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Zusammenfassung:

Bei der Herstellung von Brennstoffen fiir Brutreaktoren stellt sich das
Problem der Lagerung und Mischung plutoniumhaltiger Kernbrennstoffe in
Behiltern unter der Bedingung der Sicherheit gegen Kritikalit#it. Als
kritikalitétssicher wird dabei eine Anordnung angesehen, deren Brenn=-
stoffvolumen bei FinschlieBen der Anordnung in einen Nominalwasser-
reflektor von 2.54 cm = 1 inch Stirke Z-1_7 héchstens 80% des kritischen
Brennstoffvolumens bei festgehaltenen Teilchenzahldichten und festge=
haltener geometrischer Form der Anordnung enthilt 1_2_7.

Es wurden kritische ynd sichere Abmessungen flir einen Lager- und zwei
Mischbehilter bestimmt.

Die Streuwung an Wasserstoff wird in Transportniherung und in P1-Néherung

des Streukerns behandelt.

Abstract:

Production of fuels for breeder reactors involves the problem of storage
and mixing of plutonium=-containing nuclear fuel in containers under

the condition of safety against criticality. An assembly is considered
safe against criticality when its fuel volume is at most 80 per cent

of the fuel volume of the critical assembly with the same atomic densities,

the same geometrical form, and an additional 1einche-water-reflector 1-1,2_7.

Critical and safe dimensions are calculated for one storage and two mixing
containers.

Neutron=hydrogen scsttering is treated in Transport= and in P1-Approximation.







1. Gegebene geometrische Form und gegebene Abmessungen / 3 7

Als geometrische Form fiir den Lagerbehdlter (Bild 1: PULA) ist ein
Zylinder vorgesehen, dessen lldhe groBR gegen dessen Durchmesser ist.
Als Mischbeh&lter sind ein Hohlzylinder der Hohe H=150 cm mit einem
verdiinnten (s. 3.) Stahlkern von 30 cn Durchmesser (Bild 2: PUMIX 1)
und ein Hohlzylinder der HOhe H=150 cm mit einem Polyé#thylenkern vom
Durchmesser 29.4 cm, der von einem 0,3 cm starken Borstahlmantel ein-

geschlossen ist (Bild 3: PUMIX 2), geplant.

2. Gegebene Brennstoffmischungen /™3 7

Als zu lagernde und zu nmischende Kernbrennstoffe sind Plutoniumoxid,
Uran=-Plutonium=iischoxid und Plutoniumoxalat vorgesehen (Tabelle 1).
Zur Ermittlung der Abhéngigkeit der sicheren Behiélterabmessungen von
der Brennstoffdichte und dem Wasserstoffgehalt sind diege drei Brenn-
stoffe durch Vorgabe verschiedener Dichten und iH/Pu=Verhsltnisse para=-
metrisiert. Tabelle 2 enthdlt die Teilchenzahldichten der insgesamt

vierzehn Brennstoffmischungen.,

3. Gegebenes Kern~ und Reflektormaterial 1-3_7

Der Kern von PUMIX 1 ist eine Stahlkonstruktion, deren Schmierdichte 1/5 der
theoretischen Normaldichte ausmacht. Der Mantel des Kerns von PUMIX 2
ist Borstahl mit einem Faturborgehalt von 3%, wihrend der Kern selbst

aus Polyaéthylen besteht,
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Tabelle 1: Zu lagernde und zu mischende
Brennstoffe
Misch, Brennstoff | Dichte ['g/cm3_7 H/Pu Pu=Anreicherung
1 Puo, 3.0 o} 100
Pul, 3k 0 100
Puo 4,0 0 100
4 Puo 3.0 2 100
5 Pud 3.h 2 100
6 Pu0 4,0 2 100
7 Uogpuo 3ok 0 30
8 erpuo Hi o} 0 30
9 U02Pu0 4,8 0 30
10 UO,Puod 3 b 2 30
11 U0, Puo,, 4,0 2 30
2 L
1 U0, Pu0, 18 2 30
13 Pu(C 0, ), 3.0 100
oI - 3.k
14 Pu(ueﬁh)g 3 100




Tabelle 2

Teilchenzahlendichten Tilr die TFrennstoffmischuncen

Toeesylhi (Atome/cm3'10-

24
)

