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Uber die Wechselwirkung langsamer Neutronen mit

gebundener Materie

K.H. Beckurts, Kernforschungsanlage Jillich GmbH

und W. Gléser, Technische Universitdt Miinchen

1. Einleitung

Bereits kurz nach der Entdeckung des Neutrons aurch CHADWICK und
des Neutronenbremsungseffektes durch die Gruppe um FERMI wurde die
Problematik der Wechselwirkung langsamer Neutronenfelder mit ge-
bundener Materie erkannt: Einerseits muBte‘aufgrund der thermischen
Eigenbewvegungen der moderierenden Atome der BremsprozeB’sich bei
Anndherung an die thermische Energie verlangsamen, wbbei Effekte
der chemischen Bindung der streuenden Atome sowie Interferenz-
phénomene ins Spiel kamén. Andererseits bedingten Absorptions- und
Diffusionsprozesse nur eine endliche Lebensdauer der Neutronen im
Streumedium und stdrten somit den ThermalisierungsprozeB. Wihrend
die wesentlichen quentenmechanischen Probleme bei der Wechselwir-
kung langsamer Neutronen mit chemisch gebundenen Streuzentren auch
sehr bald in bshnbrechenden Arbeiten von FERMI (1936) und von

LAMB (1939) formuliert worden waren, lieBen die zunéchst verfilig-
baren experimentellen Methoden keine genaueren Untersuchungen

ilber die Energiespektren zu; auch fiir eine erschdpfende theore-
tische Behandlung fehlte das Riistzeug. Erste, orientierende Ver-
suche zur Ermittlung der Energieverteilung der aus einem Paraf-
finblock emittierten Neutronen mit Hilfe von Flugzeitmethoden
zeigten jedoch, daB sich das Neutronenspektirum in grobér'Néherung
als Maxwell-Verteilung mit einer Temperatur in der N&dhe der

Moderatortemperatur darstellen lieB,

Mit der Verfligbarkeit erheblich hdherer Neutronenintensitéten,
fortgeschrittener experimenteller Methoden und insbesondere auch

mit den M&glichkeiten umfangreicher Computerrechnungen, waren etws



ab Anfang der Soiger Jahre gute Voraussetzungen fiir eine intensivere
Behandlung der Streu- und Thermsalisierungsprobleme langsamer Neu-
tronen geschaffen worden; dementsprechend wandten sich etwa ab 1950
viele Physiker diesem Problemkreis zu. Dabei spielte neben dem

rein wissenschaftlichen Interesse die eminente Bedeutung eine Rolle,
die eine genaue Kenntnis des thermischen Neutronenspektrums flir die
Berechnung nuklearer Parameter von Leistungsrekatoren ~ wie Tempe-
raturkoeffizient, Kritikalitédt, Abbrandverhalten - haben. AuRer-

dem wurde aber auch immer deutlicher, daB Untersuchungen der elemen-
taren Streuprozesse langsamer Neutronen an Materie ein hervorragen-
des Hilfsmittel fiir die Erforschung der Struktur und der dynemischen
Eigenschaften von Vielteilchensystemen darstellen k&nnen. Dement-
sprechend hat das gesamte Gebiet der Physik der langsamen Neutronen
ab etwa 1950 einen sehr starken Aufschwung genommen, wobei sich
heute feststellen 1l&Bt, daB das Thermalisierungsproblem sowohl von
den Erfordernissen der reaktortechnischen Praxis, als auch des
physikalischen Verstindnisses her gesehen, nunmehr hinreichend
grindlich und genau durchgearbeitet worden ist. Auch bei der An-
wendung der Neutronenstreuung in der Festk&rper-~ und Fliissigkeits-—
forschung ist - nach der Erstellung fortgeschrittener Neutronen-
quellen wie der H8chstfluBreaktoren in Brookhaven und Grenoble

und nach der Entwicklung vieler fortgeschrittener MeBverfahren -
eine gewisse Konsolidierungsphase eingetreten, langsame Neutronen
sind heute ein unersetzliches Hilfsmittel beim Studium der

kondensierten Materie.

Der Beginn dieser weltweiten Entwicklung in der Neutronenphysik
fiel in etwa zusammen mit dem Zeitpunkt, zu dem kerntechnische

und neutronenphysikalische Arbeiten in der Nachkriegszeit in
Deutschland wieder mSglich wurden. So ist leicht zu verstehen,

daB in der Gruppe von K. WIRTZ ein besonderes Interesse an diesen
Fragen bestand; erste Arbeiten {iber Neutronenthermalisierung
wurden bereits in GSttingen in Angriff genommen und b 1958 in
Karlsruhe am Institut fiir Neutronenphysik und Reasktortechnik ver-
stiérkt fortgefilhrt; ab 1963 wurden die Arbeiten zur Streuung lang-

samer Neutronen vom neuen Institut flir Angewandte Kernphysik {iber-



nommen und im Laufe der Zeit immer stérker auf festkdrperphysikalische
Fragestellungen ausgerichtet. Im folgenden soll riickblickend iiber

einige wichtige Ergebnisse dieser Arbeiten berichtet werden.

2. Neutronentemperstur und Neutronenspektrum in Graphit

Wegen der grofen Bedeutung des Grephits als Moderator- und Struktur-—
material einerseits und seiner komplexen Bindungsstruktur anderer-
seits war die Neutronenthermalisierung in Graphit Gegenstand zahl-
reicher Untersuchungen. Eine erste systematische Studie wurde von
KUCHLE (1957) durchgefiihrt, der unter Verwendung von Sandwich-
Detektoren die Transmission der thermischen Neutronen durch eine
die Indium-Sonde umhiillende Goldfolie ermittelt hat, wobei dieser
Sandwich-Detektor innerhalb eines Graphitblocks in verschiedenen
Absténden von einer (Ra + Be)-Neutronenquelle angeordnet wurde.
Unter Zugrundelegung einer Maxwell-Verteilung konnte so eine effek-
tive Neutronentemperatur bestimmt werden; KUCHLE konnte zeigen,
daR diese Neutronentemperatur stets {ilber der Moderatortemperatur
liegt und die Temperaturdifferenz direkt der effektiven lokalen
Neutronenverlustrate proportional ist. Ein solches Ergebnis ist
aus elementaren "thermodynamischen" Uberlegungen auch zu erwar-
ten, wenn man die Ortliche Energiebilanz im "Neutronengas" bildet;
eine einfache Rechnung, bei der unter Vernachléssigung der che-
mischen Bindungen die Thermalisierung in einem Gas aus Teilchen
der Masse 12 betrachtet wird, liefert aber eine um etwa den

Faktor vier kleinere Proportionalitétskonstante als die Messungen
von KUCHLE; hierin liegt ein quantitativer Hinweis auf den Ein-
fluB der chemischen Bindung. Untersuchungen des sogenannten
Diffusionskiihlungseffektes in gepulsten Neutronenfeldern fiihrten
auf dhnliche Ergebnisse hinsichtlich des Einflusses der che-
mischen Bindung: Hier wurde das exponentielle zeitliche Ab-
klingen eines thermischen Neutronenfeldes nach Injektion von
kurzen Pulsen von 14 MeV-Neutronen in Graphitbldcken verschiedener
GroBe beobachtet. Es zeigte sich, daB die Abklingkonstante nicht

nur dem elementaren Absorptions— und AusfluBterm der Diffusions—



theorie entsprach, sondern eine von der Geometrie abhingige '"Unter-
kithlung" des Neutronengases - im Wechselspiel von Diffusion und
Thermalisierung ~ einen Zusatzterm verursachte. Untersuchungen,

die u.a. von BECKURTS (1957) durchgefiihrt wurden, ergaben auch

hier einen gegeniiber dem freien Gas der Masse 12 etwa viermal

groReren Effekt,

Genauere Untersuchungen liber die Neutronenthermalisierung in Graphit
erforderten einen erheblich groBeren Aufwand. So muBten auf der
einen Seite differentielle Messungen des Neutronenspektrums mit
Hilfe von Flugzeitmethoden angestellt werden; andererseits waren
eingehende Untersuchungen iiber den elementeren Streuvorgang er-—
forderlich., Im INR wurde zwar 1961 eine Flugzeiteinrichtung zur
Bestimmung von Neutronenspektren aus Moderatoren errichtet, sie
war jedoch in erster Linie filir Untersuchungen an wasserstoff-
haltigen Moderatoren geeignet, vgl. BURKART und REICHARDT (1962).
Sehr umfangreiche Messungen des Neutronenspektrums aus Graphit-—
anordnungen wurden von PARKS, BEYSTER und WIKNER (1962) angestellt;
einige der Ergebnisse sind in den Abbildungen 1a) und 1b) darge-
stellt im Vergleich zu Rechnungen fiir ein Gas der Masse 12 und fir
einen "synthetischen Streukern" (s.u.). In Kerlsruhe wurden je-
doch sehr eingehende Untersuchungen iiber den elementaren Streu-
prozeB an Graphit durch CARVAIHO (1967) angestellt. Unter Verwen-
dung eines Neutronenstrahls aus dem Reasktor FR2 und mit Hilfe
eines Doppelspektrometers mit rotierendem Einkristall (vgl.
nédchster Abschnitt) wurde fiir einen weiten Bereich von Einfalls~—
energie E, Ausfallsenergie E' und Streuwinkel 6 der doppelt-—
differentielle Streuquerschnitt bei verschiedenen Temperaturen

des Graphits bestimmt. Einige Ergebnisse sind in der Abb. 2
viedergegeben; aufgetragen ist das aus dem differentiellen

Wirkungsquerschnitt abgeleitete Streugesetz
2 k T
S(a,B) v ET exp(ﬁ o(E ~ E', cos 8)

E' - E

als Funktion des dimensionslosen Energielibertrags B = T
B



E' + E - 2 /EE' cos 6

A kBT

und des dimensionslosen Impulsiibertrags a =

E.A = Messenzahl der Streuatome, kBT = therm. Energie des Streueré].

Die insbesondere bei kleineren Energielibertrigen verhdltnisméfig
ausgeprigte Feinstruktur der S(a,B)-Kurven riihrt von Interferenz-
effekten her, die durch die iliberwiegend kohérente Streuung des
Kohlenstoffs bedingt sind. Da jedoch fiir die iiberwiegende Mehrzahl
der Thermalisierungsprobleme diese Feinstruktur ohne Bedeutung |
ist, kann eine wichtige Vereinfachung durchgefilhrt werden: Es wird
ein synthetisches Streugesetz fiir einen rein inkohérent streuenden
Festkdrper aufgestellt, dessen Gittereigenschaften durch eine
generalisierte Frequenzverteilungsfunktion (Phononenspektrum) p(8)
beschrieben werden. p(B8) wird durch ein Extrapolationsverfahren

50 bestimmt, daB es die MeBergebnisse im Mittel gut wiedergibt.
Abb. 3 zeigt p(B8) nach CARVALHO im Vergleich zu gittertheoretischen
Berechnungen. Die so gerechnete Frequenzverteilungsfunktion gibt,
wie in Abb. 2 zu sehen ist, die MeBwerte fiir S(a,B) im Mittel gut
wieder; der auf diese Weise gefundene synthetische Streukern
liefert sehr gute Ergebnisse beim Vergleich berechneter und ge-
messener Neutronenspektren und ermSglicht such eine genaue Be-
rechnung experimenteller Diffusionskiihlungskoeffizienten. Aus p(B)
kann auch die Temperaturebhéngigkeit des Gitteranteils der spezi-
fischen Wérme des Graphits berechnet werden; die gemessenen Werte

werden sehr genau reproduziert,

Flir die Berechnung grephitmoderierter Reaktoren werden heute Multi-
gruppenmethoden unter Verwendung von synthetischen Streukernen’ver—
wendet , die auf die Frequenzverteilung von CARVALHO (oder euf eine
etwas einfachere Modellverteilung) aufbauen. Die damit erreichte
Genauigkeit ist voll ausreichend; sie betrédgt z.B. in der Voraus-
sage der kalten Kritikelitét eines Kugelhaufen-Hochtemperaturreak-
tors * 1/2 %; in der Ermittelung des Abbrandes * 5 %.

Neben Graphit waeren auch andere Moderatoren Gegenstand intensiver

Untersuchungen der Kerlsruher Gruppe. So bestand Ende der Soiger



Jahre erhebliches Interesse an den Eigenschaften von organischen
Fliissigkeiten wie Diphyl (KUCHLE (1960), GLASER (1965)) im Zusammen-—
hang mit dem dsmaligen ORGEL-Projekt von Euratom. EHRET (1968) hat

eine sehr eingehende Studie liber die Streueigenschaften von Zirkon-
hydrid gemacht, die auch filir die Auslegung des KNK-Reaktors von
Interesse war. Nicht zuletzt wegen der vielfédltigen Karlsruher Bei-
trige zum Themenkreis der Neutronenthermalisierung wurde die "Inter-
national Conference on Pulsed Neutron Research'" von der Internationalen

Atomenergieorganisation 1965 (IAEA 1965) in Karlsruhe abgehalten.

3. Weiterentwicklung der Flugzeitmethode

a) Drehkristallflugzeitspektrometer

Zur Messung des in Abschnitt 2 am Beispiel des Graphits diskutier-
ten doppeitdifferentiellen Streuquerschnitts, bzw. des Streuge-
setzes S(a,B), wird ein Doppelspektrometer bendtigt. Ein solches
Spektrometer besteht aus einem Monochromator, der aus einem Reak-
torneutronenstrahl ein schmales Energieband selektiert und aus
einem zweiten Spektrometer, das zur Analyse der Energie und des
Impulses der gestreuten Neutronen dient. Zur gleichzeitigen Be-
stimmung von S(a,B) fiir einen groBen Bereich von Energie- und
Impulsiibertrégen bietet sich die Flugzeitmethode an, bei der ein
gepulster monochromatischer Neutronenstrahl asuf die Streuprobe
geschossen und die Energie der Neutronen nach der Streuung aus
ihrer Flugzeit bestimmt wird. Der gepulste monochromatische Strahl
kann &hnlich wie bei den Atomstrahlmethoden mit in Phase laufenden

mechanischen Zerhackern (Doppelchopper) hergestellt werden.

In Chalk River wurde von BROCKHOUSE (1961) und in Karlsruhe von
GLASER (1961) mit dem Drehkristallspektrometer ein einfacheres
und in vieler Hinsicht {iberlegenes System entwickelt (Abb. L).
In dieser Anordnung wird ein sich schnell drehender Einkristall
zur Herstellung der monochromatischen Neutronenpulse benutzt.

