5.025 18
Tab. 5.3: MeB- und ngheaygrte der relativen U236 Konzentration
und der D -Relation von Batches aus dem

SENA—Reaktor

Die Abweichungen zwischen dem mit den MeBdaten bestimmten D
Relationswert und dem Rechenwert liegen auBerhalb des zugehdrigen
Unsicherheitsbandes. Man schlieBt damit: die relative U236—Konzen-

tration von den Batches Nr. 1000 und 1200 wurde falsch gemessen;

235 ;236 _
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die von der Isotopenrelationstechnik vorausgesagten nominalen
Werte der U230-Konzentration sind 0.327+3% fir das Batch Nr. 1000
und 0.320+3% fir das Batch Nr. 1200.

Die Messungen der relativen U236—Konzentration von Batches Nr.

1000 und 1200 wurden in einem zweiten Labor wiederholt / 43/ mit
den folgenden Ergebnissen: U236 / Batch Nr. 1000_7 = 0.332 und
Sl / Batch Nr. 1200_/ = 0.324. Mit diesen Werten ergeben sich
die folgenden D235/U236 D235/U236 = 4,910 fiir Batch Nr.
1000 und D235/U236 235 U236_

= 4,904 fir Batch Nr. 1200. Diese D /
Werte stimmen bis auf 2.5% mit den D

-Werte:

235/U236-Rechenwerten iiberein,

so daB die U-Isotopenzusammensetzung jetzt als richtig angenommen

werden kann. Die Wiederholungsmessung der relativen U236—Konzen-

tration des Batches Nr. 1000 und 1200 haben die Aussagen der

Isotopenrelationstechnik bestdtigt.

Das Konzept bei der Anwendung von Isotopenrelationen wird im fol-
genden zur Identifikation von zufdlligen Brennstoffvertauschung
eingesetzt.

235

27 Brennelemente von 3.13% U -Anfangsanreicherung und 3 Brenn-

235

elemente von 3.897% U -Anfangsanreicherung mit ca. 20 GWd/t U-

Abbrand wurden zur Wiederaufarbeitung in eine Wiederaufarbeitungs-

anlage transportiert /43 /. Die 27 Brennelemente von 3.13% U235—

Anfangsanreicherung wurden aufgeldst und 9 Batches von je 3 Brenn-
elementen wurden gebildet. Es wurde bei der EingangsmeBanalyse
beobachtet, daB die relative U235-Konzentration des Batches Nr.
1100 der Wert (eS = 2.192%) ca. 40% gr6Ber als die von den ande-

deren Batches ist. Es bestand deshalb der Verdacht auf eine Ver-

tauschung der Brennelemente von 3.13% U235

mit den Brennelementen von 3.897% U235—Anfangsanreicherung. Um

die Ursache fiir den abweichenden Wert der relativen U235—Konzen—

-Anfangsanreicherung

tration des Batches Nr. 600 zu finden, werden die theoretischen
235/U und (100-Pu239)/D235'eingesetzt. Der
verifizierte Abbrand des Batches Nr. 1100 hat den Wert 21654 Mwd/t U.

235

Werte der Relationen U

Fir die Anfangsanreicherung von.3.897% U

Verlauf der UZBS/U—Relation mit der U235-Anfangsanreicherung nach

Abb. 5.3 ein Wert von 2.160% £ir dis welative G202

ergibt sich aus dem

-Konzentration
flir das Batch Nr. 1100. Dieser Wert stimmt bis auf 1.5% mit dem
MeBwert der relativen U235—Konzentration des Batches Nr. 1100

iiberein.
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Abb. 5.3: Relative U -Konzentration als Funktion der U -An-

fangsanreicherung (eg) bei 21654 MWd/t U-Abbrand

235

Fiir die Anfangsanreicherung von 3.897% U ergibt sich aus

Gl: 4.1 (100—Pu239)/D235 = 64/52 ein Wert von 71.99% fiir die re-
lative Pu239—Konzentration des Batches Nr. 1100. Dieser Wert

stimmt bis auf 1.3% mit dem MeBwert der relativen Pu239—Konzen—

tration (Pu239 = 71.042%) i{iberein. Bei Einsatz der Isotopenrela-
tionstechnik wird geschlossen, daB die MeBwerte von U235 und Pu239
des Batches Nr. 1100 zu einer U235—Anfangsanreicherung von 3.897%

gehdren, so daB eine Vertauschung von Brennelementen von 3.13%

U235-Anfangsanreicherung mit Brennelementen von 3.897% stattge-

funden hat. Dies wurde am Ende der Wiederaufarbeitungskampagne
bei der Aufldsung der 3 Brennelemente mit 3.897% U235—Anfangsan-

reicherung bestédtigt.
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Das Konzept bei der Anwendung von Isotopenrelationen wird im fol-
genden zur Identifikation einer Vertauschung von Brennelementen
gleicher U235-Anfangsanreicherung aus verschiedenen Reaktoren

(verschiedene M/B-Verhdltnisse) eingesetzt.