Misch, {Pu239 Pu2lho 34 ) U238t U235 ¢
1 ClbT51=3]1,99180=k 1433949-2
2 74329843 |2,25Th Tl 1:51129~2
3 8,62334=312,65585=4 1477798=2
Y 6. 46751=311,90189xk411,20350=2| 1,33349-2
5 7.32984=3|2,2570 7=l 1, 464L97-211,51120-2
6 8.62334=312,65585=h 1, 7246721 1. T7798=2
T 2198953 |6, TT255=5 1.51409=215,27199=313,76385=5
3} 24587003 | T 96T TO=5 1.78120=2{6,20235=3 | 4,42806=5
0 3. 10440=3]9,56124=5 2,13755=2 | T 1h282=315,31368-5
10 241989536, 77255=5|4,39781=311,51409=2|5,27199=-3| 3, 76385=5
11 24587003 Te90TTO=5{5,1TH01=3|1.TE129m2 | 6,20235=3 | 4, 42806=5
12 3. 10440=319,56124a56,20881=3 12, 13755=2 | T, bli282=315,31368=5
T T T R S
13 4,22333=3]1.30619=k|8,44666=33,48316-2 14 TH159-2
14 L, 78644%a3]11,483035uh419,57268=3]3,9L4T60~2 1.97380=-2
mabelle 3: Teilchenzahlendichten fiir Kern und Reflektor
D)
(Atome /er3» 1072 )
o H c Te B10 B11
Wasser 3,34611=2 [6,69220=2
Poly#thylen 8,17h0T=2 | 4,08703=2
Stahl (0.3%C
1/5 Normald.s 2,36h02-4] 1,68352-2
Borstahl
(0,3%C,3% Bor 1418201=3] 8.41762-2]2.55812=-3| 1.04869~2
(natur))




Perechnungsmethode

Die Rechnung 1liBt sich in zwei Schritten ausfiihren:

1, Bestirmmung der Brennstoffzonenstérke D (vgl. Bild 1,2,3),

krit
bei der die Anordnung kritisch ist,

2. Bestirmung der Brennstoffzonenstérke D y bel der die

sicher
Anordnung sicher gegen Kritikalitidt ist.
Beil Kritikalitét wird das Neutronenfeld der Anordnung durch die Idsung
der zugehdrigen homogenen Boltzmanngleichung beschrieben. Die Anwendung
der Diffusionsndherung dieser Gleichung ist hier nicht erlaubt, weil
diese nur einen schwach anisotropen FluR beschrelben kann und auBerden
den Neutronenausfluf iiberschétzt., Da einige Zonenstérken nur wenige
mittlere frele Weglingen betragen und da die Leckage wegen der groRen
Oberfliche/Volumen=Verhsltnisse der Anordnungen einen wesentlichen Anteil
an den Feutronenverlusten hat, ist der FluB teilweise stark anisotrop

bzw. geht die Cenauigkeit des Ausflusses stark in die Genauigkeit von

(1) Kepp = Produktionsrate/Verlustrate
ein. Es ergibt sich also die Hotwendigkeit, eine hohere Niéherung der
Boltzmanngleichung, die die FluRanisotropie und die Leckage besser

beschreibt, zu benutzen.

Da es aufgrund der grofen H/D=Verh#ltnisse geniigt, eindimensional radial
zu rechnen, wird die Karlsruher Version des DIT-IV-Code Z_h 7 in 8),=
Transportniherung 1_5_7 und SM-P1-Néherung (nur fiir Wasserstoff) ange-

wendet.,
Bei den zylindrischen Anordnungen mit endlicher HShe wird der axiale

AusfluB durch ein geeignetes Buckling beschrieben, das mit der einge=

gebenen HShe im DTF=IV berechnet wird.

Da die untersuchten Systeme schnell bis epithermisch sind, ist als

Multigruppensatz der 26=Gruppen=KFK-SNEAK-Satz £-5_7 geeignet,
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Die sicheren Abmessungen ergeben sich =zus der Forderung 1-2_7, daB das
sichere Brennstoffvolumen hdchstens 80% des kritischen Brennstoff-
volurmens bei gleicher Zusammensetzung und Konfiguration susmachen

darf:

(4.2) V51cher = 0.8 Vkrlt
mnax }

wobel V das Volumen der Rremnstoffzone ist.
Bei festem Innenradius R. der Brennstoffzone ergibt sich damit der

sicher aus dem kritischen AuBenradius erlt

grofte sichere AuBenradius Ra o

aus der Beziehung

sicher,2 2 _ krit.2 2
()'1'03) (Ra ) - Ri = OOB((Ra ) - Ri)
Rz?lt wird der Rechnung, die die Streuung in Wasserstoff in Pl-Néherung

beschreibt, entnommen,
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5, Tabellierte Ergebnisse