Jedesmal, wenn die parallel zur Drehachse liegenden Netzebenen



des Kristalls zusammen mit den Richtungen von Eingangs— und Ausgengs-
kollimator flir eine bestimmte Neutronenenergie die Bragg-Bedingung
erfliillen, wird ein zeitlich kurzer (usec-Bereich) Neutronenpuls
dieser Energie reflektiert. Vorteile ergeben sich neben der Einfach-
heit vor allem daraus, daB in einem schnell rotierenden Monochro-
matorkristall Extinktionsverluste reduziert werden und die auf-
tretenden Fokusierungseffekte zur Optimierung der MeRbedingungen
ausgenutzt werden kdnnen. Die Verwendung einer Multidetektoran-
ordnung und die Entwicklung eines "on-line"-Computersystems zur
Datenerfassung (KRUGER u.a. 1964) hat zu einer groBen Effektivitét
dieser Untersuchungsmethode gefithrt. Ein in jlingerer Zeit in
Kerlsruhe entwickeltes spezielles Drehkristallflugzeitspektro-

meter (GOMPF u.a. 1972), mit dem die in Abschnitt 2 erwdhnte ge-
neralisierte Frequenzverteilungsfunktion p(B) eines poly-
kristallinen kohdrenten Streuers direkt gemessen werden kann, ist

in Abb. Sa skizziert. In dieser Anordnung féllt ein mit einem
Doppelmonochrometor erzeugter gepulster monochromatischer Strahl

auf die polykristalline Streuprobe. Mit einer geeigneten Ab-
schirmung der Probe (Abb. 5b) wird erreicht, daB nur Neutronen,

die an der Probe zweimal gestreut werden, vom Detektor registriert
werden. Durch die auf diese Weise erzwungene doppelte Mittelung

iber die Brillouin-Zone im reziproken Gitter des Streuers werden
Kohdrenzeffekte ausgemittelt und die direkte Ableitung der Frequenz-

verteilung aus dem Detektorspektrum ermSglicht.

b) Der pseudostatistische Chopper

Der Vorteil der Flugzeitmethode, daB im Prinzip alle Streuwinkel
und Energieénderungen gleichzeitig erfaBt werden k&nnen, muB mit
einer schlechten Zeitausnutzung des priméren Reaktorstrahls, die
wegen des erforderlichen groBen zeitlichen Abstands der Pulse

z.T. weniger als 1 % betridgt, erkauft werden. Fiir viele MeBprob-
leme, insbesondere, wenn das zu bestimmende Spektrum aus wenigen
Linien besteht oder wenn der Streuer einen im Vergleich zum Streu-
querschnitt sehr hohen Absorptionsquerschnitt besitzt, kann die

Flugzeitmethode durch Verwendung sogenannter pseudostatistischer



Pulsfolgen — mit einer Zeitausnutzung bis zu 50 % - verbessert werden.
Solche Folgen kdnnen aus informationstheoretischen Uberlegungen ab-
geleitet werden, bei denen angestrebt wird, den statistischen Feh-
ler des MeBergebnisses zu minimalisieren. Allerdings wird das ge-
suchte Spektrum, die Responsefunktion des Streuers;erst durch eine
Kreuzkorrelation der MeRfunktion mit der auf die Probe fallenden
pseudostatistischen Pulsfolge erhalten. Es ist klar, daB die experi-
mentelle Anwendung dieses Verfahrens erst mit der Verfiigbarkeit
effektiver "on-line'"-Rechner mdglich wurde. In Karlsruhe wurde ein
Spektrometer mit pseudostatistischem Chopper aufgebaut (GOMPF u.a.
1968). Debei wurde eine mechanische Chopperscheibe mit einer
pseudostatistischen Transmissionsfunktion entwickelt, wie sie in
Abb. 6 schematisch dargestellt ist. Diese Anordnung wurde erfolg-
reich zur Bestimmung der Phononendispersionskurven einer Reihe von
Festkdrpern eingesetzt (DREXEL (1969), RENKER (1971)).

Die mit der pseudostatistischen Methode praktisch realisierbaren
Gewinne waren bisher aufgrund der Strahlquerschnittsbegrenzungen
mechanischer Chopper kleiner als theoretisch mbglich. Die Methode
besitzt aber noch ein gewisses Entwicklungspotential, das z.B.

mit der Weiterentwicklung elektronischer Chopper ausnutzbar sein
diirfte,

4, Anwendung der Neutronenflugzeitmethode zum Studium von Fest-

kdrpereigenschaften

Die zum Studium der im Abschnitt 2 beschriebenen Thermalisierungs-
probleme entwickelten MeBmethoden haben weit iliber diesen Problem-
kreis hinaus Bedeutung erlangt. Aus der Streuung langsamer Neu~
tronen kann sehr direkt Information iiber die Struktur und die
dynamischen Eigenschaften und damit die chemische Bindung atomarer
Vielteilchensysteme erhalten werden. Neutronen sind in vieler Hin- -
sicht anderen Sonden, wie elektromagnetischer Strahlung oder ge-
ladenen Teilchen Uiberlegen. Die Anwendung der Neutronenstreuung in
der Festkdrperforschung hat sich deshalb zu einem umfangreichen

Gebiet entwickelt. Wir wollen hier nur einige Arbeiten erwéhnen,



die in den letzten Jshren im Institut fiir Angewandte Kernphysik mit

Hilfe der Neutronenflugzeitmethode durchgefilhrt wurden.

a) Gitterdynamik von Supraleitern

In der Theorie von BARDEEN, COOPER und SCHRIEFER wurde mit der An-
nahmé einer attraktiven Wechselwirkung zwischen den Elektronen
iiber die Phononen ein wesentlicher Schritt zu einem mikroskopischen
Versténdnis der Eigenschaften von Supraleitern geleistet. Durch
eine Erh&Shung der Eléktron—Phonon—Wechselwirkung sollten bessere
Supraleiter, das heiBt Supraleiter mit hSherer Sprungtemperatur
T.s héherem kritischen Feld usw., verwirklicht werden k&énnen. Ein
Weg, das zu erreichen, kénnte in einer Reduktion der mittleren
Phononenenergie bestehen. Auf der anderen Seite kann eine zu
starke Elektron-Phonon-Wechselwirkung zu einer Instebilitit des
Kristallgitters, d.h. zu einer Phasenumwandlung und demit unter

Umstinden zu einem Verlust der supraleitenden Eigenschaften fiihren.

Um den EinfluBR der Phononenfrequenzen auf die Sprungtemperatur
zu verstehen, hat MC MILLAN die BCS-Theorie fiir den Fall starker
Elektron-Phonon-Kopplung weiterentwickelt. Fir Tc ergibt sich

angendhert der Ausdruck

~ LY
T, * O exp( : )
Hier ist o die Debye-Temperatur und A die Elektron-Phonon-Kopp-
lungskonstante, die explizit folgendermaBen geschrieben werden

kann

2 B k. T
A=2fﬁ$.‘%ﬂ£’l dfw (U):—E_B")

wobei ae(w) die Kopplung zwischen einem Elektron und einem einzelnen
Phonon der Frequenz w angibt. p(w) ist die Phononenfrequenzvertei-
lung,die wie oben ausgefilhrt mit Neutronen direkt gemessen werden

kann,



Flir eine Reihe von Supraleitern wurden die Frequenzverteilungen ge-
3Si,
Ga., V3Ge (SCHWEISS 1974) und Nb.Sn (SCHNEIDER u.a. 1974) aus der

3 3
Familie der A15-Verbindungen, unter denen die Supraleiter mit den

nauer untersucht. Es handelt sich einmal um die Verbindungen V
A

bisher hdchsten TC gefunden wurden und zum anderen um die Ver-
bindungen‘TiN, 7rN, NbC und NbN (GOMPF u.a. 19Th) aus der Serie
der Hartstoffe mit NaCl-Struktur.

Abb. T zeigt als Beispiel die bei verschiedenen Temperaturen ge-
messene Frequenzverteilung von V3Si. Es liegt nahe, die breite
Verteilung mit dem Maximum bei 25 meV den Vanadiumschwingungen
und den hochfrequenten peak den leichteren Siliziumatomen zuzu-
ordnen., Zur Erkldrung der anomalen Temperaturabhéngigkeit von
p(w) muB neben einem Weichwerden spezieller akustischer Phononen
(soft modes) mit abhehmendém T auch eine Frequenzerniedrigung
optischer Moden angenommen werden. Dieses Weichwerden ist fiir den

martensitischen Phaseniibergang in V_Si bei ca. 20 K verantwort-

3
lich. Die Verschiebung von p(w) nach kleineren Frequenzen erhdht

die Elektron-Phonon-Kopplungskonstante um ca. 15 %, wenn ange-
nommen wird, daB az(w) frequenzunabhingig ist.

Abb. 8 zeigt flir NbC, ein Beispiel aus der Serie der Hartstoffe,
die gemessene Frequenzverteilung im Vergleich zu den ebenfalls ge-
messenen Dispersionskurven. Man erkennt deutlich die Anomalien in
den Dispersionskurven, z.B. in den akustischen Zweigen an der
Zonengrenze in [ 444 ]—Richtung, und eine entsprechend hohe Zustands-
dichte in der Frequenzverteilung. Solche Phononenanomalien wurden
auch in anderen supraleitenden Hartstoffen gefunden, wéhrend sie in
den nichtsupraleitenden nicht auftreten. Es liegt nahe, anzunehmen,
daR die hohen Tc mit diesen Anomalien gekoppelt sind. Eine weitere
Absenkung der Phononenfrequenzen sollte T, weiter erhdhen. Die
Anomalie ist aber gleichzeitig eine Vorankiindigung einer Gitter-
instabilitét. Wenn die weichste Phononenfrequenz den Wert null er-
reicht, muB die Kristallstruktur sich umwandeln. Die bisherigen
Ergebnisse der Neutronenstreuexperimente an Supraleitern bestédti-
‘gen die Vermutung, daR Kristallstrukturen mit hohen Sprungtempera-

turen eine Neigung zur Instasbilitidt besitzen.
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b) Dynamik von Molekiilkristallen

Verglichen mit den Fortschritten, die im Versténdnis der Art, GroRe
und Reichweite der Kréfte zwischen den Gitterbausteinen in Metallen
und Ionenkristallen erzielt wurden, ist noch recht wenig liber die
Bewegungen und damit auch die Krdfte in aus Moleklilen aufgebauten
Kristallen bekannt, Die Molekiile k&énnen neben Gitterschwingungen
auch behinderte oder sogar fast freie Rotationsbewegungen um be-
stimmte Molekilachsen ausfilhren., Zahlreiche Eigenschaften der .
Kristalle héngen von diesen zusdtzlichen Freiheitsgraden ab. So
findet in vielen Molekiilkristellen mit wachsendem T ein Phasen-
Ubergang aus der kristallinen in die plastische Phase statt. In
dieser Phase gibt es keinen Widerstand gegen Reorientierungen der

Molekiile, die wahrscheinlich nahezu unbehindert rotieren k&nnen.

Am FR2 wurden einige einfache Moleklilkristalle, ndmlich festes

H, (SCHOTT u.a. 1968), CH), (KAPULLA u.a. 1972) und D,0 ( RENKER
1971) untersucht. Wir wollen kurz die Ergebnisse an Methan
skizzieren.

Methan wird unterhalb 90 K fest, die tetraederfdrmigen CH),-Mole-
kiile ordnen sich in einem kubisch flichenzentrierten Kristall-
gitter an. Bei 20 K findet ein Phasenlibergang im festen Zustand
statt. In der oberen Phase kdnnen die CH)-Molekiile sich leicht
reorientieren und um alle mdglichen Molekiilachsen rotieren. Diese
Bewegungsmdglichkeiten filhren zu einem unelastischen Streuspek-
trum ohne Struktur; jedoch treten neben den elastisch gestreuten
Neutronen auch solche mit sehr kleinen Energieénderungen auf.
Diese Energie#énderungen kénnen suf sprungartige Anderungen der
Rotationsachsen (Rotationsdiffusion) zuriickgefiihrt werden. Unter-
halb von 20 K wurden dagegen wenige definierte Energiednderungen
im meV-Bereich gefunden.

Abb. 9 zeigt das Spektrum der an CHh von 4 K inkohérent gestreuten
Neutronen. Neben der elastischen Linie sind vier weitere un-
elastische Linien zu erkennen. Diese Energieénderungen unter-
scheiden sich nur wenig von den Energiequanten eines frei rotieren-

den CHh—Molekﬁls. Die quantitative Auswertung der Streuintensitét
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fihrt zu dem SchluB, daB in der Tieftemperaturphase nur eins von vier

CHh—Molekﬁlen freli rotieren kann.

Mehr Einzelheiten liber die Dynamik der Molekiile im Kristallgitter
ergeben sich aus der kohdrent unelastischen Neutronenstreuung. Ein
Beispiel hierfiir ist die am FR2 mit der pseudostatistischen Flug-
zeitmethode durchgefiinrte Untersuchung der Phononendispersion von
DQO—Eis (RENKER 1971), die wesentlich zur Vervollstdndigung des
Bildes {iber die Krdfte zwischen den Wassermoleklilen im Kristall
beigetragen hat. Die Untersuchung der groBen Mannigfaltigkeit der
Moleklilkristalle mit den Methoden der Neutronenstreuung wird in
Zukunft sichef noch an Bedeutung gewinnen. Der Anwendungsbereich
reicht bis zur Dynamik der langen Molekiilketten, wie sie in Poly-

meren auftreten.

In diesem Riickblick haben wir versucht, zu zeigen, daB neutronen-—
physikalische Methoden, die urspriinglich dazu entwickelt wurden,
das Verhalten von Neutronenfeldern in thermischen Reaktoren zu
verstehen, weit Uber diesen Problemkreis hinaus Bedeutung ge-
wonnen haben. Die Anwendung dieser Methoden in der FestkOrper-
forschung hat zundchst bei relativ einfachen Materialien zu
quantitativen Aussagen liber die Kr&éfte zwischen den Gitterbau-
steinen und den daraus resultierenden Eigenschaften gefilhrt.

In Zukunft sind weitere wichtige Beitrige im anwendungsnahen
Gebiet insbesondere der allgemeinen Materialforschung, aber auch

in Nachbargebieten wie z.B. der Chemie und Biologie zu erwarten.
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Zielfunktionen

W. Hafele

Internationales Institut fiir Angewandte Systemanalyse,

Laxenburg, Osterreich

Karl Wirtz zum 65. Geburtstag gewidmet.

Seit den frihen Vierziger Jahren spielt die Disziplin des Operations
“Research (OR) eine immer grdBere Rolle. Ein hervortretender Bereich
des OR sind die Optimierungsprobleme. Insbesondere gilt das fiir die
Lineare Programmierung (LP). Kantorovich hatte schon 1939 die Trag-
weite der LP erkannt und erste Beitrédge geleistet. Vor allem aber
war es G.B.Dantzig, der 1947 durch die Erarbeitung des Simplexver-
fahrens den entscheidenden Durchbruch erzielte /1/. Die von Koopmans
1949 in Chicago abgehaltene Konferenz etablierte dann endgliltig die

eigenstédndige Bedeutung des LP.

Beim LP Problem sind alle Relationen linear. Es geht um die Opti-
mierung einer linearen Zielfunktion unter Einhaltung einer Anzahl
von linearen Nebenbedingungen. Ein klassisches Beispiel ist das
Allokationsproblem bei einer Transportaufgabe. Man betrachtet n La-
ger fuir eine bestimmte Ware., Weiter betrachtet man m Fabriken zur
Herstellung dieser Ware. Die spezifischen Kosten des Transports ei-
ner Ware von der Fabrik i zum Warenlager j seien Cij' Denn sind die

Gesamtkosten K gegeben durch:

m n
r C..

=305 G Ky (1)

wobei xij die Aktivitédten des LP Problems sind, in diesem Fall die

Mengen der von der Fabrik i zum Lager j transportierten Gesamtmengen
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an in Rede stehenden Waren. Es bestehen Nebenbedingungen:

[[Racke]

(5) ai i=1,20000.m (2)

a., 3 152¢000en (3)

X.. ,= .
1 1) (>) J

d.h. die gesamten von der Fabrik i abgehenden Transporte kénnen
(hdchstens) der dortigen Produktion a; entsprechen. Und alle in
Lager j eintreffenden Transporte miissen (mindestens) dem dort vor-
liegenden Bedarf dj entsprechen. Das LP Problem besteht darin, die
Transportkosten K zu minimieren. X wird als die Zielfunktion des
vorgelegten Problems bezeichnet. Diese Aufgabe wird dann nicht tri-
vial, wenn die Zahl der Aktivitdten und Begrenzungen sehr groB wird.
Das von Dantzig entworfene Simplexverfahren ist auf den Gebrauch
elektronischer Rechner zugeschnitten. Der Rechenaufwand geht etwa
mit der dritten Potenz der Zahl der Nebenbedingungen. Heute werden
LP Aufgaben von 30 000 Aktivitdten (und mehr) behandelt. Bei so
klar gestellten Aufgeben macht die Formulierung der Zielfunktion
keine Séhwierigkeiten. Auch allgemeiner waren es in der Vergangen-

heit fast immer Kosten, die zu optimieren waren.

Kosten als Zielfunktion milssen sich nicht nﬁr auf ein gegebenes
(eventuell kurzes) Zeitintervall beziehen. Vielmehr kSnnen auch
gréBere Zeitintervalle betrachtet werden. Sie bilden dann den Zeit—
horizont des LP Problems. So haben Héfele und Manne das Problem

des Ubergangs von fossilen zu nuklearen Brennstoffen betrachtet
/2/. Unter einem Zeithorizont von 75 Jahren soll die jeweilige
jéhrliche Zusammensetzung der Bereitstellung von Primérenergie aus

den folgenden Quellen betrachtet werden:

fossil: KOHLE, OL + ERDGAS.

nuklear: LEICHTWASSERREAKTOREN, BRUTER, HOCHTEMP.REAKTOREN
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Primirenergieerzeugungen aus diesen Quellen sind also die Aktivi-

tdten des LP Problems. Die Nebenbedingungen dabei sind:

a) Es soll der jédhrliche Primirenergiebedarf jeweils elektrisch

und nicht elektrisch gedeckt werden.

b) Es soll kumulativ nicht mehr als eine vorgegebene Gesamt-

menge an Ol + Erdgas verbraucht werden.

c¢) Es soll kumulativ nicht mehr als eine vorgegebene Gesamt-

menge an billigem Uran verbraucht werden.

d) Es sollen bestimmte jdhrliche Fertigungskapazitéten fiir die
betrachteten Reaktortypen eingehalten werden.