Im Lagerbecken einer Wiederaufarbeitungsanlage liegen Brennelemen-
te aus dem TRINO-Reaktor und aus dem KWO-Reaktor gleicher Anfangs-
anreicherung (3.13%) und wenig unterschiedlicher Abbrdnde (ca.

20 GWd/t U). Die Brennelemente aus dem KWO-Reaktor werden aufge-
235

16st und es wird beobachtet, daB der (Pu/U) /D -Relationswert
des Batches Nr. 100 ca. 20% grdBer als die von den anderen Batches
ist. Die U235—Konzentrati0n und der Abbrand wurden iliberpriift und

als richtig angenommen. Es besteht deshalb der Verdacht auf eine
Vertauschung der KWO-Brennelemente mit TRINO-Brennelementen glei-
cher Anfangsanreicherung und wenig unterschiedlicher Abbré&nde,

da die KWO-Brennelemente (M/B = 2) und die TRINO-Brennelemente
(M/B = 1.65) verschiedene Moderator/Brennstoff-Verhdltnisse haben.

235 zu fin-

Um die Ursache filir den abweichenden Wert von (Pu/U)/D
den, wird die (Pu/U)/(Pu239/Pu240 . Pu242/Pu240)—Relation benutzt.
Der mit den MeBwerten bestimmte (Pu/U)/(Pu239/Pu240 §u242/Pu240)—
Wert betrdgt 17889 und stimmt bis auf 2% mit dem Rechenwert dieser
Relation (17500) {liberein. Da diese Relation insensitiv bezliglich
des M/B-Verhdltnisses ist, schlieBt man: der (Pu/U)/D235—MeBwert
ist richtig und das M/B-Verhdltnis ist falsch. Aus dem Verlauf

der (Pu/U)/D235-Relation mit dem M/B-Verh&dltnis in Abb. 5.4 kann
man entnehmen, daB es sich fiir M/B = 1.65 ein Pu/U/D235—Wert von
5130 ergibt. Dieser Wert stimmt bis auf 0.4% mit dem Pu/U/D235—MeB-
wert Ulberein. Es wird daraus geschlossen, daB eine Vertauschung

der KWU-Brennelemente (M/B = 2) mit TRINO-Brennelementen (M/B

= 1.65) stattgefunden hat. Das wurde bei der Aufldsung der TRINO-
Brennelemente bestdtigt, da fiir einen Batch der TRINO-Kampagne

der Pu/U/D235

beobachtet wurde.

-Wert, der zu dem M/B-Verhdltnis gleich 2 gehort,
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Abb. 5.4: (Pu/U) /D23°-Relation als Funktion vom M/B-Verh&ltnis

fiir 3.13% U235-Anfangsanreicherung

Die Ergebnisse bei der Anwendung von Isotopenrelationen an MeB-
analysedaten aus verschiedenen Druckwasserreaktoren demonstrieren
die Fdhigkeit des in Kapitel 4 erarbeiteten Konzepts zur Identifi-

kation von MeBfehlern und von Brennstoffvertauschungen.
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6. Anwendungsmdglichkeiten von Isotopenrelationen zur Uberwa-

chung von Spaltstoffen

Um die Einsatzmbglichkeit der Isotopenrelationen fiir die Spalt-
stofffluBkontrolle im nuklearen Brennstoffkreislauf festzusetzen,
muB festgestellt werden, welche Brennstoffabzweigungen mit Isoto-

penrelationen nachgewiesen werden konnen.

Zur LOsung dieser Aufgabe werden einige wichtige Abzweigungsstra-
tegien bei der Fertigung der Brennelemente, beim Transport der
Brennelemente vom Reaktor zu einer Wiederaufarbeitungsanlage, bei
einer Wiederaufarbeitungsanlage (Lagerbecken, Head-End, Ausgang)
betrachtet. Es ist nicht Gegenstand dieses Kapitels, die Wahrschein-

lichkeit filir eine bestimmte Abzweigung zu beurteilen.

Man betrachtet zundchst die Abzweigungsstrategien von frischen (un-
bestrahlten) Brennstoffen unmittelbar nach der Fertigung. Es wird
die Ersetzung einiger Brennstdbe durch Brennstdbe mit kleinerem
Spaltstoffgehalt bei der Fabrikation der Brennelemente beriicksich-
tigt (vgl. 2.1). Es gilt die kleinste Anzahl der ersetzten Brenn-
stdbe, welche mit den Isotopenrelationen detektiert werden kann,
festzustellen.

235

Die Ersetzung verursacht eine Anderung der U -Anfangsanreiche-

rung und wird deshalb bei der Uberpriifung der U-Isotopenzusammen-
setzung bzw. der U235
235—Konzentration bei 30 GWd/t U Abbrand mit der U

Anfangsanreicherung mit dem Unsicherheitsband von 2% bei der Be-

rechnung der U235—Konzentration werden in Abb. 6.1 dargestellt.