Tabelle 4: Berechnete kritische Brennstoffzonenstérken D /-cm 7

in Transportndherung und in P

fir Wasserstoff

1-Néherung des Streukerns

PULA PUMIX 1 PUMIX 2
Misch. | Transport P1 Transport P1 Transport P1

1 17.06 16,94 12,88 12463 17,09 16,71
15,11 15,01 11,02 10,80 14,85 14,51

12,91 12,83 9405 8.86 12,41 12,12

k4 13.65 13.72 9.61 9.52 13453 13,47
5 12,10 12,16 8.28 8.20 11,82 11.77
6 10,34 1041 6.85 6,78 9,94 9.89
7 36,66 36.40 35415 3k,07 Lk ,55 Lho17
8 31.21 31,01 28,26 28,11 36,67 36435
9 26,06 25,88 22,38 22,26 29,79 29,52
10 32,38 32,14 20,47 20,23 38,43 38,16
11 27.57 27.38 23,86 23,66 31.86 31.63
12 23,03 22,88 19,00 18,83 26,0k 25.84
13 15.87 15.81 11.82 11,73 17.08 17,00
14 14,0k 13.99 10,22 104 14 14,99 14,92




Tahelle 5: BRerechnete sichere Brennstoffzonenstirken D / em 7

Misch, PULA PUMIX 1 PUMIX 2

15415 10,61 1theth

13,42 9,03 12,2k

11,47 T+37 10417

N 12.27 T7.93 11.33
5 10.88 6.81 9,86
6 9.30 5461 8,25
32,56 30,20 38,35

) 27,72 2h 1k 31.41
9 23,14 18,99 25,38
10 28,75 25.13 33,02
11 24,48 20,22 27.84
12 20,45 16,00 22,14
13 1he1k 2,83 14,40
14 12,51 SJhT 12,59
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Diskussion der Ergebnisse

Anhand der berechneten kritischen Abmessungen (Tabelle 5) und der Brenn-
stoffeigenschaften (Tebelle 1 und 2) 148t sich folgendes feststellen

und diskutieren:

(a) Bei alleiniger /Anderung der Brennstoffdichte nimmt die kritische
Behéltergrife mit zunehmender Brennstoffdichte ab (vgl. z.B.
PULA: Mischung 1 + Mischung 2), Der Grund hierfiir ist folgender:
Der effektive Multiplikationsfaktor ist

- Produktionsrate
eff = Absorptionsrate + Leckagerate

vZf GV

Zaq) V+RL

(641)

k L

(6.2) . —
1+RL/za¢.V

Dabei ist V das Volumen des Behdlters, Za bzw, Zf der makroskopische
Absorptionse bzw. Spaltquerschnitt, v die Zahl der Sekundérneutronen
pro Spaltung, ¢ der skalare NeutronenfluB und 3L die Zahl der Neu=-
tronen, die pro Sekunde den Beh#lter verlassen.

Da, Ea und I der Dichte proportional sind, hingt k= v2f¢/2a¢ nur

T
schwach iiber ¢ von der Dichte ab,

Nach 6.2 bleibt daher das System kritisch, wenn die Leckagerate R
gemessen an der Absorptionsrate E;}V ungeéndert bleibt, d.h. wenn das
VergréBern der Dichte durch ein Verkleinern des Volumens kompensiert

wird.

(b) Bei alleiniger inderung des H/Pu-Verh#ltnisses nimmt die kritische
Behdltergrdfe mit steigendem H/Pu=Verh#éltnis ab (vgl. z.B. PULA:
Mischung 2 + Mischung 5).

Dieses Verhalten erkldrt sich aus der Erweichung des Spektrums

durch stark degradierende Streuung der Neutronen an Wasserstoff,



(e)

(a).

(e)
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Die sich daraus ergebende geringere Leckage wird durch ein Ver-
kleinern des Behélters kompensiert. Gegenldufig hierzu wirkt

das Abfallen von k_ = 33;373;3 durch das in die Mittelwertbildung
{iber ¢ eingehende weichere Spektrum. Wegen der groRen H/D-Ver-

hiltnisse ist der Leckageeffekt hier jedoch dominant,

Bei alleiniger inderung der Bremnstoffzusammensetzung und der
Plutoniumanreicherung: PuO2 + U0, +Pul,, mit 100% Pu - TO% Natururan
+ 30% Pu, nimmt die kritische BehidltergroBe erheblich zu (vgl,

z.Bs PULA: Mischung 2 + Mischung 7).

Dieses Verhalten ist durch die Absorption in U238 bedingt und 1l&aBt
sich mit Hilfe von Gleichung (6.2) verstehen. Durch Ersetzen

eines Teiles des Plutoniums durch Natururan wird 33;3'kleiner und
Za¢ groBer, aber k_ kleiner. Kompensiert wird dies durch ein Ver-
kleinern der Leckagerate gemessen an der Absorptionsrate durch Ver=
grofern des Behilters, Die starke Anderung der Behdltergrdfe
erklirt sich aus der starken Verkleinerung der Plutoniumanreicherung
und damit von k_, dem durch Verkleinern einer additiven Gréfe im

Henner entgegengewirkt werden muB.

Bei alleiniger Anderung der Bremnstoffzusammensetzung: Puo, -+ Pu(CZOh)
nimmt die kritische Behdltergrdfe zu (vgl. z.B. PULA: Mischung 4 -
Mischung 13).