Bei d) handelt es sich um eine den AktivitédtsfluB begrenzende Neben-
bedingung: DX=X(t+1)-X(t) kann den durch die Fertigungskapazitit

flir den mit X bezeichneten Reaktortyp nicht iiberschreiten.

Es ist nicht Aufgabe dieser Arbeit, die von Hafele und Manne ange-
stellten Uberlegungen zu wiederholen und den Bezug zum allgemeinen
Energieproblem, wie er etwa von Hafele angestellt worden ist /3/,
erneut zu beschreiben. Vielmehr soll auf den Typ der Zielfunktion
hingewiesen werden, der dort verwendet wurde. Die Kosten-Zielfunk-

tion lautet:

K = 72:5 38% | o] © cur. PCY + (3 cap, DPY)(1-Tv, )2 (4)
t20 e St SRNRY St s Shak t
wobei
8 der Barwertfaktor ist (B=TlT bei einem Diskontsatz von 10%),
, 4

curiPcz die laufenden Kosten fiir die Primirenergieerzeugung durch
die Kapazitdt im t-ten Zeitschritt sind,

capiDPE die Installationskosten sind,

1-TVt der verbleibende Wert ist,

g~2 der Bauzinsverlust ist.

Die Zielfunktion bezieht sich auf die Summe von Drei-Jahres-Schritten.

Wegen der %§=25 Schritte hat das hier betrachtete LP Problem somit
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25x5 Aktivitdten und 25x7 Nebenbedingungen.*) Als Ergebnis werden
Strategien fiir den Ubergang von fossilen zu nuklearen Brennstoffen
angegeben, bei denen unter Einhaltung der Nebenbedingungen der Bar—
wert der Energiekosten fiir den hier betrachteten Zeithorizont von

75 Jahren minimiert wird.

In den letzten Jahren haben die Einwénde gegen eine bloBe Optimie-
rung der Kosten zugenommen. Zu recht werden nicht-monetédre Kosten
vie etwa die der Schadstoffbelastung immer ausdriicklicher ange-
sprochen. Dann liegt es nahe, Kosten fiir die Riickhaltung solcher
Schadstoffe mit einzubeziehen. Bei einer gegebenen rdumlichen Ver-—
teilung der Schadstoffemittenten, kann etwa die mit jeder Aktivi-

tat PC§ einhergehende Emission vom Typ p angegeben werden:

t_ ot Lot
EPC, = & .p PC; . (5)

Im Falle eines Slgefeuerten Kraftwerkes wiirde p sich auf SO2 be-

ziehen, eE’P die Dimension [éSO2/KWSec] haben und EPC‘it’p wiirde
somit die Dimension [éSOz/sec] haben. Ein meteorologischer Fak-
tor s§i+l wiirde die Emission des Typs p am Ort Ei (mit dem jede
Aktivitat PC} verbunden ist) mit der Immission am Ort I verbin-
den. Ein derartiger meteorologischer Faktor hat die Dimension

[sec/m3] . Wir haben dementsprechend fiir solche Immission:

Fir die Immissionen liegen aber Standards vor. Jeder Schadstoff p

darf eine bestimmte Konzentration Eégl nicht lberschreiten. Es lie-

*)Im einzelnen stellt sich in der Arbeit von Hafele und Manne das

Problem noch geringfiigig anders dar, was in diesem Zusammenhang
aber ohne Bedeutung ist.
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gen also zusétzliche Nebenbedingungen vor:

Ei+I ¢ t g(p)
s . « PCY < sp[ ] 1)

i P ei’P i
fiir alle t,
fiir alle I.

Die Zielfunktion setzt sich nun aus der urspriinglichen Zielfunktion
(L), die jetzt K, genannt verde, und einem Term zusammen, der die
Kosten fiir RiickhaltemsBnahmen bezeichnet. Man hat damit den folgen-—

den Ausdruck:

15 ﬁ t t
K=K + [:tgo 38 ] |: gk(ei’p) Pci:|. (8)

Die mit dem Rilckhaltefaktor ez p einhergehenden Kosten sind im all~-
Hd
gemeinen nicht linear von e abhéngig. Hier muR man sich mit einer

stiickweisen Linearisierung behelfen.

Das eben skizzierte Verfahren erlaubt bei gegebener geographischer
Verteilung eine die Immissionsstandards beachtende kostenoptimale
Strategie beim oben angegebenen Problem zu bezeichnen. Dann ist es
interessant, die Schattenpreise solcher Standards zu betrachten.
Das heift, man betrachtet den EinfluB einer Anderung der Standards

auf die Zielfunktion:

ax[ DM :l
3sp |_glp)/m3 |°

Bildet man nach Art der in der Okonometrie verwendeten Elastizitéten

nun noch den folgenden dimensionslosen Ausdruck

= Sp 3K
= = (9)

P 3Sp °

p
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so lassen sich damit Hinweise auf das Problem der Festlegung von

Standards gewinnen.

K. Hoffman hat in seinem Modell, in dem er die Allokation von Pri-
mérenergie auf den Sekunddrenergiebedarf untersucht hat, neben den
Kosten auch andere GrdBen als Zielfunktion betrachtet /4/. Er be-
trachtet eine Minimierung der Schadstoffbelastung bei gegebenen
Gesamtkosten als begrenzende Bedingung oder aber auch die Minimie-
rung des Primdrenergieverbrauches bei gegebenem Sekundirenergiever-

brauch.

Es liegt auf der Hand, daB hier viele Verallgemeinerungen mdglich
sind. Unter anderem wird auch am Internationalen Institut fiir An-
gewvandte Systemanalyse in dieser Richtung gearbeitet. Das Gebiet
der Modellbildung im Bereich von Energiebedarf und Energieerzeu-
gung befindet sich in einem raschen Ausbau, und es sei hier auf

zusammenfassende Uberblicke verwiesen /5/.

Am Internationalen Institut fiir Angewandte Systemanalyse werden
nicht nur Systemuntersuchungen auf dem Energiegebiet durchgefiihrt.
Vielmehr werden ebensolche Untersuchungen auch fiir Stadtsysteme,
Wassersysteme, medizinisch-biologische Systeme, Okologiesysteme
und andere durchgefihrt. In dem hier interessierenden Zusammenhang
ist es nun wichtig auf den Begriff der Resilience hinzuweisen, wie
er von Holling entwickelt worden ist /6/. Sehr umfangreiche Stu-
dien iiber Okologische Gleichgewichte, die sich zum Teil auf ein
sehr lange Zeiten umfassendes, gutes Datenmaterial beziehen /T/,
haben Holling dazu gefiilhrt, die Schlagabsorptionsféhigkeit 5kolo;
gischer Systeme zu betrachten und sie mit Resilience zu bezeich-
nen.*’ Menschliche Eingriffe in 8kologische Systeme, wie etwa der
Bau des Assuan Dammes, stellen solche Schldge dar. Es zeigt sich,
daB Skologische Systeme eine endliche Anzahl von Eingriffen unter

gegebenenfalls starker Anderung ihrer Eigenschaften absorbieren

*)Bezeichnenderweise wird im Englischen etwa ein Boxer als resil-

ient bezeichnet.
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kbnnen. Bei dem dann folgenden ndchsten Eingriff kollabieren sie
aber vdllig, das heiBt, sie werden nicht nur veréndert, sondern
sie brechen zusammen. Die Eutrophierung von Seen ist ein Beispiel

dafiir.

Es interessiert, den Zusammenhang zum Begriff der Sicherheit, wie
er im ingenieursméBigen Bereich verwendet wird, herzustellen. Da-
zu dient Figur 1. In der Vergangenheit stand die auf ingenieurs—
méBiger Erfahrung basierende Einschétzung der "realistischerweise'
zu erwartenden Unfélle im Vordergrund (1). Die in runden Klammern
stehenden Zahlen weisen auf Teile der Figure 1 hin. Im Bereich der
Reaktoitechnik weist der Begriff GAU, des grdBten anzunehmenden
Unfalls, genau darauf hin. Auf diese Weise werden nur innerhsalb
von Grenzen Unfédlle betrachtet, fiir die Vorsorge zu treffen ist.
Die nicht grundsdtzlich auszuschlieBende MSglichkeit auBerordent-
lich weitreichender Folgen kerntechnischer Unfédlle hat Jjedoch in
den letzten Jahren dazu gefilhrt, daB Unfélle ohne solche Grenzen
antizipiert werden. Sie flihren zu einem Restrisiko. Es geht dann
darum, solches Restrisiko in bestehende Risiken einzubetten (3).
Dazu sind heute erhebliche Forschungsarbeiten erforderlich, denn
in der Vergangenheit sind solche Fragen kaum behandelt worden. Seit
1974 gibt es z.B. eine gemeinsame Forschungsgruppe des Internatio-
nalen Instituts fiir Angewandte Systemanakyse und der Internationa-
len Atomenergie Agentur, die solche Fragen behandelt. Bei solchen
Arbeiten wird der Unterschied zwischen objektivem Risiko und sub-
jektivem Risikoverst#ndnis (U4) deutlich. Die allermeisten der an-
stehenden Restrisiken lassen sich durch das traditionelle Ver-
fahren von Versuch und Irrtum grundsétzlich nicht behandeln. Viel-
nehr finden alle entsprechenden Erdrterungen im Bereich der Hypo-
thezitét statt (7). Der Autor hat hier versucht, ausfilhrlicher zu
Klarstellung zu kommen /8/. Methoden der Entscheidungsanalyse /9/
kénnen dann helfen, in einem formalisierten Verfashren (5), bei
grundsétzlich fortbestehender Unsicherheit zu Entscheidungen (6)
iber Standards fir die Akzeptierbarkeit von Restrisiken zu kommen
(8). Eine voll ausgebaute Zuverlidssigkeitskontrolle (9) hat dann

nachzuwelisen, ob ein bestimmter technischer Entwurf solchen Stan-
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dards entspricht. Der kiirzlich verdffentlichte Rasmussen Report

steht begrifflich genau an dieser Stelle /10/. Den Durchgang (2)-
(10) kann man als den probabilistischen Zugang zur Behandlung von
méglicherweise zu erwartenden Unfidllen bezeichnen. Solchem Zugang
steht der traditionelle Zugang (1), (10) gegeniiber. In der Praxis
1laBt der probabilistische Zugang sich heute noch nicht liickenlos

durchhalten. Neben anderen Schwierigkeiten ist hier vor allem auf

die institutionelle Schwierigkeit der verbindlichen Erstellung von

Standards fiir Restrisiken hinzuweisen. Solche Schwierigkeiten wei—
sen auf die Schritte (3) bis (6) hin. Auf ldngere Sicht ist nach
Meinung des Autors aber zu erwarten, daB es wirklich zu der Aus-
bildung der probabilistischen Behandlung von mSglicherweise zu

erwartenden Unfallen kommt.

Demgegeniiber geht das von Holling entwickelte, noch gqualitative
Konzept der Maximierung von Resilience vielleicht noch einen Schritt
weiter, so daR ein dritte Ebene fiir die Behandlung von mdglicher-

weise zu erwartenden Unfédllen zu konzipieren wére.

Im folgenden soll ein erster Versuch gemacht werden, das Resilience-
Konzept unter der Annshme der Existenz einer solchen dritten Ebene
quantitativ zu fassen und von daher zur Formulierung einer entspre-

chenden Zielfunktion zu kommen.

Dieser Versuch soll unter Verwendung eines stark vereinfachenden
Beispieles erfolgen. Dazu soll ausdriicklich auf den Aufsatz ver-—
wiesen werden, den der Autor in der Festschrift verdffentlicht hat,
die Carl Friedrich v, Weizs#cker zum 60.Geburtstag gewidmet ist
/11/. Dort wird ausgefithrt, daB das Problem der Kernenergie darin
besteht, daB ein fast unendlich groBer Nutzen sich mit einem hypo-
thetisch fast unendlich groRen Risiko verbindet und daB bei sol-
cher Verbindung ein fast unendlich groBes ingenieursmiBiges Poten-
tial zur Abdeckung solchen Risikos besteht. Offenbar besteht das
Problem darin, mit dem Verkoppeln solch fast unendlich groB gewor-—
dener GréBen fertig zu werden. Auf diesen Zusammenhang soll im fol-

genden Bezug genommen werden.
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Eine letzte Vorbemerkung ist noch erforderlich. Es ist nur dann
mdglich, das Konzept der Resilience deutlich zu machen, wenn nicht-
lineare Zusammenhénge betrachtet werden. Alle von Holling unter—

suchten dkologischen Zusammenhdnge sind hochgradig nichtlinear.

In diesem Sinne betrachten wir das folgende Modell einer gedachten

Gesellschaft S:

1) Die Gesellschaft S hat ein effektives Brutto-Sozial-Produkt
G, das sich nach Art einer Cobb-Douglas Funktion beschreiben
158t, wenn nur der jéhrliche Verbrauch an Energie E und Ar-
beitskraft eingeht. Die Arbeitskraft sei proportional der Ge-
samtbevilkerung P der Gesellschaft S. Zum Beispiel hat Tintner
/12/ Produktionsfunktionen fiir Osterreich angegeben, bei denen
der Energieverbauch als Produktionsfaktor explizit eingeht. Von
solcher Produktionsfunktion sind die Kosten K abzuziehen, die
fiir Einstellung eines bestimmten Restrisikos aufzuwenden sind,
denn hierbei handelt es sich um passiviertes Bruttosozialpro-
dukt. Man findet

G=A+«E P

Indem wir annehmen, daB eine Verdoppelung der Produktionsfak-
toren E und P nur zu einer Verdoppelung des Wertes der Cobb-
Douglas Funktion filihren soll, gilt o+B=1. In Anlehnung an Tint-

ner gilt o=4% . Damit haben wir:
G=A+E2 . pP2-K - (10)

2) Wir nehmen an, daB der Standard fiir das Restrisiko sich auf In-
dividuen bezieht und umgekehrt proportional den aufgewendeten

Kosten k pro KWJahr ist:



3)
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ko Ko E
r=%h% "% "% °"E "x° ()
o
mit
K
k =5 (12)

wobei die mit o indizierten GrdBen Referenzwerte darstellen.
Man erhalt

=2, .
K= E. (13)

Man beachte, daB Gleichung (11) die in /11/ behandelten Aussa-
gen iiber das Restrisiko beinhaltet: Ingenieursmifige Sicherheits-
maBnahmen kénnen das Restrisiko gegen Null gehen lassen, wenn

man beliebig viel Geld aufwendet.

Der gesamte Energieverbrauch E pro Jahr ist das Produkt aus pro.

Kopf Verbrauch pro Jahr e und Anzahl der Bevdlkerung P:

E=e P, (14)

Die etwa im Verfahren (2)-(10) der Figur 1 ermittelte Risikobe-
reitschaft der Gesellschaft S verhdlt sich umgekehrt proportio-
nal zum pro—Kopf-Verbrauch e potenziert mit A. Je besser der Ein-
zelne lebt, desto unverhdltnismidBig weniger ist er bereit, ein

Restrisiko zu akzeptieren:

)= x> .



_35_

F{ir unsere Zwecke setzen wir A=2:

r 0\ 2 o S
= (—=)2 . (15)

(o]

5) Fiir die Bereitstellung von Energie bestehen keine Beschrénkungen,

d.h. der {iber die Zeit t' integrierte Gesamtverbrauch

e « P 4t!

O Yt

kann mit der Zeit unbeschrénkt wachsen. Damit beziehen wir die
in /11/ bezeichnete dritte Dimension eines fast unendlich gros-—
sen Nutzens in das Modell implizit mit ein.

6) Wir nehmen an, daB® das Wachstum des Energieverbrauches propor-
tional zum effektiven Brutto-Sozial-Produkt G ist:

E_ ., (16)

wobel y die Proportionalitétskonétante ist.