-Anfangsanreicherung identifiziert. Die ZAn-

derung der U .

Das Unsicherheitsband von 2% um den U235—Konzentrationswert bei
3,28 y233

reich 3.14 - 3.26% in der Anfangsanreicherung. Dies bedeutet: Wenn

-Anfangsanreicherung entspricht nach Abb. 6.1 dem Be-

die Anfangsanreicherung des Brennelemehts auBerhalb des Bereiches
3.14 - 3.26% liegt, wird die Ersetzung des Brennstoffs identi-
fiziert. Die kleinste detektierbare Anzahl der ersetzten Brenn-

stdbe wird wie folgt bestimmt:
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e e e e = e o —— . —— o — o ———
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2.5 3.0 314 3.26 3.5
235

Abb. 6.1: ZAnderung der relativen U -Konzentration mit der
U235—Anfangsanreicherung (eo) fiir 30 GWd/t U-Abbrand

Es seien n die Anzahl der ersetzten Brennstdbe in einem Brennele-

ment, 801 die U235—Anfangsanreicherung in ¢ der ersetzten (nomi-

nale) Brennstdbe, e die U235

-Anfangsanreicherung in % der ein-
gesetzten Brennstdbe und N die gesamte Anzahl der Brennstdbe in
dem Brennelement. Dabei wurde davon ausgegangen, daB8 alle Brenn-
stibe eines Brennelements die gleiche Anfangsanreicherung haben.
Damit gilt fiir die Anfangsanreicherung des Brennelements nach der

Ersetzung von n Brennst&dben:

(N—n)eo1 + n eg,

(6.1) € =
OBe N
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und daher

(6.2) n = <N € # e

Die kleinste Anzahl der ersetzten Brennstdbe, welche mit den
Isotopenrelationen detektiert wird, entspricht der kleinsten
detektierbaren Anfangsanreicherungsdifferenz. Diese Differenz hat
nach Abb. 6.1 den Wert 3.26% - 3.20% = 0.06% fiir Brennstoffe von
3.2%-Anfangsanreicherung. Beim Einsetzen in Gl. 6.2 ergibt sich
die kleinste Anzahl von Brennst&ben, die bei der Ersetzung von
Brennstdben in einem Brennelement von 3.2% Anfangsanreicherung
eines 1300 MWe DWR's (N = 236 Brennstdbe) mit Isotopenrelationen
detektiert werden konnen. Als Ergebnis ergib sich, daB folgende
Ersetzungen mit Isotopenrelationen detektiert werden kdnnen:
(a) 4 Brennstdbe durch Stibe von nicht-nuklearem Material;
(b) 6 Brennstdbe durch Stibe von Natururan;
(c) 20 Brennstdbe durch St&be von 2.5% U235
und
(d) 70 Brennstdbe durch Stdbe von 3.0% U

-Anfangsanreicherung,

235—Anfangsanreicherung.
Wenn die MeBgenauigkeit bei der Bestimmung der Isotopenrelationen
besser wird, wird in diesem Fall die detektierbaren Anfangsanrei-
cherungsdifferenzen kleiner und damit wird auch die kleinste

detektierbare Anzahl von ersetzten Brennstdben kleiner.

Es werden im folgenden Abzweigungsstrategien fiir abgebrannte Brenn-
stoffe betrachtet. Es muB also der Teil des offenen nuklearen
Brennstoffkreislaufes vom Ausgang des Reaktors bis zum Ausgang der

Wiederaufarbeitungsanlage betrachtet werden.

Die Entfernung eines ganzen Brennelements und das Ersetzen durch
ein Brennelement mit kleinerem oder keinem Spaltstoffgehalt kdnnte

folgenderweise erfolgen:

(a) Ein bestrahltes Brennelement wird durch einen undeklarierten
Transport von einem Lagerbecken entfernt und durch ein dummy -

Brennelement, das von auBen zum Lagerbecken gebracht wurde,
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ersetzt. Das entfernte bestrahlte Brennelement wird zur Wie-

deraufarbeitung in eine geheime Anlage transportiert.

(b) Ein mit bestrahlten Brennelementen beladener Transportbehdlter
wird widhrend des Transports vom Reaktor bzw. Zwischenlager
zur Wiederaufarbeitungsanlage durch einen Beh&dlter mit ent-
sprechend viel dummy-Brennelementen ersetzt. Die entfernten
Brennelemente werden zur Wiederaufarbeitung in eine geheime

Anlage transportiert.

(c) Ein bestrahltes Brennelement wird im Lagerbecken einer Wieder-
aufarbeitungsanlage durch ein dummy-Brennelement, das unde-
klariert zur Anlage gebracht wurde, ersetzt. Das entfernte

Brennelement wird spdter undeklariert wiederaufgearbeitet.