Auschlaggebend fiir diese Zunahme der kritischen BehiltergrdBRe ist

die Abnahme der Plutoniumkonzentration. Ausgehend von Gl, (6.2)
‘gieht man, da k niherungsveise ungeéndert bleibt - Sauerstoff und
Kohlenstoff sind prektisch nur elastische Streuer - daB die Abnahme
der Absorptionsrate durch ein Abnehmen der Leckagerate ausgeglichen
werden ruB, Das bedeutet jedoch eine Zunahme der kritischen Beh&l-

tergriBe.

Beim ﬁbergang von PUMIX 1 auf PUMIX 2 bel festgehaltener Brennstoff=-
zusammensetzung und =dichte, H/Pu~Verhdltnis und Plutoniumanreicherung
nimmt die kritische BehidltergrdBe zu (vgl. z.Bs PUMIX 1, Mischung k4

+ PUMIX 2, Mischung L), |

PUMIX 1 hat einen verdimnten Eisenkern, PUMIX 2 einen Poly&thylen=

kern, der von einem Borstshlmantel eingeschlossen ist., Damit ist der

25
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von PUMIX 1 bis auf schwache elastische Degradation transparent,
wéhrend der Kern von PUMIX 2 die einfallenden Heutronen thermalisiert,
durch Finfang im Bor an der Riickkehr in die Brennstoffzone hindert
und damit als Neutronenfalle wirkt. Ks z#Zhlt dsher anders als beil
PUMIX 1 bei PUMIX 2 die Brennstoffzoneninnenfliche zur Brennstoff=
zonenoberfléiche., Da die Produktions= und Absorptionsrate und damit
k_ sich bein Ubergang von PUMIX 1 auf PUMIX 2 nicht &ndern, darf
sich auch die Leckagerate gemessen an der Absorptionsrate nicht
dndern., Dies wird erreicht, indem das Anwachsen der Oberfléche
durch ein entsprechendes Anwachsen des Volumens der Brennstoff-

zone kompensiert wird,

Der Ubergsng im Streukern von der Transportnsdherung fiir Wasserstoff
zur P1-ﬂéherung flir Wasserstoff liefert fir alle Systeme eine Ab-
nehme der kritischen Zonenstérke, Ausnahme: PULA mit Pu0,~Brenn-
stoff und H/Pu=2,

Die verwendete Transportniherung ist die "verbesserte Transport-
néherung mit isotropen Ubergingen" Z'5,7_7. Diese Transportniéherung

zeigt zur P,~Nidherung folgenden charskteristischen Unterschied:

1
Ein FluB mit Vorzugsrichtung erfihrt durch den Streukern
der Trensportndherung eine stérkere Ausprigung dieser Vor=

zugsrichtung als durch den Streukern der P ~Niherung [ﬁ7_7.

1
Fiir Systeme, beli denen der Neutronenstrom in allen Energiegruppen

- evtl, mit Ausnshme der thermischen Gruppe = aus der Brennstoff=
zone hinsusweist, bedeutet damit der Ubergang im Streukern von der
Transportnéherung zur P1-Héherung bei zunichst festgehaltener
Zonenstirke eine Abnahme der Leckagerate gemessen an der Absorptions-—
rate, Dies muB, soll das System kritisch bleiben, durch ein Ver-
kleinern der Brennstoffzonenstérke kompensiert werden. Dies erkléart
das Verhalten aller betrachteten Systeme mit Ausnahme von PULA,
Misehung 4, 5 und 6,

In einer zylindrischen, reflektierten Brennstoffzone, deren Durch=-
messer wenige mittlere freie Weglingen betréigt, gelangen mehr Spalt-

neutronen nach wenigen StoRBen im Brennstoff tief genug in den Reflek=
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tor, um dort weiter abgebremst zu werden, als Neutronen im Brennstoff
bleiben und dort moderiert werden., Daraus ergibt sich bei niederen
Energien eine Uberbevilkerung im Reflektor gemessen an der Bevdlkerung
im Brennstoff, so daB von diesen Neutronen mehr vom Reflektor in den
Brennstoff als vom Brennstoff in den Reflektor wandern. Der Neutronene
strom beli niederen Energien ist also nach innen gewichtet, Dieses
Verhalten ist umso ausgeprégter je kleiner der Durchmesser des Zylinders
ist. Piir diese Systeme ergibt sich damit beim Ubergang von der Trans-
portnédherung zur P1-N§herung eine Zunahme der Leckagerate gemessen an
der Absorptionsrate in der Umgebung der Pu=239=Spaltresonanz in der

20, Gruppe bei zunichst festgehaltener Brennstoffzonenstirke. Bei
Erhaltung der Kritikalit&t muB dies durch ein VergrdBern dieser Zonens

stérke ausgeglichen werden,
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