7) Wir nehmen an, daB das Bevdlkerungswachstum positiv proportio-
nal zur Bevdlkerungszahl, und negativ proportional zum durch e

bezeichneten persdnlichen Wohlstand ist:

== = gP -~ xe, | (17)
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wobei 0 und x die Proportionalitédtskonstanten sind.

Der Vorteil des hier vorgelegten sehr einfachen Modells einer ge-
dachten Gesellschaft S liegt darin, daB alle Relationen sehr durch-
sichtig sind. Es ist mdglich, das Modell in dem zweidimensionalen
Konfigurations-Raum (e,P) durch eine gewdhnliche Differentialglei-
chung erster Ordnung darzustellen. Und das Modell ist nichtlinear
und erlaubt, wie wir sehen werden, die Erléuterung des Resilience-

Begriffes. Man findet ohne Schwierigkeiten

1

de _phe? + P - uCep - oP + Ke® (18)
ap P(oP-Ke)
mit
- Xo 1

Man sucht nun Trajektorien im (e,P)-Feld, deren Zeitbelegung durch
(16) oder (17) ermittelt werden kann. In Figur 2 ist das (e,P)-
Idsungsfeld angegeben. Dazu wurden die folgenden Zahlenwerte ange—

nommen .

- 104 $
A = 0,25-10 —"

| Jahr+kW2+Kopf?
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Die Figur 2 wird durch den Sattelpunkt bestimmt. Er liegt bei

kW A .
e, = 21.9 Kopf und P_ = 274 Mio KSpfe. Als Sattelpunkt teilt er den

Konfigurationsraum in vier v8llig getrennte Gebiete A, B, C, D, ein.

In A steigen sowohl e als auch P, Asymptotisch, d.h. fiir P + o,
wird ein fester Wert fiir e erreicht, e, = T.7 kW/Kopf. Der persén-
liche Wohlstand wéchst nicht mehr, das Wachstum des aktiven Brutto-
sozialproduktes wird allein fiir die zusétzlich Geborenen ausgege-
ben. In B kommt man dagegen aus Bereichen eines negativen aktiven
Bruttosozialproduktes. Durch eine Reduktion der BevBlkerung werden
Mittel frei und die Konstellation erlaubt dann doch das Einlaufen
in die stabilen LSsungen. Anders verhalten sich die Ldsungen in D.
Dort wéchst der persdnliche Wohlstand und mit ihm die Sicherheits-
anforderungen., Im Verfolg der Trajektorien in D ist das’aktive
Bruttosozialprodukt bald negativ, nur durch Heraussterben kénnen
die ndétigen Mittel noch aufgebracht werden. Entsprechendes gilt
fiir das Gebiet C.

In Figur 3 sind die zeitlichen Verlaufe von P(t), e(t), K(t), r(t)
und G(t) fir die Anfangsbedingungen P, = 220 Mio Kdépfe, e =10 kW/
Kopf wiedergegeben und in Figur b fiir die Anfangsbedingungen Po =
75 Mio Képfe und e, = 2,7 XW/Kopf.

Das hier vorgestellte Modell ist stark vereinfachend. Die Ergeb-
nisse mdgen qualitativ dazu dienen, nachdenklich zu werden. Der
Wunsch nach absoluter Sicherheit kann zum Kollaps fithren. Es ist
offenkundig, daB fiir ein quantitativ relevantes Modell sehr viel
mehr Zusammenh#énge beriicksichtigt werden milssen. Auf Einzelheiten

des Modells soll von jetzt an deshalb nicht mehr eingegangen werden.
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Vielmehr soll jetzt ein erster Versuch gemacht werden, den Begriff
der Resilience zu definieren. Solche Definition ist dann natiirlich

erheblich allgemeiner als das hier vorgelegte Modell.

Der Punkt, auf den es in einem allgemeineren Zusammenhang ankommt,
ist also der: Die verschiedenen Ldsungsgebiete sind durch die bei-
den Separatrices, die durch den Sattelpunkt gehen, scharf getrennt.
1 die beliebig nahe

beeinander liegen, kdnnen zu qualitativ andersartigen, weit ausein-

Anfangsbedingungen in der Ndhe der Separatrix S

ander liegenden Endzusténden fithren! Falls ein zu A gehdriger Zu-
stand des hier betrachteten human-6kologischen Systems nahe an S,
liegt, besteht also irgendwie Gefahr, durch ein nicht ndher spezi-
fiziertes und durch die Gleichungen (10) bis (17) nicht beschrie-
benes Ereignis oder aber auch wegen ungenauer Kenntnis iiber die La-
ge der Separatrix S1 iiber diese Separatrix aus A nach D geworfen

zu werden., Das wilirde aber im Rahmen dieses Modells den Kollaps be-

deuten, da fiir t + « dann P + o geht.

Hier sollte man freilich klarstellen, da Werturteile eingehen: A
wird als erstrebensvwerter angesehen als D, Andere Wertvorstellungen

wiirden zu einer anderen Préferenz fihren.

Ausgehend von solchen Wertvorstellungen liegt es also nahe, den Ab-
stand zu der Separatrix, die Wiinschenswertes von zu Befiirchtendem
trennt, so groR wie mdglich zu machen und den Aufenthalt in der
Ndhe so kurz wie mdglich. Man beachte nun Figur 5. Fir ein gegebe-
nes Linienstiick (1 oder 2) bezeichnet a den Abstand zur Separatrix.
Wegen der Zeitbelegung der Linienstiicke ist a eine Funktion der

Zeit. Wir definieren jetzt eine GroRe R:

|-

> 1

ds

= -8 . (20)

a
Ia? a(s)

o

Fir ein gegebenes Teilstlick eines Linienstiickes zwischen s und s,
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ist R umso groBer je groBer der Abstand zur Separatrix ist und je
schneller ein solches Linienstlick durchlaufen wird. Wir sprechen
hier von Linienstlicken um allgemein zu sein. In einem vollsténdig
deterministischen Modell, wie dem eben vorgestellten, sind die
Linienstiicke Teile von Trajektorien. LaRt man zus&tzliche, in den -
urspriinglichen Gleichungen nicht erfaBte Einfliisse zu, kdnnen die
Linienstiicke auch Trajektorien kreuzen. Uber die GrdBe R lassen
sich die beiden Linienstiicke 1 und 2 quantitativ vergleichen. R
sollte dann ein MaB fiir die Resilience sein. Und das aus dem fol-

genden Grunde:

a) Anders als bei dem ingénieursmﬁﬁigen und dem probabilistischen
Zugang zum Problem der Behandlung von mdglicherweise zu érwar—
tenden Unfidllen wird hier das Ergebnis, das iiber die Separatrix
S flihrt, nicht explizit antizipiert.

Eine implizierte Antizipation ist nur noch insoweit gegeben als
angenommen wird, daB die Gefahr umso gréBer ist, je ndher man
an der Separatrix ist, und je lénger men in der Ndhe der Sepa-

ratrix verweilt,(3)

b) Eine Maximierung von R, etwa im Rahmen eines geeignet formu-
lierten LP Modells, deckt auch den Fall ab, da® man sich ein
Stiick weit unklar ist {iber die in Wirklichkeit geltenden Relatio-
nen. Man impliziert bei der Maximierung von R lediglich, daB
in Wirklichkeit so etwas wie eine Separatrix irgendwie in der

Nihe der vom Modell vorhergesagten Separatrix liegt.

Es sei deshalb die Vermutung erlaubt, daB die Maximierung von R
in der Tat einen Vorgang auf der dritten, untersten Ebene in der
Figur 1 sein kdnnte, d.h. daf es mbgliéh sein kdnnte, tiber die
explizite Antizipation von Ungllicken hinaus, SicherheitsmaBnahmen

zu ergreifen.

Auf einen Umstand sei freilich noch hingewiesen. Die Definition
eines Abstandes im Konfigurationsraum erfordert die Definition
einer Metrik. Im Falle des hier vorgelegten Beispieles wiirde gel-

ten:
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wobei e, und P_ die Koordinaten der Separatrix sind.

Die Konstanten K und ¢ machen so wie in der Differentialgleichung
(17) die Dimensionen kompatibel, Die Bestimmung von m impliziert die
Definition einer Metrik. Sie ist aus dem Formalismus nicht ableit-
bar und muB von auBen her definiert werden. Auf dieses s0 genauer
strukturierte Problem reduziert sich dann der explizite Umgang

mit dem Problem der Behandlung von fiir mbglich gehaltenen‘Unfél-
len. m setzt Bevdlkerungsédnderungen und pro Kopf Verbrauches an

Energie zueinander in Beziehung.

Das hier vorgestellte quantitative Resilience Konzept ist, wie
bereits gesagt, unabhéngig von dem hier vorgestellten Modell, des-
sen Einzelheiten unwichtig sind. Es héngt an der Bezeichenbarkeit
differential-topologischer Zusammenhénge, wie sie fiir nicht lineare
Relationen typisch sind. Im allgemeinen werden sehr viel mehr als
zwel Variable den relevanten Konfigurationsraum ausmachen. Die von
Holling untersuchten Beispiele weisen etwa auf viele tausend Zu-

standsgroBen.

Die vorgelegte: Arbeit soll zu einem AbschluB kommen, indem noch
einmal das oben angegebene Modell der gedachten Gesellschaft S
betrachtet wird. So wie es hier vorgelegt worden ist, ist es total
deterministisch., Fir eine Optimierung ist gar keine Variable frei.
Hier ist nun das folgende Vorgehen méglich: Die Energieerzeugung
erfolge auf zweierlei Arten: auf nukleare Art (Index 2) und auf
fossile Art (Index 1). Dann gilt
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In unserem Modell sei angenommen, da die fossile Art der Energie-
erzeugung risikolos ist (was in Wirklichkeit nicht zutrifft). Dann

muB statt Gleichung (12) die folgende Gleichung gelten:

ko €2
R A (12a)

Freilich muB nun asuch gelten

t

v, - e, * P+t >0, (23)

[¢]

da die fossilen Vorrdte V4 endlich sind. Es liegt nun nahe, die Frei-
heit, die mit dem Faktor %? gegeben ist, zur Optimierung in einem
LP-Programm zu beniitzen., Mit (22) als Begrenzung widre in einem sol-
chen Fall die Resilience, wie sie in Gleichung (20) angegeben ist,
die Zielfunktion. Die resultierenden Strategien fiir den Ubergang von
fossilen zu nuklearen Brennstoffen wdren denn mit den Strategien zu
vergleichen, die sich unter Verwendung des Barwertes der Gesamtkos-

ten, also etwa der Gleichung (4) oder (8), ergeben.

In dieser Richtung wird am Internationalen Institut fiir Angevandte

Systemanalyse in Laxenburg bei Wien gearbeitet.



=40~

Der Autor mdchte den Herren Prof. William Nordhaus, Dr. Rudolf
Avenhaus, Dr. David Bell und Dr. Carlos Winkler fiir anregende
Diskussionen danken. Herrn Dipl.Math. Leo Schrattenholzer ist
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legten Modells 2zu danken.
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Abb.5: Abstand und Verweilzeit von Linienstiicken gegeniiber

der Separatrix.






Geschlossene Kreisldufe fiir die Energie-~ und Rohstofftechnik

R. Schulten

Institut fiir Reaktorentwicklung
Kernforschungsanlage Jiilich GmbH

Geschlossene Kreislidufe der Rohstoff- und Energietechnik #éndern die
natiirlichen Verhdltnisse, d.h. die Umwelt, nicht. Rohstoffgewinnung,
Umwandlung, Verwendung, Verbrauch und Rezyklierung sowie die Abla-
gerung der Abfallstoffe und die Beseitigung der Abfallwérme solcher
Prozesse erfolgen bei einem idealen Rohstoffkreislauf so, daB keine
langfristigen und wichtigen, vor allem aber keine globalen Anderungen
der "natlirlichen" Verhdltnisse bewirkt werden. Ideale, geschlossene
Rohstoffkreislidufe, wie sie uns durch die Natur selbst demonstriert
werden z.B. Wasserkreislauf der Erde, COz—Kreislauf der Biosphére
und’ Atmosphire u.a., kbnnen jedoch offenbar technisch nicht reali-
siert, sondern nur angestrebt werden. Der Grad der Anndherung an die
idealen Verh&ltnisse eines geschlossenen Kreislaufes ist ein Quali-
tdtsmaB fiir die Umweltfreundlichkeit des betreffenden technischen

Verfahrens.

Die technische Entwicklung der letzten Jahrhunderte hat den Gesichts—
punkt der geschlossenen Kreisldufe wenig betrachtet, ja nicht ein-
mal seine Bedeutsamkeit bemerkt. Die starke, exponentielle Steige-
rung der Produktion in den letzten 50 Jahren erfordert nun eine
stédndig zu verstdrkende Anstrengung, die Technik méglichst weitge-
hend in geschlossenen oder zumindest in anndhernd geschlossenen Kreis-
liufen zu betreiben. Nur so sind weitere Wachstumsraten mdglich und
zuldssig. Dieser UmstellungsprozeR kann und muB in etwa 50 bis 100
Jahren vollzogen sein und wird unsere Technik in wichtigen Teilen
durch Umwelttechnik ergénzen oder verdndern und damit auch fiir die

Zukunft ein angemessenes Wachstum ohne Gefshren ermdglichen.
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Die Natur verwendet "geschlossene'" Kreisldufe

Die groBen geschlossenen Kreisldufe der Natur, z.B. der Wasser— und
Wdrmehaushalt, arbeiten seit vielen Millionen Jahren unter scheinbar
stabilen Bedingungen. Sie haben sich aber, wie wir wissen, im‘Laufe
von Jahrmillionen gebildet, auf Stabilitdt eingestellt und verédndert.
Ihre Bedingungen und vielfachen Riickkoppelungen sind kompliziert und
in allen Einzelheiten heute noch nicht erkannt. Ihre Erhaltung ist
letzten Endes der grundsidtzliche MaBstab flir die Entwicklungsféhig-
keit der Technik und somit flir den Wohlstand sowie fiir die mbgliche
Anzahl der Erdenbiirger. Gewollte oder ungewollte,merkbare Eingriffe
in diese natiirlichen Kreisldufe erscheinen uns unverantwortlich, da
sie die Bewohnbarkeit des Planeten Erde geféhrden. Das frithzeitige
Erkennen und Verhindern von globalen Gefahren durch diese Eingrif-

fe ist sicher eine der wichtigsten Aufgaben der Wissenschaften.

Der Wasserhaushalt der Erde ist schlechthin eine der wichtigsten
Voraussetzungen unseres Lebens. Dieses Geschehen ist asuBerordentlich
kompliziert, u.a. auch durch die Riickkoppelung mit dem Wérmehaushalt
der Erde. Es ist leicht einzusehen, daB gerade eine mdgliche Stdrung
des Warmehaushaltes der Erde eine prinzipielle Begrenzung fiir die
Entwicklung der Technik und das Wachstum darstellt. Alle technischen
Prozesse wie auch alle Lebensprozesse lassen sich nach einem allge-
mein bekannten,physikalischen Sachverhalt immer nur so durchfiihren,
daR eine gewisse Abfallwérme, die weiter nicht verwendbar ist, abge-
fiihrt werden muB. Bel immer grdBerem Umfang und immer gréBerer An-—
zahl von technischen Anlagen wird jedoch auch die Menge der Abfall-
warme immer grdéfer. Wahrend man sie bisher u.a. durch FluB~ oder
Seewasser "beseitigte", wird man sie in der Zukunft nur noch an die
Luft abgeben kdnnen, da das Leben in den Fliissen schon durch eine
geringe Temperaturerhdhung empfindlich beeinfluBt werden kann. Bei
der Abgabe von extrem groRen Warmemengen an die Luft stellt sich na-
tiirlich die Frage, ob dadurch nicht die unmittelbare Umgebung einer
technischen Anlage geschidigt wird. Darilber hinaus ist die Abgabe
von Abfallwédrme an die Lufthiille der Erde sicher nicht unbegrenzt
méglich, ohne das Klims der Erdoberfléche zu &ndern. Von dieser

Grenze sind wir gliicklicherweise heute noch weit entfernt.
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Auch der Kreislauf des Sauerstoffs und Kohlendioxids der Lufthiille
erweist sich von fundamentaler Bedeutung. Der heutige Sauverstoff
der Lufthiille ist vor vielen Millionen Jahren in der Karbonzeit
durch Pflanzenwachstum entstanden, wobei durch den sogenannten Assi-
milationsprozeB Kohlendioxid der Erdatmosphére in Sauerstoff umge-
wandelt wurde. Durch diesen ProzeB sind die Kohle sowie das Erddl
und das Erdges entstanden. Die Tatsache, daB wir heute in der Luft
eine beachtliche Sauerstoffkonzentration haben, ist nur darauf zu-
riickzufiihren, daR die damaligen riesigen Wélder nicht verbrannt,
sondern durch geologische Ereignisse mit Erdschichten bedeckt und
damit konserviert wurden. Solange der Mensch noch keine technischen
Anlagen betrieben hat, stand die Produktion von Kohlendioxid durch
Pflanzen und Tiere mit der Produktion von Sauerstoff durch die Pflan-—
zen in einem Gleichgewicht. Durch die Entwicklung der Technik, u.a.
durch das Verbrennen von Kohle, Erddl und Erdgas,wird in den letzten
Jahrzehnten in steigendem MaBe der Kohlendioxid~ und Sauerstoffhaus-
halt der Erde gestdrt. Obwohl die heute vorliegenden und wahrgenom—
menen Anderungen noch nicht alarmierend sind, miissen wir aber damit
rechnen, da in einem Zeitraum von hdchstens 50 oder 100 Jahren

eine wesentliche Reduzierung der Verbrennungsprozesse eingeleitet
werden muB, um die natiirlichen Verhdltnisse der Erde nicht zu stark

zu stdren.