Es kdnnten auch Teile eines Brennelements entfernt werden. Zum
Beispiel in einem Kernkraftwerk kdnnten wegen vermuteter Brenn-
stabbeschiddigungen Brennstibe aus dem Brennelement herausgenommen
werden und durch dummy-Brennstdbe ersetzt werden. Die entfernten
Brennstibe kdnnten spidter zur Wiederaufarbeitung in eine geheime

Anlage geschickt werden.

In den hier durchgefiihrten Rechnungen zur Simulation der oben be-
schriebenen Szenarien betrachten wir das Ersetzten eines typischen
Brennelements eines 1300 MWe-Druckwasserreaktors (3.2% U235—An—
fangsanreicherung; ca. 30 GWd/t U-Abbrand; 236 Brennstdbe) durch
(1) ein Element von nicht nuklearem Material, z.B. Stahl; (2) ein
unbestrahltes Brennelement von gleicher Anfangsanreicherung;

(3) ein unbestrahltes Element von Natururan; (4) ein Brennelement

235) und kleinerem Ab-

von kleiner Anfangsanreicherung (1.9 w/o U
brand (ca. 16 GWA/t U) aus gleichem Druckwasserreaktor; (5) ein
Brennelement von gleicher Anfangsanreicherung aus einem verschiede-

nen Druckwasserreaktor mit grdBerem Moderator/Brennstoff—Verhéltnis.

Die Detektion der oben genannten Ersetzungen wird mit Hilfe der

Isotopenrelationen vorgenommen.
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(1) Ersetzung eines Brennelements durch ein Element von nicht-

(2)

nuklearem Material (z.B. Stahl): Die Ersetzung wird mit
134
/

zerstdrungsfreier y-spektrometrischer Bestimmung des Cs
137
Cs

Fall keine Cs-Aktivitdt vorliegt. Wenn Cs im richtigen Ver-
haltnis cs 34/cs?37

Ersetzung mit aktiver Neutronenmessung detektiert. Die Er-

-Verhdltnisses im Lagerbecken detektiert, da in diesem
ins Element eingebracht wurde, wird die

setzung wird bei der Aufldsung der Brennelemente detektiert,

da keine Spaltgase (z.B. Xe) vorhanden sind.

Die Ersetzung einiger Brennstibe aus dem Inneren des Brennele-
ments durch Stdbe von nicht-nuklearem Material wird von den
37 132/Xe131, welche in
diesem Fall unveré&dndert bleiben, nicht detektiert. Solche Er-

Isotopenverh&ltnissen Cs -4/Cs und Xe
setzung verursacht keine Verdnderung der Isotopenrelationen
und werden deshalb mit der Isotopenrelationstechnik nicht de-
tektiert. Die Ersetzung einiger Brennstdbe aus dem Inneren

des Brennelements durch Sti#be von nicht-nuklearem Material
verursacht jedoch eine Verkleinerung der Uran-Masse des Brenn-
elements. Diesg Ersetzung kann deshalb durch den Vergleich

der verifizierten U-Masse mit der durch Rechnungen vorherge-
sagten U-Masse detektiert werden. Wie im Rahmen dieser Arbeit
in Kapitel 3 gezeigt wurde, wird die U-Masse von den theoreti-
schen Verfahren bei einer Ungenauigkeit von 5% im Abbrand mit
einer Unsicherheit von ca. 0.5% vorhergesagt. Als Ergebnis
ergibt sich, daB die Ersetzung von ca. 2 Brennstiben durch

Stdbe von nicht-nuklearem Material detektiert wird.

Ersetzung eines Brennelements durch ein unbestrahltes Brennele-

235

ment von gleicher U -Anfangsanreicherung: Das Ersetzen eines

134/CS137

dhnlich wie im Fall (1) detektiert. Die Er-

ganzen Brennelements wird bei der Bestimmung von Cs
und Xe132/Xe131
setzung einiger Brennstdbe verursacht eine Ver&dnderung der
U-Isotopenzusammensetzung und der U-Konzentration und wird
damit bei der Uberpriifung der U-Isotopenzusammensetzung de-

tektiert.,



(3)

Die Werte der U235—Abreicherung und der relativen U236—Kon—

zentration nehmen proportional zum prozentualen Anteil der
ersetzten Brennstibe ab. Im Rahmen der Unsicherheiten von 2%

D235 und U236 wird das Ersetzen von mehr

2
239)/D 35

nimmt mit der Anzahl von ersetzten Brennstdben zu: Bei der

bei der Rechnung von
als ca. 5 Brennstibe detektiert. Die (100-Pu ~Relation
Unsicherheit von 3% bei der Berechnung dieser Relation wird
das Ersetzen von mehr als ca. 7 Brennstdbe detektiert. Das
Pu/U-Verhdltnis nimmt proportional zum prozentualen Anteil der
239/Pu240 Pu242/Pu240)—
Verhiltnis bleibt unver&dndert. Damit wird bei der Ersetzung:
(a) die (Pu/U)/D235

(Pu/U)/(Pu239/Pu240 . Pu242/Pu240)—Relation abnehmen. Bei
239
/

ersetzten Brennstibe ab. Das (Pu
-Relation unverdndert bleiben und (b) die
der Unsicherheit von 4% bei der Rechnung von (Pu/U)/(Pu

Pu240 Pu242/Pu240

Brennstidben detektiert.

) wird die Ersetzung von mehr als ca. 10

Ersetzung eines Brennelements durch ein unbestrahltes Element

von Natururan: Die Ersetzung wird ebenfalls wie im Fall (1)

134/Cs137 and Xe132/Xe131

detektiert. Bei der Ersetzung einiger Brennstdbe bleiben die
132 131 134 137
Xe /Xe /Cs

Ersetzung von diesen Relationen nicht detektiert wird. Die

bei der Bestimmung der Relationen Cs

und Cs -Relationen unverdndert, so daB die

Ersetzung einiger Brennstdbe durch unbestrahlte Brennstdbe von
Natururan verursacht eine Verdnderung der U-Isotopenzusammen-

setzung und wird deshalb bei der Uberpriifung der U-Isotopen-

236

zusammensetzung detektiert. Die U -Konzentration nimmt mit

der Anzahl der ersetzten Brennstibe ab: Bei der Unsicherheit

236

von 2% bei der U -Rechnung wird die Ersetzung mehrerer als

235 4na (100 Pu?3?)y
bleiben in diesem Fall unveridndert. Die Relationen
(Pu/U)/D235 und (Pu/U)/(Pu239/Pu240 Pu242/Pu240

portional zur Anzahl der ersetzten Brennsté&be ab. Bei der Un-
235

5 Brennstibe detektiert. Die Relationen D
235
D

) nehmen pro-

sicherheit von 3% und 4% bei der Rechnung von (Pu/U) /D bzw.
(Pu/U)/(Pu239/Pu24O Pu242/Pu240

die Ersetzung von 7 bzw. 10 Brennstdben detektieren.

) werden diese Relationen
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(5)
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Ersetzung eines Brennelements durch ein Brennelement von

die Xe /X

1.9 w/o U235

Abbrand: Die Ersetzung wird bei der Abbrandiiberpriifung durch
132 131
e

132/Xe131

-Anfangsanreicherung und mit ca. 16 GWd/t U-

-Relation detektiert. Der Unterschied zwischen
-Werten bei 33 GWA/t U und 16.4 GWd/t U betrigt
ca. 30% und ist somit viel gr&Ber als die Unsicherheit von

2% bei der Rechnung von Xe132/Xe131. Die Ersetzung wird eben-
falls mit der Cs134/Cs137 134/Cs137

-Relation detektiert: Die Cs
Relation hat fiir das Brennelement von 3.2% U -Anfangsanrei-

den Xe

235

cherung einen Wert ca. 40% grdB8er als der Wert filir das Brenn-
element von 1.0% U235-Anfangsanreicherung; diese Differenz
ist viel gréBer als die Unsicherheit von ca. 3% bei der Rechnung

von Cs134/Cs137.

Die Ersetzung von 10% der Brennstdbe eines Brennelements durch
Brennstdbe von 1.9% U235-Anfangsanreicherung und mit ca.

16 GWd/t U-Abbrand bewirkt die folgenden Verdnderungen der
Isotopenrelationen: Pu/U wird 3.2% kleiner, D235 wird 0.4%
239) wird 1.2% kleiner, U23® wira 5% kleiner,
(100-pu®3?) /p?3> yird 1.6% gréBer, (Pu/U)/D23° wird 3.6%
kleiner. Der (Pu/U)/(Pu239/Pu240 ) Pu242/Pu240)-Relationswert

bleibt bei der Ersetzung unverdndert und kann nicht zur Detek-

groBer, (100-Pu

tion der Ersetzung herangezogen werden.

Unter Berilicksichtigung der Unsicherheit bei der Berechnung

der Relationen werden jeweils die Ersetzungen der folgenden
235

Anzahl von Brennstdben detektiert: Mit D 118 Stdbe, mit
u?3%,uy 12 stdbe, mit (100-Pu?3%) /0?3 50 stibe und mit
(Pu/U) /D3> 24 stibe.

Ersetzung des Brennelements durch ein Element von gleicher An-

fangsanreicherung aus einem Druckwasserreaktor mit grdBerem

M/B-Verhdltnis: Die Ersetzung wird durch die Anwendung der
(Pu/U) /D?3>
stoff-Verhdltnis ist, detektiert.