Die aufgeworfenen Probleme sind sehr ernst zu nehmen. Vor allen
Dingen werden sie bald zu der Erkenntnis fihren, daB diese Auswir-
kungen globaler Natur sind, also die gesamte Erdoberfléche betref-
fen. Da die Kenntnisse liber diese sehr komplizierten Zusammenhénge
noch sehr unvollkommen sind und heute bezweifelt werden muB, ob die-
se Zusammenhénge in allen Einzelheiten geniigend sicher erkannt wer-
den kénnen, muR gefordert werden, daB jedes technische Wachstum sich

an die von der Natur gegebenen MaRstédbe anpaBt.



Die Technik verwendet bis heute vornehmlich nicht geschlossene

Kreisldufe

In der bisherigen Geschichte der Technik konnten ohne Bedenken gr&B-
tenteils offene Prozesse angewendet werden. Der EinfluB der Abfall-
stoffe und der Abfallwdrme war meist gering und immer nur lokal wirk-
sam, also in keinem Fall von einer globalen Bedeutung. So beziehen
sich die heutigen Anstrengungen der Umwelttechnik zun&dchst nur auf
die lokalen Auswirkungen der Technik; das globale Problem ist heu-

te noch nicht aktuell. Alle technischen Verfahren vor allen Dingen
aber die Verfahren der GroRtechnik fiir die Massenproduktion miissen
aber bald auch unter dem Gesichtspunkt ihrer globalen Auswirkungen

betrachtet werden.

Die Verbrennung ist z.B. ein offener ProzeB, bei dem groBe Mengen
von Sauerstoff verbraucht werden und als Abfallstoff Kohlendioxid
und eine Reihe von anderen Abfallstoffen an die Luft abgegeben wer—
den. Hier ist u.a. die Verbreitung von Schwefeldioxid zu nennen,
die uns zur Zeit stark beschéftigt, die aber eigentlich nur ein lo-
kales Umweltproblem darstellt. Aus heutiger Sicht kann gesagt wer—
den, daB ein stédndig steigendes Wachstum der Industrie auf der Ba-
sis der fossilen Brennstoffe auf lange Sicht nicht m8glich ist. Ne-
ben einer vorauszusehenden Klimaverénderung wiirden auch der Mensch

und die Tierwelt weniger und weniger lebensfiéhig sein.

Offene Kreisldufe werden heute auch in groRBem Umfang fiir die Stahl-
erzeugung und fiir die Erzeugung von chemischen Produkten angewendet.
Viele Industriebetriebe befinden sich jedoch bereits in einer Um-—
wandlungsphase, indem mdglichst versucht wird, die fliissigen und
festen Abfallstoffe entweder wieder zu verwenden oder sie in eine
solche Form iiberzufilhren, fiir die eine natiirliche und ungeféhrliche
Ablagerung méglich ist. Die Elektrizitétserzeugung benutzt bis heu-
te in der Hauptsache Verbrennungsprozesse, Vor allem in diesem Be-
reich ist dem Problem der Abfallwérme besondere Beachtung zu zollen,

da die Umwandlung der chemischen Energie der Kohle und des Erddls
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in Elektrizitdt mit einem Wirkungsgrad von etws 30 bis 35% reali-
siert werden kann. Aber sasuch die ibrige Warmedsrbietung zum Behei-
zen der Héuser sowie die in der Industrie verwendete ProzeBwidrme
fiihren zu einem starken Anfall von Abwérme. Insgesamt erreichen wir
heute in der BRD auf die gesamte Energiewirtschaft bezogen einen
Wirkungsgrad von etwa 50%. Das bedeutet, daR die HAlfte der Energie
aus den Primirrohstoffen als Abfallwdrme an die AuBenwelt abgegeben
wird, ohne eine Nutzung zu erfahren. Hier liegt eine groBe Mdglich-

keit des Einsparens des Energieverbrauchs.

Andere wichtige offene Kreisldufe, die in der Technik bis heute ver-
wendet werden, sind im Bereich der Rohstoffverwendung und -verarbei-
tung zu nennen, deren Abfallstoffe bisher in die Fliisse und das Welt-
meer geleitet wurden, Vom heutigen Standpunkt aus gesehen ist man
sich mehr und mehr dariiber im klaren, daB die Gewdsser und das Welt-
meer als Abfallspeicher auf die Dauer nicht genutzt werden kdnnen,
Besonders kritisch ist die Frage der Abfallstoffe, die bei der Ver-
wendung der Kernenergie als radioaktive Substanzen anfallen. Uber
diese Problematik wird noch besonders zu berichten sein. Frithere
Vorschlége, das Meer allgemein als Abfallager dieser Stoffe zu ver-
wenden, werden heute als unverantwortlich und unzweckmiRig verwor-—

fen.

Anpassung von technischen Verfahren an geschlossene Kreisldufe

Die Technik von morgen wird sich mehr und mehr den Prozessen mit ge-
schlossenen Kreisldufen anndhern. Die Rohstoffverarbeitung und die
Rohstoffanwendung wird entweder eine Abfallverwertung oder aber eine
natiirliche Ablagerung bedingen. Produkte, die diese Anforderungen
nicht erfiillen, werden in der Zukunft zumindest als Massenprodukt

auf lange Sicht nicht mehr produziert werden kdnnen.

Fiir viele Arten von GroBtechnik sind heute bereits Anndherungen an

geschlossene Kreisldufe in dem oben definierten Sinn erreicht oder
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vorauszusehen. Aus dem vorausgegangenen etwas diisteren Bild des Ver—
héltnisses der Technik zur Umwelt darf man keineswegs den SchluB
ziehen, daB ein angemessenes Wachstum nicht mehr mdglich ist. In
Wirklichkeit liegt die vielfach l18sbare Problematik darin, daB eine
fehlende Komponente der bisherigen Verfahren zu erginzen ist, ném-—

lich die Anpassung der technischen Prozesse an die Umwelt.

In der Energetechnik haben wir in Form der elektrischen Kreisléufe
bereits eine ideale Verwirklichung dieser Anpassung erreicht, wenn-—
gleich diese Anpassung sich nur auf den elektrischen Teil des Kreis-
laufs bezieht. Eine Erweiterung und Anpassung der elektrischen Ener-
gietechnik ist insofern notwendig, als durch Koppelung mit wérme-
technischen Kreislidufen die Abfallwdrme und damit auch die Menge

des verbrauchten Brennstoffs erheblich vermindert werden kann. Da
heute und wahrscheinlich auch in der Zukunft die grdBere Menge der
Energie filir die WiArmeerzeugung und nicht fiir die Erzeugung von elek-
trischer Energie verwendet wird, ergibt sich die Mdglichkeit, die
Warmeerzeugung mit der elektrischen Energieerzeugung zu koppeln,

so daB die Elektrizitédt weitgehend ein Beiprodukt der sowieso not—
wendigen Warmeerzeugung wird. Die Warme kann in Zukunft von groBen
Warmequellen, z.B. von Kernreaktoren, produziert und durch Wérme-
kreisl8ufe lber grdoBere Entfernungen zu mittleren und kleineren Ver-
brauchern transportiert werden. Mdglichkeiten bestehen zum Beispiel
darin, die filhlbare Wiarme von Kernreaktoren durch heiBes Wasser

oder durch die Spaltung des Methans mit Hilfe von Wasserdampf in
chemische Energie umzusetzen. Das im letzteren Falle entstehende Ge-
misch aus Kohlenmonoxid und Wasserstoff hat einen hdheren Energie-
gehalt als die Ausgangsprodukte. Das Gasgemisch nach bekannten Ver-
fahren transportiert und am Ort des Energiebedarfs durch einen kata-
lytischen RekombinationsprozeR wieder in die urspriinglichen chemi-~
schen Substanzen, nédmlich Methan und Wasser, riickverwandelt werden.
Die dabei freiwerdende chemische Energie kann in Form von filhlbarer
Warme an Ort und Stelle genutzt werden. Die rekombinierten Produkte
werden dann mit einer Riickleitung zu der Warmequelle zurﬁékgefﬁhrt,
so daR ein vollsténdig geschlossener Kreislauf fiir die Warmeiiber—

tragung entsteht. Die so lbertragene flilhlbare Warme kann am Ver-
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brauchsstandort auch fiir die Koppelung von Stromerzeugung und Warme-
darbietung verwendet werden. Diese Koppelung bedeutet Energieerspar-
nis, indem das obere Temperaturniveau der angebotenen Wiarme fiir die
Elektrizitédtserzeugung verwendet wird und die Abwidrme fiir die Deckung
des Warmebedarfs dient. Ein .solches System, das chemische Energie,
hergestellt durch fiihlbare Warme, in einem verzweigten Netz trans-—
portiert, kann den grdBten Teil des Energiemarktes, nédmlich die War-
me fiir die Hausheizung, den Dampf fiir die technischen Prozesse und
Elektrizitdt, gleichzeitg darbieten. Durch diese Kombination ist aus
heutiger Sicht die stédrkste Erspernis auf dem Energiemarkt mdglich,

die gleichzeitg zu einer Minimalisierung der Abfallwirme fiihrt.

Auch die Zerlegung des Wassers in Wasserstoff und Sauerstoff durch
verschiedene technische Prozesse stellt flir die Zukunft einen at-~
traktiven Kreislauf dar. Wasserstoff kann aus Wasser durch Elek-
trolyse gewonnen werden. Es zeichnet sich aber ab, daB auch ande-

re rein chemische Kreisprozesse, die lediglich fiilbare Wérme ver-
wenden, entwickelt werden kdnnen, um Wasserstoff und Sauerstoff her-
zustellen. Sollte diese Entwicklungen zu einem positiven Ergebnis
filhren, denn konnte Wasserstoff als ein idealer Energietriger uni-
versell eingesetzt werden. Die Verbrennung des Wasserstoffs fiihrt
wieder zu Wasser, der umweltfreundlichsten chemischen Verbindung.
Der notwendige Sauerstoff wird bei der Produktion von Wasserstoff
automatisch mitproduziert, so daB auch auf weiteste Sicht eine Be=-
eintrichtigung der Sauverstoffatmosphére durch eine noch so stark ex-
pandierende Energietechnik nicht zu befiirchten ist. Aber nicht nur
als Energietrédger, sondern auch als Rohstoff fiir eine grofe Anzahl

technischer Verfahren kann Wasserstoff eingesetzt werden.

Allerdings sind auch diese drei hier vorgeschlagenen und beschrie-
benen Kreisldufe: die Kreisl&dufe mit der Energieilibertragung von

heiBem Wasser, von chemischer Energie und der Wasserstoffkreislauf
mit dem Problem der Abfallwérme behaftet, oder anders susgedriickt,
diese Kreisliufe gestatten zwar eine wesentliche Einschrénkung der
Abfallwédrme jedoch ist eine vollsténdige LOsung des Problems nicht
mbéglich. Daraus ergibt sich, daB hieraus eine prinzipielle Begren-

zung des Wachstums abzuleiten ist.
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Bemerkenswert ist, daB in der Offentlichkeit héufig angenommen wird,
daB die Verwendung der Sonnenenergie diese Problematik weitgehend
entschidrfen oder sogar vollstdndig eliminieren kdnnte. Der heute al-
lerdings noch sehr phantastisch anmutende Vorschlag, mit Hilfe eines
Erdsatelliten Sonnenenergie in groBem Umfang zu gewinnen und sie
durch elektromagnetische Wellen im Kurzwellenbereich auf die Erdober-
flédche zu ieiten, ist jedoch im Hinblick auf die Abfallwérme von dem
gleichen Schwierigkeitsgrad wie bei jeder anderen Energietechnik.
Auch in diesem Fall wird Energie zusédtzlich zu der normalen Sonnen-
energiemenge auf der Erdoberfléche freigesetzt. Auch die bis heute
noch nicht bekannte Technologie einer Umwandlung von Sonnenenergie
in der Aquatorgegend der Erde und die Uberleitung dieser Energie

zu Léndern der ndrdlichen Halbkugel fiihrt zu einer &hnlichen Proble—
matik, ebenso z.B. die Ausnutzung der geothermischen Energie, deren

Verwendungsmbglichkeiten heute noch nicht geklért sind.

Aus dem bisher Gesagten mu man wohl die SchluBfolgerung ziehen,

daB die bisher verwendeten konventionellen Energietrdger und auch
die regenerativen Energiequellen keine LOsung des zukiinftigen Ener-—
gieproblems bringen konnen. Die konventionellen Energietréger sind
nicht unbegrenzt vorhanden und kénnen nicht in geschlossenen Kreis-
ldufen verwendet werden. Die regenerativen Energien kdnnen sus wirt-
schaftlichen Griinden nur in einem miBigen Umfang eingesetzt werden.
Es bleibt also nur der SchluB, daB die Kernenergie auf lange Sicht

die einzig verfiigbare Energie darstellt.

Die chemische Industrie wird sich, wie bereits erwdhnt, in immer
stédrkerem MaBe bemiihen miissen, ihre Produktion in Form von geschlos-—
senen Kreisldufen einzurichten. Schon heute ist ein chemisches Werk
eine weitgehende Verzweigung von Produktionseinheiten, in denen

das Abfallprodukt eines Prozesses nach Mdglichkeit als Rohstoff fir

einen anderen ProzeB angewendet wird.

Nicht nur aus Umweltgriinden sondern auch aus Griinden der Rohstoff-
ersparnis wird in Zukunft eine starke Tendenz bestehen, alle Roh-

stoffe im Kreislauf zu verwenden. Allerdings ist vorauszusehen, daB
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das zu einem hoheren Energiebedarf fihren wird.

In diese Uberlegungen ist auch die Verarbeitung des Mills mit einzu-
beziehen. Es wird notwendig sein, den gréRten Teil des Mills wieder
als Rohstoff zuginglich zu machen. Man darf dabei nicht libersehen,
daf die hierfilr erforderlichen Verfahren kostspielig und schwierig

sind,

Es sind allerdings auch andere Bereiche der Technik bekannt, fiir
die nach dem heutigen Stand des Wissens die Entwicklung von ge~
schlossenen Kreisldufen kaum denkbar ist. Ein Beispiel mag die Ver-
wendung von Treibstoffen fiir den Verkehr sein. Bisher ist nur der
Vorschlag der Verwendung von Wasserstoff als Treibstoff in einem
geschlossenen Kreislauf gemacht worden, was mdglich erscheint, da
ja die Verbrennung von Wasserstoff in Motoren wiederum als Abfall-
produkt lediglich Wasser erzeugt. Aber die Handhabung von Wasser-—
stoff, entweder als Flilssigkeit, als Gas oder an Feststoffen ab-
sorbiert, scheint auf unliberwindliche Schwierigkeiten zu stofen,
Vom Stendpunkt des heutigen Wissens wird also der Verkehr auch in
Zukunft voraussichtlich fliissige Kohlenwasserstoffe verwenden wie

bisher.