-Relation, die sensitiv auf das Moderator/Brenn-

Es muB gekl&rt werden, welche'Ersetzungen von Brennelementen

verschiedener M/B-Verhdltnisse aufgrun% der Unsicherheit von
35

ca. 3% bei der Bestimmung der (Pu/U) /D ~Relation nachge-

wiesen werden k&nnen. Man betrachtet den Verlauf der (Pu/U)/D235-
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Relation mit dem M/B-Verh&dltnis filir Brennstoffe von 3.2%

U235—Anfangsanreicherung in Abb. 6.2. Fiir ein Moderator/Brenn-

235-Relation den Wert

stoff-Verhdltnis 2.0 hat die (Pu/U)/D

4,160. Ein Unsicherheitsband von 3% in den (Pu/U)/D235—Werten

entspricht einem Anderungsbereich von 1.94 bis 2.07 des M/B-

Verhdltnisses. Dies bedeutet:

- Die Ersetzung eines Brennelements mit M/B = 2 durch ein Brenn-
element mit 1.94<M/B<2.07 wird nicht identifiziert werden
kénnen.

- Die Ersetzung eines Brennelements mit M/B = 2 durch ein

Brennelement mit 2.07<M/B<1.94 wird identifiziert.

2.2
2.07
2.0

1.94

1.8+

1.6+

235
5

—Reiation mit dem (M/B)-Ver-

6.2: Verlauf der (Pu/U)éD
3 ~Anfangsanreicherung (1300 MWe-

hdltnis fir 3.2% U
DWR)
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Die Abzweigung abgebrannter Brennstoffe kénnte in einer Wieder-
aufarbeitungsanlage z.B. auf folgende Weise stattfinden: Die
Brennelemente werden aufgeldst. Die Brennstoffl&sung gelangt nicht
in den MeBtank, sondern wird zum ProzeBbereich umgeleitet (by-Pass
Accountability Tank). Die getrennte Pu-Menge (Pu-Nitrat) wird

dann im Produktbereich entfernt. Diese Brennstoffabzweigung ver-
ursacht keine Anderung der Isotopenrelationen und wird deshalb
allein mit Isotopenrelationen nicht detektiert. Solche Abzweigung
verursacht jedoch eine Verkleinerung der Uranmasse im MeBtank und
wird beim Vergleich der verifizierten U-Masse mit der von den
theoretischen Verfahren vorhergesagten U-Masse detektiert, wenn
die Verkleinerung der U-Masse bei der Abzweigung gr&Ber als 0.5%

ist.

Wenn die MeBgenauigkeit bei der Bestimmung der Isotopenrelationen
besser wird, bedeutet dies fiir die in der vorliegenden Untersuchung
erzielten Ergebnisse, daB die mindeste Anzahl der mit Isotopenre-

lationen detektierbaren ersetzten Brennstidbe kleiner wird.

Es ist ein Ergebnis der vorliegenden Untersuchung, daB Brennelement-
vertauschung und Brennstoffersetzungen von der Fertigung bis zur
Wiederaufarbeitung der Brennelemente mit Hilfe von Isotopenrela-
tionen entdeckt werden k&nnen, wenn sich dabei die Isotopenrela-
tionen um mehr als bestimmte Mindestwerte verdndern. Diese Mindest-
werte flir die Isotopenrelationen werden in Kapitel 4 dieser Arbeit

angegeben.

Eine Entwendung ohne Ersetzung von Stdben aus einem Brennelement
verursacht keine Ver&dnderung der Isotopenrelationen und kann
deshalb durch die Isotopenrelationstechnik nicht detektiert werden.
Entwendung ohne Ersetzung von Brennstdben aus einem Brennelement
verursacht jedoch eine Verkleinerung der Uranmasse des Brennele-
mentes. Solche Entwendungen k&nnen deshalb beim Vergleich der

verifizierten U-Masse mit der von den theoretischen Verfahren
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vorhergesagten U-Masse detektiert werden, wenn dabei die U-Masse
um mehr als einen bestimmten Mindestwert verkleinert wird. Dieser
Mindestwert betrdgt 0.5% filir das im Rahmen dieser Arbeit vorge-

stellte Rechenverfahren.

Mit den Ergebnissen dieses Kapitels wird die Frage F des Fragen-
komplexes dieser Arbeit beantwortet.
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7. Zusammenfassung und SchluBfolgerungen

In dieser Arbeit wird untersucht, inwieweit die Isotopenrela-
tionstechnik ein Kontrollverfahren zur Spaltstoffbestimmung bil-
det und wie sie optimal zur Uberpriifung der Spaltstoffbilanzie-
rung ohne Brennstoffabzweigungen und im Fall von Brennstoffab-

zweigungen eingesetzt werden kann.

Fiir diesen Zweck wird zun&chst ein theoretisches Verfahren zur
zuverldssigen Berechnung der Isotopenrelationen in der vorliegen-
den Untersuchung erstellt und qualifiziert. Dies ist der erste
Schwerpunkt dieser Arbeit. Bei Einsatz derartiger theoretischer
Verfahren ist es mdglich, fragwlirdige Extrapolationen empirisch

beobachteter Relationswerte zu vermeiden.