Die im Vorangegangenen gemachte SchluBfolgerung, daB nur die Kern-
energie in den néchsten Jahrhunderten die Bedingungen einer umwelt-—
freundlichen Technik erfilllen kann, bedarf noch einer kritischen
Betrachtung des Abfallproblems, das sich durch diese neuartige
Technologie ergibt. Alle denkbaren Verwendungen von Kernenergie
basieren auf dem Verbrauch von Uran und Thorium fiir die Spaltreak-—
toren und von Lithium und schwerem Wasserstoff fiir die Fusionsreak-
toren. Wie bereits vielfach in der Offentlichkeit dargestellt, kann
man wegen des Brutprozesses der Kernreaktoren und der Fusionsreak-

toren die Vorréte an nuklearen Brennstoffen fiir viele Jahrhunderte
vielleicht sogar fiir Jahrtausende als gesichert ansehen. Unter Brut-

prozessen verstehen wir dabei die Erzeugung von Kernbrennstoffen
aus Nichtkernbrennstoffen, den sogenannten Brutstoffen, durch An-

lagerung von uberschiissigen Neutronen.
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Im BewuBtsein der Offentlichkeit entsteht oft der Eindruck, da® die
Verwendung der Nukleartechnik im Hinblick auf die Umwelt besonders
problematisch ist. Wie in anderen technischen Bereichen, so miissen
wir allerdings auch hier einen akzepteblen geschlossenen Kreislauf
fiir die nuklearen Rohstoffe fordern. Das heiRt, neben den Produk-
tions— und Verarbeitungsmethoden von Spalt— und Brutstoffen muB

die Weiterverarbeitung und Ablagerung aller radiosktiven Stoffe,

die bei den Prozessen erzeugt werden, einwandfrei gewdhrleistet
sein, Die erste Kategorie dieser Stoffe, die sogenannten Spaltpro-
dukte, die bei der Kernspaltung des Urans oder anderer Kernbrenn-
stoffe entstehen, werden mit Hilfe von chemischen Verfehren aus

den verwendeten Brennelementen des Reaktors ausgeschieden. Es 1iRt
sich zeigen, daR eine etwa vierhundertjéhrige Aufbewahrung die
Spaltprodukte durch radiosktiven Zerfall in einen Zustand versetzt,
der im Hinblick auf sein Gefdhrdungsniveau etwa dem natiirlichen

Uran entspricht. Nehmen wir also hier wiederum die natiirlichen MaB-
stébe als Vorbild fiir die Gefdhrdung, so erkennen wir, daB eine
solche Ablagerung zu einem "natiirlichen" Zustand, wenn auch nach
einem notwendig langen Zeitraum, fiihrt. Die eigentliche Problematik
ergibt sich durch die Produktion der Abfallstoffe einer zweiten
Kategorie, der Transurane, die in geringem Umfang als Nebenprodukt
bei der Kernspaltung entstehen. Problematisch sind diese Abfallstof-
fe insbesondere wegen ihrer sehr langen Lebensdauer, die bis zu 10
Millionen Jahre betrédgt. Nach dem Stand des heutigen Wissens bie-
tet sich die MSglichkeit an, diese Stoffe in den Kernresktoren selbst
umzuwandeln und sie durch weitere neutronenphysikalische Prozesse
letzten Endes vollsténdig zu spalten. Allerdings ergibt sich in die-
sem Zusammenhang heute noch eine praktische Schwierigkeit: Etwa
1°/00 bis 5°/00 der erzeugten Transurane werden aufgrund des nicht
ganz vollstédndigen Trennverfahrens in den Spaltprodukten verbleiben, so
daB deren Ablagerung zwar nach einem Zeitraum von 400 Jahren zur Er-
reichung des natiirlichen Zustandes — vergleichbar mit dem Natururan -
fiihrt, die langlebigen Abfallstoffe aber dennoch librigbleiben. Es
muB deshalb darauf geachtet werden, daB in Kernspaltungsresktoren
méglichst nur solche Prozesse angewandt werden, bei denen die Er-

zeugungsrate der schweren Atomkerne mdglichst gering ist, um zu
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gewdhrleisten, daB durch deren Anwesenheit in den radioaktiven Ab-
fdllen die Radioaktivitét des Natururans langfristig nicht wesent-

lich iberschritten wird.

SchluBfolgerungen

Die Grenzen des Wachstums sind nicht so sehr in der Rohstofftechnik
zu finden, sondern die eigentliche,prinzipielle Grenze ist die Be-
waltigung des Abwédrmeproblems. Allerdings ergeben Abschédtzungen,
daB auf der Erde 10 Milliarden Menschen mit einem Lebensstandard
existieren kénnen, der den heutigen Lebensstandard des amerikani-
schen Menschen noch ibertrifft, ohne daB eine Gefdhrdung der natiir—

lichen Zusténde zu befilirchten ist.
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Die Verminderung des Restrisikos in Druckwasser-Kernkraftwerken

D. Smidt

Institut fir Reaktorentwicklung

Kernforschungszentrum Karlsruhe

Zusammenfassung

Das Restrisiko filir das Auftreten einiger schwerer Reasktorunfidlle
wird in Anlehnung an die Rasmussen-Studie dargestellt. Der Vergleich
mit den Verhdltnissen in der Bundesrepublik ergibt, daB vor allem
wegen der andéren Bauweise der Notkilhlsysteme, die eigehend be-
schrieben wird, Coreschmelzunfélle hier deutlich unwahrscheinlicher
werden. Andererseits bedingt die grdBere BevSlkerungsdichte der

BRD im Vergleich zu den USA ungilinstigere Standorte und damit schwer-
wviegendere Auswirkungen hypothetischer groBer Unfdlle. Im Rahmen

der sich darsus ergebenden unterschiedlichen Anforderungen spielt
die Sicherheit des Reaktordruckbehdlters eine wesentliche Rolle und
wird deshalb eingehend diskutiert. Die fiir das BASF-Kernkraftwerk
von der RSK geforderte und von der Kraftwerk-Union entwickelte
Berstsicherung wird in diesem Zusammenhang begriindet und beschrie-
ben, Sie stellt, jedenfalls fiir dichtbevdlkerte Standorte, einen

Beitrag zur weiteren Reduktion des nuklearen Restrisikos dar.
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1. Einleitung

Als Restrisiko eines Kernkraftwerkes bezeichnet man heute allgemein
das Risiko fﬁr einen Reaktorunfall, der in seinen Auswirkungen iiber
den schwerwiegendsten Auslegungsstdrfall hinausgeht. Fiir diesen
sind bestimmte maximal zuléssige Dosisrichtwerte, z.B. 10 rem Ganz-
kdrperdosis nach Entwurf SSVO, Stand 1.1.19TL, festgelegt; es geht
demnach um das Risiko, in der Folge eines Unfalles diese Grenz-
werte zu ilberschreiten. Als schwerwiegendster Auslegungsstdrfall
wird der plétzliche Bruch der grdBten Reaktorkithlmittel-fithrenden
Rohrleitung bei Beherrschung der Folgen durch Notkiihlung und Sicher-
heitsbehdlter definiert, obwohl als Ergebnis verbesserter Sicher-
heitseinrichtungen und Analysemethoden hier die max. zuldssigen

Dosisrichtwerte nicht erreicht werden.

Auch flir Unfdlle mit schwereren Konsequenzen wird meist als aus-
l6sendes Ereignis das Versagen der druckfilhrenden UmschlieBung
des Reaktorkiihlmittels (Kiihlmittelverlustst&érfall KVS) angenommen.

Im Zusammenhang damit kdnnen dann zusétzlich

- die Notkilhlung und der Sicherheitsbehdlter gleichzeitig

ebenfalls versagen,

-~ zundchst nur die Notkihlung versagen, spidter als Folge
der damit eintretenden Kernschmelze nach verschiedenen

Mechanismen auch der Sicherheitsbehdlter,

- die Notkiihlung und damit der Kern intakt bleiben, jedoch
der Sicherheitsbehélter—-AbschluR versagen.
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In den ersten beiden Féllenvkann; wenn auch im‘unterschiedlichen
ZeitmaBstab, ein wesentlicher Teil des radiosktiven In§entérs der
Anlage freigesetzt werden; im letzten Fall liegt die Freisetzung
immer noch um etwa drei Gr&Benordnungen iiber dem fiir den Auslegungs-—
stérfall ermittelten Wert, Neben den vom KVS ausgehenden Unfdllen
ist, wenn man von &uBeren Einwirkungen sbsieht, noch der Fall der

Transienten bei Vefsagen‘des Abschaltsystems zu untersuchen.

Soweit es sich um echt voneinander unabhéngige Vorgénge‘handelt,
kenn das Risiko, daBR zusammen mit dem KVS zusétzlich Sicherheits-—
einrichtungen ausfallen, nach probebilistischen Methoden bestimmt
werden. Daneben muB aber auch untersucht werdén,‘ob ursédchliche Zu-
sammenhénge zwischen den verschiedenen Ereignissen mSglich sind.

In den folgenden Abschnitten soll die HShe des Restrisikos fiir die-
sen Unfall diskutiert werden. Dabei soll die vor einigen Monaten
erschienene "Rasmussen-Studie' (Entwurf) /1/ beriicksichtigt werden,
in der dieses Thema mit bisher uniibertroffener Griindlichkeit unter-
sucht wird. Eines ihrer interessantesten Ergebnisse ist, daR Kern-
schmelzunfélle mit einer wesentlich grdBeren Wahrscheinlichkeit auf-
treten, als im allgemeinen angenommen (z.B. 6010_5/Jahr beim Druck-
wasserreaktor), daR aber ihre Auswirkungen um 2 bis 3 GrdéRenord-
nungen geringer als die bisherigen Erwartungen (z.B. /2/) sind.

Beide Aussagen bediirfen der Kritik und sind nicht unmittelbar suf

die Verhdltnisse in der Bundesrepublik iibertragbar.

Die zur Verfligung stehende Zeit und der zur Verfligung stehende Raum
erlauben keinen der Rasmussen-Studie adéquaten Umfang der quantita-
tiven Analyse; vielmehr kann nur versucht werden, die Zusammenhénge
und die Unterschiede deutlich zu machen. Daraus sollen dann die-
jenigen MaBnahmen begriindet werden, die der deutschen Reaktor-
sicherheitskommission (RSK) als besonders geeignet erscheinen, das
Restrisiko weiter zu vermindern, und die auch bereits zu gewissen
Unterschieden zwischen der amerikanischen und der deutschen Geneh-
migungspraxis und der sich daraus ergebenden technischen Ausfiih-

rung amerikanischer und deutgcher_Kernkraftwerke gefiihrt haben.
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2. Ausfallrisiko der GegenmaBnahmen gegen den KVS

Die beiden erstgenannten Typen schwerer Unfdlle enthalten die Kombi-
nation des KVS mit dem Versagen der GegenmaBnahmen. Man kann die KVS

debei in drei Klassen einteilen je nachdem, ob

- ein kleines Leck auftritt, das nicht zu einem Trockengehen des
Reaktorkerns fiihrt, sondern durch die verschiedenen Einspeise-

systeme weitgehend kompensiert werden kann,

~ ein groBes Leck (z.B. doppelendiger Bruch einer Hauptkilhlmittel-
leitung) zu einem zeitweisen Trockengehen des Kernes fithrt, der

erst nach dem Druckabbau wieder geflutet wird,

- ein grbRBerer Bruch im Reaktobehdlter auftritt, der nicht mehr

kiihlungstechnisch beherrscht wird.
Die GegenmaBnshmen versagen (oder kommen nicht zur Wirkung), wenn

- das Leck in der UmschlieRung des Kiihimittels nach Ort und GréRe
so beschaffen ist, daB es von der Notkiihlung nicht abgedeckt wird,

- der KVS die Notkithlung und weitere Sicherheitssysteme im urséch-—
lichen Zusammehhang auBer Funktion setzt,

- menschliches Versagen stark ins Spiel kommt,

~ die Sicherheitssysteme im probabilistischen Sinne durch gleich-
zeitige Fehler an mehreren unabhidngigen Komponenten nicht zur
Verfliigung stehen,

- sie aufgrund nicht ausreichend beachteter physikalischer Sachver-

halte falsch ausgelegt sind.

Der erste Punkt betrifft die Art und Weise, wie die Kiihlmittelum-
schlieBung versagt und wird in Abschn.3 behandelt werden. Die an-
deren Punkte aber sind ein Problem der Zuverlissigkeit und richti-
gen Auslegung der Sicherheitseinrichtungen, insbesondere der Not—-

kiilhlung selbst und ihrer Abhédngigkeit von menschlichen Eingriffen.

Tritt der KVS ein, so hat das Notkilhlsystem die Aufgabe, den Kern

geflutet zu halten, bzw. wieder zu fluten und die Nachwdrme kurz-

und langfristig abzufithren. Das Sicherheitsbehdlter—Sprihsystem hat

nach amerikanischer Auffassung die Aufgabe, die Druckabsenkung im
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Sicherheitsbehdlter zu beschleunigen, Spaltprodukte (insbesondere
Jod 131) auszuwaschen und ggf. den Sicherheitsbehélter langfristig
zu kilhlen. Nach deutscher Auffassung ist nicht unbedingt sicherge-
stellt, ob es diese Funktionen wirkungsvoll erfiillen kann. Im Geneh-
migungsverfshren wird ihm deshalb kein Kredit gegeben. SchlieBlich:
missen verschiedene Klappen und Ventile geschlossen werden, um den

Sicherheitsbehélter gegeniiber der AuBenwelt zu isolieren.

2.1 Notkﬁhlsystem

Ein Notkiihlsystem (von insgesemt 4) des von der Kraftwerk-Union
(KWU)) erstellten Reaktors Biblis A ist in Abb.1 dargestellt. Es
besteht aus dem innerhalb des Sicherheitsbehdlters stehenden Druck-
apeicher'sowie dem auBerhalb aufgestellten Flutbehdlter mit der
Sicherheitseinspeisepumpe (Hochdruck) und der Nachkithlpumpe, die

im Niederdruckzustand das Kilhlwasser im Reaktor nachférdert und
urwélzt. Ein Nachkiihler fihrt in diesem Zustand die Nachwéirme ab.
Alle Ventile, die ein Notkilhlsystem mit den anderen drei verbinden,
sind normalerweise geschloséen. Bei einem kleineren Leck laufen

die Sicherheitseinspeisepumpen an und versuchen bei 110 bar das
Leck zu kompensieren. Bei einem grdBeren Leck beginnen, nachdem der
Kihlmitteldruck auf 27 bar abgesunken ist, die Druckspeicher ilber
zwei hintereinandervgeschaltete Riickschlagklappen (7, 8 bzw, 9, 10)
mittels komprimierten’Stickstoffs Wasser in das Reaktorsystem zu
drlicken, Inzwischen laufen die Pumpen an; zunidchst kommt die (Hoch-
druck) Sicherheitseinspeisepumpe (2) zur Wirkung; kann sie das Leck
nicht kompensieren, tritt die Nachkiihlpumpe (1) in Funktion. Die
Sicherheitseinspeisepum@e férdert ilber ein Dreiwegeventil (6), das

das Notkilhlwasser auf die beiden Strénge verteilt.

Beide Pumpen saugen zunfchst aus dem Flutbeh8lter an; ist dessen
Vorrat erschopft, wird die Nachkiihlpumpe auf den Sicherheitsbehédl-
tersumpf umgeschaltetﬁlDazu muB zundchst mindestens eines der bei-
den Ventile 3, L geschlossen werden, um den Flutbehdlter abzutren-

nen, dann ist das Sumpfventil 5 zu &ffnen. Auch ein Ansaugen des
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Kihlmittels aus dem heiBen Strang ist mdglich, wenn die motorbe-
tédtigten Riickschlagventile 8 und 11 gedffnet werden. Nun ist die
langfristige Nachkiihlung liber den Nachkiihler mbglich. Bei kleinen
Lecks kompensiefen die Sicherheitseinspeisepumpen den Kithlmittel-
verlust., Bei groBen Briichen in der Hauptkiihlmittelleitung tragen
diese jedoch nichts Wesentliches bei und sind daher fiir die Funk-
tion der Notkiihlung neben den Nachkiihlpumpen (Niederdruckeinspei-

sung) nicht erforderlich.