Eine gute Ubereinstimmung zwischen einer groBen Zahl von Rechen-
und MeBergebnissen aus Analysen aufgeldster Brennstoffe aus
Druckwasserreaktoren mit Abbrinden zwischen ca. 20 und 30 GWd/t U,
sowohl fiir die Isotopenkonzentrationen wie flir Isotopenrelatio-
nen von U, Pu und wichtigen Spaltprodukten wurde erzielt: Die
Unsicherheiten bei der Berechnung liegen innerhalb der experimen-
tellen Unsicherheiten (siehe Abb. 3.7, 3.8).

Nachdem das theoretische Verfahren zur Berechnung der Isotopen-
relationen qualifiziert ist, werden aus meBtechnischen Kriterien aus-
gewdhlten 22 Relationswerte (s.Tab.3.8) in Abh&ngigkeit von folgenden

235—Anfangsanreicherunq,

Reaktorparametern ermittelt: Abbrand, U
Moderator/Brennstoff-Verhdltnis, Dicke der Brennstabhiille, Bor-
Konzentration im Moderator, Leistungsdichte, Leistungsgeschichte
und Kiihlzeit nach der Brennstoffentladung aus dem Reaktor. Die
wichtigsten Ergebnisse dieser Sensitivitdtsanalyse der Isotopen-
relationen beziiglich der oben genannten Reaktor- und Brennelement-

parameter sind:

(a) die untersuchten Relationen haben monotonen und somit eindeu-
tigen Verlauf mit dem Abbrand bis iiber 40 GWd/t U.

(b) die folgenden Relationen haben ndherungsweise linearen Ver-

lauf mit dem Abbrand bis tiber 40 GWd/t U: (Pu/U) /D232,
(Pu/u/) /u?3%, (Pu/u)/(100-Pu?3%), (pPu/u)/ (Pu?0/pu23?),
(Pu/U)/(Pu24O/Pu239), Kr84/Kr86 und Nd146/Nd148. Es wurde
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festgestellt: ein streng linearer Zusammenhang liegt nicht
vor; die Annahme des linearen Verlaufs von Pu/U mit D235 ist

im Rahmen der experimentellen Genauigkeiten gliltig.

(c) Einige Relationen haben selektive Sensitivitdt beziiglich der
untersuchten Reaktor- und Brennelementparameter; d.h. es gibt
Relationen, die stark von einem Parameter und schwach von
allen weiteren Parametern abhd@ngen. Derartige Relation kann
als eine Sonde angesehen werden: sie reagiert nur bei Ande-
rungen eines Parameters und eignet sich deshalb zur Uberpri-

fung des Wertes dieses Parameters.

Nachdem die Sensitivitdt der Isotopenrelationen bezliglich der
Reaktor- und Brennelement-Parameter gut bekannt ist, wird ein
Konzept zur Anwendung der Isotopenrelationen bei der Bestimmung
der Pu-Konzentration abgebrannter Brennstoffe erarbeitet. Dies
ist der zweite Schwerpunkt dieser Arbeit. Dieses Konzept soll
ermdglichen

(a) MeBfehler bei der Analyse abgebrannter Brennstoffe

(b) irrtiimliche Brennstoffvertauschungen

(c) absichtliche Brennstoffabzweigungen

zu entdecken.

Die Grundlage des Konzepts ist die Anwendung von Relationen mit
der oben genannten selektiven Sensitivitdt bezliglich der Reaktor-

parameter. Die benutzten Relationen sind die folgenden:

(UgSS/UO—U235/U), U236/U, (100—Pu239)/D235, Xe132/Xe131,
cs134/¢cs137, (Pu239/Pu240 . Pu242/Pu240), (Pu/U)/D235 und
(Pu/U)/(Pu239/Pu240 . Pu242/Pu240). Aus Richtung und Gro8e der

Abweichung der mit den MeBdaten bestimmten Relationen von den
theoretischen Relationswerten wird ein SchluB liber MeBfehler bei
der Analyse oder iiber Brennstoffvertauschung gezogen (s. Kapitel
4) . Die Anwendung dieser Methode zur Identifikation von MeBfeh-
lern und irrtiimlichen Brennstoffvertauschungen wurde an theoreti-
schen und experimentellen Beispielen erfolgreich iiberprift.

Die Anwendung des Konzepts ermdglicht beispielsweise: (a) die

Identifikation von Me8fehlern von 2% und mehr fiir U235, 3% und

236, 2-4% und mehr fiir die Pu-Isotopenkonzentrationen

mehr fir U
und 2% und mehr fiir das Pu/U-Verhidltnis; (b) die Identifikation

einer Vertauschung von einem bestrahlten Brennelement mit einem
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anderen DWR-Brennelement von relativ ca. 1.5% und mehr unter-
schiedlicher U235—Anfangsanreicherung; (c) die Identifikation einer
Vertauschung von einem bestrahlten Brennelement mit einem anderen
DWR-Brennelement von ca. 3% unterschiedlichem Moderator/Brenn-
stoff-Verhdltnis (M/B). Bei Vertauschungen von Brennelementen mit
1.65M/Bi2.2 wird der nominale M/B-Wert bestimmt. Bei Vertauschun-
gen von Brennelementen mit 1.6>M/B>2.2 wird ausgesagt, ob das
Brennelement sich in einem Ubermoderierten oder untermoderierten

Bereich befand.