Jedes der 4 so angeordneten Systeme ist einem der 4 Kiihlkreisliu-

fe des Resktors zugeordnet, und speist je sowohl in die Kihlmittel-
eintrittsleitung (kalter Strang) als auch in die Kilhlmittelaustritts-
leitung (heiBer Strang) des Reaktors ein. Nominell hat jedes 50%

der fir die Notkililhlung des Reaktors erforderlichen Kapazitédt, so

daB mindestens 2 Systeme tatséchlich gebraucht werden, um den KVS

zu beherrschen. Von den U4 Druckspeichern werden 3 gebraucht, denen
man als passiven Komponenten (Behdlter, Rohrleitung, Riickschlag-
klappen) aber eine groBere Verfiigbarkeit zuordnet als aktiven Kom—
ponenten (Pumpen, Ventile). Einer speist ggf. zur H&lfte auf den
gebrochenen Strang. Auf die tatsédchliche Leistungsfdhigkeit wird
unten noch eingegangen werden. Die Stomversorgung der Notkithlein-
richtungen erfolgt iiber 4 Redundanzgruppen von Diesel-Generatorsidtzen
(Lx50%).

In verschiedenen Punkten unterscheidet sich dies KWU-Notkiihlsystem
wesentlich von dem Westinghouse-System (W-System) Surry 1, wie es

der Rasmussen—Studie zugrunde liegt.

Das KWU-System ist, einer RSK-Forderung entsprechend, unvermascht,

d.h. jedes der 4 Notkilhlsysteme der beschriebenen Art ist in allen
Komponenten komplett und autark. Es ist auBer iliber normalerweise
geschlossene Service-Leitungen nicht mit den anderen Systemen
verbunden, "vermascht". Auch die Regel- und Steuerkreise sind unab-
héngig voneinander ausgefiihrt. Das W-System Surry 1 (Abb.2) ist da-—
gegen vermascht ausgefithrt. Jeder Notkilhlkreis ist mit jedem ver-
bunden und hat teilweise Pumpen und Leitungen gemeinsam, so daB bei ei-

nem partiellen Ausfall Umschaltungen in einem komplexen System mit



den entsprechenden Fehlermdglichkeiten vorgenommen werden miissen.

Surry 1 ist eine 3~Loop—Anlage. Bei einem groBen Bruch der Haupt- "
kihlmitteleitung speisen zunéchst die 3 Druckspeicher iiber je eine
elgene AnschluBstelle in die 3 Kuhlmlttelelntrlttsleltungen des
Reaktors ein ("Kalte Strénge"). Mindestens zwei (einer speist ggf.
wieder auf den gebrochenen Strang) von ihnen werden bendtigt. Drei
parallelgeschaltete (Hochdruck-) Sicherheitseinspeisepumpen fdrdern
aus einem einzigen Flutbehélter sodann euf eine den Sicherheitsbe-
‘h#élter durchdringende Leitung, die sich auf drei Einspeisestellen
in den drei kalten Stréngen verzweigt.

Fir die langfristige Einspeisung stehen zwei Nachkﬁhlpumpeﬁ zur Ver—
fligung, die das umgewélzte Wasser je nach Stellung einer groBRen An-
zahl von Ventilen iiber sechs Einspeisestellen verteilen konnen.
Hier kénnen, je nach Lage des Bruches, auch die in den heiBen-
Stréngen vorhandenen Einspeisestellen benutzt werden. Auch hier ist
die Funktion der Slcherheltselnspelsepumpen nur bei kleinen Lecks

erforderllch.

Zunéchst sollen die bei dieser Anlage ablaufenden Vorginge einge-
hender betrachtet werden. Dazu muB zundchst festgestellt werden,
daB die Sicherheitseinspeisepumpen wihrend des Betriebes als Hoch-
druckfdrderpumpen fiir den Primirkreis dienen (Volumenregelsystem),
wobei normalerweise eine im Betrieb, die beiden anderen im Standby
sind. Bei einem Notkiihlfall miissen die folgenden Operationen ab-

laufen:
- Die Ventile 7, 8 in der Ansaugleitung miissen gedffent werden.

- Die Ventile 19, 20 an den Einspeiseleitungen des Volumenregel-

systems miissen geschlossen werden.
-~ Die nicht in Betrieb befindlichen Pumpen miissen anlaufen,
- Die Ventile 13, 14 miissen geschlbssen werden.

- Die Ventile 9, 10, 11, 12 am Borinjektionssystem miissen ge6ifnet

werden.
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Dann erfolgt die Einspeisung in die kalten Strénge. Die Einspei-
sung durch das Niederdrucksystem kann ohne weitere Ventilbetédti-
gungen erfolgen.

Fiir den Ubergang zum Nachkiihlbetrieb mit Wasser aus dem Gebiudesumpf
miilssen die Ventile 21 geschlossen und 15, 16 gedffnet werden (ge-
schieht von Hand). Uber die Ventile 24 und 27 kann im Nachkiihlbe-
trieb auch in die heiRen Striénge eingespeist werden. Die zur Warme-
abfuhr erforderlichen Nachkiihler sind hier jedoch nicht in das Not-
kilhl-, sondern in das Sicherheitsbehdlter-Spriihsystem integriert.
Sie kilhlen das Spriihwasser, das dann von den Nachkiihlpumpen aus dem
Sumpf des Resktorgebéudes angesaugt und in den Reaktor gefdrdert
wird. Fir die Umwdlzung im Sicherheitsbehdlter—Spriihsystem stehen

4 Pumpen zur Verfiigung, von denen 2 innerhalb und 2 auBerhaldb (War-
tung) des Sicherheitsbehélters aufgestellt sind. Die Nachkiihlung
funktioniert also nur, wenn die Umwldzung im Notklihlsystem und die
Umw&lzung im Sicherheitsbehdlter—Sprilhsystem ausreichend sicherge-
stellt sind. Dazu miissen eine von 2 Nachkiihlpumpen und 2 von U4
Sicherheitsbehélter~Nachkiihlern einsatzféhig sein. Diese Schal-
tungsweise erklért bestimmte Ereignisabliufe der Rasmussen-Studie,
bei denen es zur Coreschmelze im Reaktorbehdlter kommt, wenn die
Sicherheitsbehdlter-Nachkilhlung versagt, eine zundchst merkwirdig

anmutende Ursache-Wirkungs—Verkniipfung.

Die Redundanz der Einspeise— und Nachkilihlsysteme ist hier geringer.
Fehlerhafte Ventilbetitigungen und Fehler in der Steuerung und
Regelung wirken sich nicht nur auf ein Teilsystem, sondern auf das
Gesamtsystem aus. Wegen der grdBeren Komplexitét des Systems wird
die Analyse auf urséchliche Verkniipfungen (common-mode-Fehler)
schwieriger. Die Rasmussen-Studie bewertet die Ausfallwahrschein-
lichkeit der Notkiihlung mit etwa 4+10™2 je Bedarfsfall, wovon an-
ndhernd 2/3 dem Injektionssystem, 1/3 dem Nachkiihlsystem angelastet
werden. Das Betriebsgutachten fiir die KWU-Anlage Biblis A /3/

nennt dagegen einen Wert von 2%8~10"h, also um praktisch zwei Grds-
senordnungen giinstiger. Die Begriindung fiir diesen Unterschied stlitzt

sich auf drei Punkte:
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1, Die groBere Rédundanz und geringere Komplexitdt der unvermaschten
deutschen Systeme., Sie wird im einzelnen durch die folgende Gegen-
Uberstellung belegt: '

- Bei Biblis A sind von 4 kompletten Systémen 2 fiir den Not- und
Nachkithlbetrieb erforderlich, ferner 3 von 4 Druckspeichern.
Bei den neueren KWU—Ahlagen ist dem heiBen und kalten Strang
jédes Loops je ein besonderer Druckspeicher zugeordnet. Bei-
spielsweise kann beim KVS ein System wegen Wartungsarbeiten
und ein System durch einen nicht néher spezifizierten Einzel-
fehler ausfallen. Die Analyse hat gezeigt, daB von den beiden
verbliebenen Systemen auch noch eines halbseitig in den gebro-
chenen Kihlmittelstrang einspeisen darf und dennoch eine aus-
reichende Funktionsfédhigkeit erhalten bleibt. Hier wirkt sich
die jeweils doppelte Einspeisung iiber den kalten und heiBen
Strang aus, die fiir die deutschen Systeme charskteristisch ist.
Fiir die Notkiihlfunktion miissen nur die Pumpen anlaufen, Ventil-

betdtigungen sind zunéchst nicht erforderlich.

- Bei dem W-System Surry 1 miissen 2 von 3 Druckspeichern wirksam
sein. Da einer evtl. in den gébrochenen Strang speist, werden
also alle bendtigt. Von den 3 Einspeisepumpen werden bei grds-
seren Lecks 2, sonst 1 gebraucht. Wegen der Doppelfunktion der
Sicherheitseinspeisepumpen fiir das Volumenregelsystem miissen
im Notkﬁhlfall eine groBe Anzshl von Ventilbetdtigungen zur
Umschaltung von der einen euf die andere Funktion vorgenommen
werden, die oben im einzelnen genannt worden sind. Die Betriebs—-
vorschrift: 148t an den Einspeisepumpen Reparatur- und Wartungs-
arbeiten bis 24 h zu; ih solchen Intervallen ist keinerlei Re-

dundanz vorhanden.

Nach den Ergebnissen der Rasmussen—Studie gehen neben den Einspeise-
pumpen vor allem die dem vermaschten System gemeinsamen Leitungstei-
le und Armaturen (Einzelfehler, ein gemeinsamer Flutbehdlter, ge-
meinsame Ansaugleitung mit Armaturen, géméinsame Leitung mit Arma-
turen durch die Sicherheitsbehélterwand) und zum Teil auch Doppel-
fehler mit ihren Ausfallwahrscheinlichkéiten besonders stark in

die Systemzuverldssigkeit ein,
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2. Einen nennenswerten Anteil an seiner hohen Ausfallwahrscheinlich-—
keit schreibt Rasmussen der Zerstdrung von Notklihleinrichtungen
wihrend des KVS durch die Schwungradexplosion zu. Bei bestimmten
Bruchlagen kénnte das ausstromende Kihlmittel die Hauptumwdlz-
pumpe(n) als Turbine antreiben und bringt sie auf eine derartige
Umdrehungszahl, daB das Pumpenschwungrad durch die Zentrifugal-
kraft auseinanderfliegen kdénnte. Bei der Anlage Biblis A sind
deshalb Einrichtungen vorgeschrieben worden, die in einem sol-

chen Falle das Schwungrad wirksam abkuppeln.

3. Als dominante Ursache fiir das Ausfallen der Nachkiihlfunktion
nennt die Rasmussen—-Studie menschliches Versagen bei der manu-
ellen Umschaltung vom Injektions— auf Nachkiihlbetrieb. In der
Tat wird diese Aktion bei den &lteren US—-Anlagen, zu denen Surry 1
gehért, manuell durchgefiihrt. Bei neueren Anlagen, ebenso wie

bei den deutschen Anlagen, ist diese Aktion automatisiert.

Neben der Ausfallweshrscheinlichkeit der Notkilhlung ist schlieRlich
noch kurz die Frage ihrer Unwirksamkeit aufgrund physikalischer
Sachverhalte zu diskutieren. Aufgrund nicht bekannter oder nicht
hinreichend beachteter Phénomene kdnnte evtl. das Notkiihlwasser
den Kern gar nicht erreichen. Die amerikanische Notkiihldiskussion
der letzten Jahre ging weitgehend um dieses Problem. Auch schienen
die sog. "Semiscale Tests'" in Idaho Indizien in dieser Richtung zu

erbringen, die jedoch auf einer Fehlinterpretation beruhten.

Zwel Effekte kdnnten die Not~ bzw. Nachkithlung vor allem unwirk-

sam machen:

- Eine Deformation der Brennstidbe (Aufplatzen bzw. Aufweiten, sog.
"Ballooning"), die eine nicht mehr kithlfédhige Coregeometrie zur
Folge haf,

- eine Behinderung der Abstrdémung des Dampfes, der beim Wiederauf-
fiillen des durch den KVS trockengelegten Cores entsteht: Dampf-
blockade oder "Steam Binding". Die Dampfblockade kdnnte durch
Wasserpfropfen in den Rohrleitungen bewirkt werden und flhrt zu

léngerfristig trockenen Bezirken im Core.
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Nach den Notkiihlanalysen fiir Biblis A erreichen nur einzelne "heiBe"
Brennstdbe unter pessimistischen Annahmen in der Spitze Temperaturen
von mehr als 900°C. (Ergebnisse des in jedem Falle geforderten
"Schadensumfangsberichtes".) Nach den Experimenten sind dabei keine
erheblichen Deformationen zu erwarten. Also kann dieser Punkt aus-

geschlossen werden,

Das "steam binding" wird vor allem durch die HeiBeinspeisung, bei der
durch besondere konstruktive Vorkehrungen das Wasser den Kern in
feinverteilter Form von oben erreicht (KOndensationswirkung), stark
reduziert. Fir die Abstrdmung des Restdampfes reicht dann nach pes-

simistischen Annshmen das Leck aus.

2,2 Das Sicherheitsbehdlter-Spriinsystem

In der Rasmussen~Studie hat das Sicherheitsbehdlter-Sprilnsystem zwei
Funktionen:

- Es soll Spaltprodukte auswaschen und den Sicherheitsbehédlter kiihlen.
Dadurch wird verhindert, daB selbst bei einem durch Versagen der
Notkiihlung geschmolzenen Core nicht durch Wasserstoffbildung (und
Verbrennﬁng) und/oder durch COz-Bildung (aus dem Beton) der Sicher-

heitsbehélter durch Uberdruck versagt.

- Es Ubernimmt durch seine Nachkiihler die Wiarmeabfuhr aus dem Not-

kilhlsystem (Eigenschaft -von Surry 1).

Da das Notkilhlsystem bei Rasmussen eine verh8ltnismdBig hohe Aus-
fallwahrscheinlichkeit hat, ist das Sicherheitsbehélter—Sprithsystem
von besonderer Wichtigkeit, um die Folgen eines Core-Schmelzunfalls
in méglichst wenig schédliche Richtung zu lenken. Am wenigsten schéd-
lich in diesem Sinne ist ein langsames Durchschmelzen durch den
Sicherheitsbehdlterboden (bei Raesmussen als € bezeichnet) im Gegen-
satz zu einem Sicherheitsbehdlterversagen durch Uberdruck (y) und

(6 ) oder gar durch eine Dampfexplosion im Reaktordruckbehdlter (a).
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Die Ausfallwahrscheinlichkeit des Sicherheitsbehdlter—Spriih— und

Kilhlsystems ergibt sich in der Rasmussen—-Studie etwa zu 10-h je Be-
darfsfall. Im Vergleich dazu ist die Sicherheitsphilisophie der in
der BRD genehmigten Anlagen ganz auf die Funktionsféhigkeit des Not-
kihlsystems zugeschnitten und verlangt von diesem eine sehr geringe
Ausfallwahrscheinlichkeit. Es erschien in der dichtbev&lkerten BRD
wenig sinnvoll, es iberhaupt auf eine Core-Schmelze ankommen zu las-
sen, solange es noch bessere technische GegenmaBnahmen zu ihrer Ver-
hinderung gibt. Das Sicherheitsbehédlter-Spriihsystem wird damit re-
duziert auf die Funktion der Spaltproduktauswaschung und der Kurz-—
zeitkilhlung zur Druckabsenkung. Die filir die Langzeitkiihlung des
Sicherheitsbehdlters erforderlichen Warmeaustauscher sind fortge—
fallen. Sollte es dennoch doch zu einer Coreschmelze kommen, so ver-
schiebt sich die Wahrscheinlichkeit der Folgeereignisse stérker in
Richtung auf die schwerwiegenden o, Y, 6. Es wird in Abschn.4 unter-
sucht werden, inwieweit an dieser Stelle eine Verminderung des Rest-

risikos mdglich ist.