Im letzten Teil dieser Arbeit wird untersucht, ob das erstellte
Konzept zur Entdeckung denkbarer Brennstoffabzweigungen ange-
wendet werden kann. Dazu werden einige wichtige Abzweigungsstrate-
gien betrachtet: Die Abzweigung frischer Brennstoffe k&nnte bei

der Fertigung mittels der Ersetzung einiger Brennstdbe durch Stébe
mit kleinerem Brennstoffgehalt stattfinden (die abgezweigten Brenn-
stdbe k&nnten zu einer U-Trennungsanlage transportiert werden,

235

in der U abgetrennt wird). Diese Ersetzung verursacht eine Ande-

235—Anfangsanreicherung. Folgende Ersetzungen in einem

235

rung der U
frischen DWR-Brennelement von 3.2% U -Anfangsanreicherung kdnnen
z.B. mit Isotopenrelationen aus der Richtung und GrdBe der Abwei-

chung zwischen den mit den MeBdaten bestimmten Relationen und den

theoretischen Relationswerten noch detektiert werden:

(a) 4 Brennstdbe durch Stdbe von nicht-nuklearem Material;

(b) 6 Brennstdbe durch Stdbe von Natururan;

(c) 20 Brennstdbe durch Stdbe von 2.5% U235-Anfangsanreicherung und

(d) 70 Brennstd&be durch St&dbe von 3.0% U235-Anfangsanreicherung.

Die Abzweigung abgebrannter Brennstoffe kdnnte durch Ersetzung

von bestrahlten Brennstdben mit St&ben aus Natururan oder abge-

brannten Stdben mit kleinerem Spaltstoffgehalt ersetzen. Diese

Ersetzung bewirkt eine Anderung der Isotopenrelationen von U

und Pu. Zum Beispiel kdnnen folgende Ersetzungen in einem DWR-

Brennelement mit 236 Brennstdben mit Hilfe des vorgeschlagenen

Konzepts noch detektiert werden:

(a) 10 Stdbe durch unbestrahlte Stibe von gleicher Anfangsanrei-
cherung;

(b) 7 Stdbe durch unbestrahlte Stdbe von Natururan;

(c) 15 Stdbe durch bestrahlte Stdbe von 1.9% U235
cherung und mit ca. 16 GWd/t U-Abbrand.

-Anfangsanrei-
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Die praktische Anwendung des hier dargestellten Verfahrens besteht
darin, fiir die in dieser Arbeit ausgewiesenen Relationen die

den wiederaufzuarbeitenden Brennstoffen entsprechenden Standard-
werte (empirisch oder theoretisch) zu erstellen. Dann lassen sich

die Ergebnisse dieser Arbeit wie folgt zusammenfassen:

1. Die Isotopenrelationstechnik ist ein effektives und von den
benutzten Methoden unabhdngiges Verfahren zur Uberpriifung der
MeBanalysedaten abgebrannter Brennstoffe in einer Wiederauf-
arbeitungsanlage und zur Identifikation von Brennstoffver-
tauschungen von der Fabrikation der Brennelemente bis zur
Wiederaufarbeitungsanlage, wenn sich dabei die Isotopenrela-
tionen um bestimmte Mindestwerte verdndern. Diese Mindest-

werte werden in dieser Arbeit angegeben.

2. Brennstoffabzweigungen, bei denen der abgezweigte Brennstoff
durch Brennstoff kleineren Spaltstoffgehalts ersetzt wird und
bei denen sich die Isotopenrelationen um bestimmte Mindest-
werte verdndern, sind mit Isotopenrelationen nachweisbar.
Brennstoffabzweigungen, bei denen der abgezweigte Brennstoff
nicht ersetzt wird, verursachen eine Verkleinerung der U-Masse
und k®&nnen deshalb im Rahmen der Rechenunsicherheit beim Ver-
gleich der durch Rechnungen vorhergesagten U-Masse mit der

verifizierten U-Masse detektiert werden.

Die allgemeinen SchluBfoloerungen dieser Arbeiten bleiben richtia,
falls die MeB- und Rechengenauigkeit besser als die gegenwirtige
wird. In diesem Fall wird wegen eines verkleinerten Unsicherheits-
bandes der Isotovenrelationen die minimal detektierbare Brennstoff-

abzweigung kleiner.

Die erzielten Ergebnisse bei der TL&sung des Fragenkomplexes dieser
Arbeit sind filir den offenen nuklearen Brennstoffkreislauf von
Druckwasserreaktoren gliltig. Weitere Untersuchungen miissen fir re-
zyklierte Brennstoffe und fiir Brennstoffe aus Siedewasserreakto-

ren und aus Schnellbriiterreaktoren erfolgen.
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