2.3 Versagen der Sicherheitsbehdlter—AbschluBfunktion

Ein Sicherheitsbehélter ist kein v8llig passives System, vielmehr
milssen beim KVS aktive Systeme (Klappen, Ventile) den AbschluB be-
wirken, Die entsprechenden Bet#tigungsorgane sind redundant ausge-
fiihrt, In /4/ wird fiir den Druckwasserreaktor Stade eine Ausfall-
wahrscheinlichkeit fiir den SicherheitsbehélterabschluB von 8e10 -
(davon 3'10“3 fiir bodennahe Freisetzung) ermittelt. In der Folge
wurde die Zuverléssigkeit der Konstruktion vor allem durch Verklei-
nerung der Liiftungsklappen deutlich erhdht (Funktion nur noch die

Unterdruckhaltung, kein Luftwechsel mehr).
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3. Risiko und Auswirkungen sehr schwerer Unfidlle

3.1 Ergebnisse der Rasmussen-Studie und deren Bewertung

Nach der Rasmussen-Studie werden mit liberwiegender Wahrscheinlich-
keit Unfédlle mit groBer Auswirkung auf die Umgebung durch den XVS
in Verbindung mit anderen Ausfillen von Sicherheitseinrichtungen
verursacht. Der andere mdgliche Ausldser, nicht beherrschte Leis-
tungstransienten, tritt dagegen zurilick. Fir den Druckwasserresktor
werden sieben hinsichtlich ihrer Auswirkungen iiber den Auslegungs-—
stdérfall hinausgehende Klassen von Unfdllen (Freisetzungsklassen)
definiert:

- Die geféhrlichste Freisetzungsklasse, PWR=1, wird z.B. durch eine
Coreschmelze im Reaktordruckbehdlter bewirkt, die iliber eine Dampf-
explosion diesen zerstdrt, wobei ein Sprengstiick den Sicherheits—
behdlter penetriert. Die Freisetzung von 80% der Edelgase, 60%
der Halogene und betrdchtlichen Anteilen anderer Spaltprodukte
beginnt 1,5 Stunden nach dem Unfall und dauert 0,5 Stunden (Zeit-

dauer fiir die Kernschmelze).

- Die ungefdhrlichste Freisetzungsklasse der grofen Unfédlle, PWR-T,
ist das Durchschmelzen des Cores durch den Sicherheitsbehédlter,
wobei 2010”3 der Edelgase, 1°10_h der Halogene und entsprechend
kleine Anteile der anderen Spaltprodukte freigesetzt werden; Die

Freisetzung beginnt erst nach 10 Stunden und dauert 10 Stunden.

Zwel weitere Klassen 8 und 9 betreffen den Auslegungsstdrfall. Alle
anderen Unfalltypen gruppieren sich dazwischen und sollen hier nicht

im einzelnen diskutiert werden.

Die Gesamthédufigkeit flir den PWR-1 betrigt 7-10—7/Jahr mit einer
Schwankungsbreite von einer GrdBenordnung. Ein groBer Anteil zu
dieser Freisetzungsklasse mit h-1O_T/Jahr entf3llt auch auf den sog.
"Interfacing System LOCA" (Loss of Coolant Accident), bei dem die
Riickschlagklappen der Sicherheitsbeh&lter-Durchdringungen des Not-
kihlsystems versagen und der KVS direkt nach auBerhalb des Sicher—
heitsbehdlters erfolgt. (Die Studie zeigt, daB durch Uberwachungs-



mafBnahmen das Risiko fiir diesen Unfall wesentlich vermindert werden
kann, eine in der BRD {ibliche MaBnahme. AuBerdem wirkt sich auch
hier das Vorhandensein von U4 unabhéngigen, unvermaschten Notkiihl-
systemen vorteilhaft aus.) Mit 9'10_8/Jahr tragen die Transienten
bei, der Rest entfdllt auf den KVS durch Bruch im Primérkreis. Fiir
den PWR-T betrdgt die Gesamthiufigkeit 6-10_5/Jahr und ist praktisch
ausschlieBlich auf den KVS durch Leitungsbruch (vor allem kleiner
Bruch) zuriickzufilhren, bei dem das Notkiihlsystem versagt. Verwendet
man die genannte Ausfallwahrscheinlichkeit h%6-10_2 je Bedarfsfall
fiir das Notkithlsystem und Bruchhdufigkeiten von 10-3/Jahr fiir klei-
ne, 10-h/Jahr fiir groBe Briiche, so kommt man durch Multiplikation
einfach auf die genannte Gesamthaufigkeit. Man kann versallgemei-
nernd aus der Rasmussen—Studie folgern, daB die Wahrscheinlichkeit,
daB eine Coreschmelze zu gefdhrlicheren Beschédigungen des Sicher-
heitsbehdlters durch Druckaufbau, Wasserstoffverbrennung oder eine
Dampfe¥plosion fiihrt, etwa um 1 bis 2 GrdBenordnungen geringer ist

als fiir das einfache Durchschmelzen.

Unterstellt man die genannten Zahlenwerte fiir die Zuverlissigkeit
der deutschen Notkilhlsysteme, so wiirde hier die Hiufigkeit fiir den
PWR-T um etwa zwei GréRenordnungen niedriger als nach der Rasmussen-—
Studie liegen, der PWR~1 wére wegen der anderen Funktion der Sicher-
heitsbehdlter-Sprithsysteme noch etwa eine GroBenordnung darunter.
Damit wldre ein gewisser Erfolg der hier schon recht frilh begonnenen
Zuverléssigkeitsuntersuchungen zu verzeichnen, die zu einer Optimie-

rung der Systeme gefilihrt haben.

Die Auswirkungen der Unfélle werden in der Rasmussen—Studie unter
Beriicksichtigung der Bevdlkerungsverteilung durchschnittlicher
US-Standorte, der Wahrscheinlichkeit verschiedener Wetterlagen, des
thermischen Lifts (bei bodennaher Freisetzung grdRerer Spaltprodukt-
mengen erfahren diese durch Erwdrmung einen Auftrieb), der Wahr-—
scheinlichkeit des Aufenthaltes in Geb&duden und der Evakuierung mit
2 Stunden Halbwertszeit berechnet. Abb.3 zeigt das Ergebnis, das
erheblich unter den bisher publizierten Werten (z.B. WASH-TLO) liegt.
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Die bisher genehmigten deutschen Standorte haben eine 3 bis 6~-fach
dichtere Besiedlung, die sich mdglicherweise auch auf die Notfall-

planungen auswirkt.

3.2 Das Druckbehdlterbersten

Die Haufigkeit fiir ein Leck im Reaktordruckbehdlter, das von der Not~
kihlung nicht mehr beherrscht wird, wird in der Rasmussen-Studie mit
1-10_7/Jahr angesetzt. Es fiihrt zum PWR-T; fiir den PWR-1 liegt. die
entsprechende Hiufigkeit fast U4 GréBenordnungen darunter. An dieser

Stelle ergeben sich zwel Fragen:
- Sind die angegebenen Haufigkeiten vertretbar?
- Sind nicht wesentlich schwerwiegendere Folgen zu erwarten?

Die zweite Frage soll zuerst behandelt werden, da die Antwort sehr

rasch mdglich ist.

Ein RiBR im Reaktordruckbehdlter von einer GrdRBe, die durch das Not-
klihlsystem nicht mehr beherrscht werden kann, ist praktisch immer

Uberkritisch , d.h. er wichst spontan weiter und fiihrt zum Bersten.

Die RSK glaubt, im Gegensatz zur Studie nicht ausschlieBen zu kon-
nen, daB in diesem Fall auch Sprengstiicke den Sicherheitsbehidlter
penetrieren. Wegen des groBen Energieinhaltes des hochgespannten
heiBen Kiihlmittels dilirfte dies sogar noch wesentlich wahrschein—
licher sein als bei einer Dampfexplosion im Druckbehélter, die den
einzigen derartigen Mechenismus der Rasmussen—Studie darstellt. Da
bei letzterer eine Verzdgerung von 1,5 Stunden angenommen wird, kann
die sofortige Beschiddigung des Sicherheitsbehaélters beim Bersten

des Druckbehdlters gef8hrlichere Auswirkungen haben als PWR-1, der
gefédhrlichste Unfall der Studie. Hier steht, unabhéngig von der Wahr-—
scheinlichkeit eines solchen Ereignisses, die deutsche Auffassung '

im Widerspruch zur Studie.
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Die fiir das Druckbehélterversagen eingesetzte Hidufigkeit voﬁ'TOFT/
Jahr wird in /5/ statistisch zu begriinden versucht. Eine eingehende
Diskussion findet sich auch in der ACRS-Studie /6/. Uber den Zeit-
raum von 1963-1972 wurde fiir die USA das Verhalten von 5120 nicht-
nuklearen Druckbehiltern liber 22 692 Betriebsjahre dokumentiert.
Dabei ‘traten ein unkritischer Fehler und kein kritischer Fehler
auf. Diese Statistik wurde auBerdem bis 1943 zurlickextrapoliert auf
dann 68 317 Druckbehdlter mit 725 000 Betriebsjahren, wobei nach
den Versicherungsunterlagen ebenfalls kein Bersten festgestellt
wurde. Alle beriicksichtigten DruckgefdBe wurden nach ASME, Section
I oder Section VIII hergestellt und betrieben. SchlieBlich wird der
besseren Wiederholungspriifung (vor allem 100% Ultraschallpriifung

in einem 10-j&hrigen Zyklus) Kredit gegeben und fithrt so mit be-
stimmten Annahmen iber die zeitliche Verteilung der Wahrscheinlich-
keitsdichte (Konstanz zwischen zwei Priifintervallen) durch Extrapo-

lation zu den genannten Zahlen.

Eine HAufigkeit dieser GréBenordnung hat zweifellos im Rahmen der
Rasmussen-Studie nur eine geringe Bedeutung gegenliber derjenigen

von Coreschmelzen-Unfédllen. Nach einer persdnlichen Mitteilung von
Rasmussen miiBte die Wahrscheinlichkeit um den Faktor 100 hdher lie-
gen, um relevant zu sein. Wird jedoch umgekehrt das Risiko der Core-
schmelzen—-Unfdlle um zwei GrdBenordnungen reduziert, so wie dies

bei den deutschen Anlagen angestrebt wird, so gewinnt auch so,
selbst wenn man die HAufigkeit von 10—7/Jahr unterstellt, das Be-

h&lterversagen relativ zu den Coreschmelzen-Unféllen an Bedeutung.

Die RSK hat ebenfalls festgestellt, daB die Wahrscheinliqhkeit fiir
ein Versagen eines Resktordruckbehilters auRerordentlich -gering ist
/T/. Neben einem ausgedehnten Qualitétsgewihrleistungsprogramm
wdhrend der Konstruktion und Fertigung stiitzt sich diese Aussage

vor allem auf eine in den letzten Jahren nachdriicklich vorangetrie-
bene Strategie der Wiederholungspriifungen, die in ihren Anforde-
rungen teilweise (z.B. in der Hiufigkeit) l{iber die Anforderungen

des ASME-Codes hinausgeht und stellenweise zu Umkonstruktionen an

dem Druckbehilter filihrte., Die wesentlichen Bestandteile dieser Priif-
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strategie sind die Wasserdruckprobe und die Ultraschallpriifung.

Un die Relevanz dieser Priifverfahren bewerten zu kénnen, sollen
einige wichtige Aussagen der elastischen Bruchmechanik referiert
werden., Hiernach hdngt die Bruchfestigkeit von der Bruchzéhigkeit
des Materials ab, wie sie‘z.B. in einem statistischen oder dy-
namischen Versuch mit einer gekerbten Probe gemessen wird.rDie
Resultate werden angegeben durch eine GréBe KIC’ den kritischen
Wert der Spannungsintensitét am Grund der Kerbe., Es gibt be-
tréchtliches Beweismaterial dafiir, daB die zum Bruch fithrende

kritische Lénge a___ eines Anrisses im Material (in der wichtig-

max
sten Dimension) bei dickwandigen Stahlteilen hoher Festigkeit
durch die Gleichung

KIC )2

8 = cons —
max ont(o

gegeben wird, wo o die aufgebrachte Spannung ist. Durch diese Be-
ziehung wirde die GrdRe eines Materialfehlers definiert, der zum
Bruch fithrt. Das Problem ist hier jedoch die Kenntnis des tatséch-

lichen Spennungszustandes an der RiRspitze /1k4/.

Es ist besonders wichtig zu bemerken, daB hierdurch lokale Gegeben—
heiten der Fehlergeometrie, des Materials und des Gesamt-Spannungs-
zustandes einschlieBlich der Eigenspannungen eine wesentliche Rolle
spielen. Die durch KIC gekennzeichnete Materialzdhigkeit héngt von

einer genzen Anzahl von Parametern ab:

- Temperatur

- Neutronenfluenz

-~ Ermiidung durch lokale thermische Spannungézyklen bis in den plas-
tischen Bereich .

- herstellungsbedingte Inhomogenitéten

1

- mdgliche kumulative Wirkung der genannten EinfluBgrdBRen.

Auf diesem Hintergrund gesehen soll die‘Wasserdruckprobe den Be-
hélter einer stérkeren Beanspruchung, als sie im Betrieb vorkommt,

unterwerfen: Der Druck ist héher und die Temperatur ist niedriger.
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Dadurch werden die Spannungen hdher und jedenfalls fir "gesundes

Material" die Bruchz#éhigkeit geringer.

Die Ultraschallpriifung ist zu einem sehr wirksamen Instrument ent-

wickelt worden. Bei der {iblichen sog. Einkopfmethode wird ein Ultra-
schallimpuls ausgesendet und bei Vorhandensein eines Fehlers nach
entsprechender Laufzeit das riickgestreute Signal empfangen, dessen
Intensitét nicht nur von der GrdBe sondern auch von der Orientierung
des Fehlers abhéngt. In dei BRD wird zusdtzlich die Verwendung der
Tandemtechnik (Abb.4) gefordert. Hier wirkt ein Kopf als Sender, der
andere empfangt auf dem gezeichneten Wege das Signal. Je nach dem
Abstand der beiden Képfe wird eine bestimmte Tiefenzone erfaBt. Fir
Fehler senkrecht zur Oberfléche, die auch senkrecht zur Hauptspan-
nungsrichtung stehen und darum besonders gefiéhrlich sind, gelangt
nicht ein gestreutes, sondern ein reflektiertes Signal zum Empfénger
und macht daher hier die Methode besonders empfindlich. Die RSK-
Leitlinien fordern eine Empfindlichkeitskalibrierung auf der Basis
eines idealisierten Fehlers von 3mm Durchmesser fiir die Einkopf-
methode, 10 mm Durchmesser flir die Tandemmethode /8/. Die Erfiill-
barkeit dieser Forderungen wurde im Grundsatz erstmals an der Anlage
Biblis A (1973/74) demonstriert. Durch die fernbediente Fiihrung der
MeBkSpfe ist allerdings eine grdBere Starrheit der Fahrweise bedingt
und stdrende Einfliisse (wie z.B. Abweichungen von der Planparalleli-
tét der Oberflichen) kdnnen nicht so flexibel kompensiert werden,
wie bei der Priifung von Hand, wo der Priifer ein Fehlersignal durch
Veranderung der Stellung der MeBkdpfe optimieren kann. Es konnte je-
doch statistisch gezeigt werden, daB bei typischen Druckbehédltern
diese StOrungen die zugrunde gelegten US—Anzeigen der 10 mm-Fehler
nur mit etwa 3% Wahrscheinlichkeit beeinflussen und zudem durch ge-
eignete Auswerteverfahren kompensiert werden kdnnen. Wegen des
groBen Abstendes zur kritischen RiBgréBe wird dies als ausreichend

angesehen.

Wahrend so die Ultraschallpriifung die Detektierung vorhandener

Fehler erlaubt, koénnen Materialeigenschaften wie KIC nur durch zer—

stérende Priifmethoden ermittelt werden und m&gliche Ver#inderungen
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wihrend des Betriebes sind in der Wiederholungspriifung nicht detek-
tierbar. Eingehéngte reprédsentative Materialproben unter hdherem
NeutronenfluBl erlauben jedoch voreilend die indirekte Erfassung
einiger wesentlicher Effekte. Die Wasserdruckprobe ist dariiber hin-
aus allerdings ein Grenztest, der die Materiasleigenschaften inte-
gral mit erfaBt., Allmidhliche Verdnderungen werden durch die Ein—

héngeproben der Tendenz nach erkannt werden.

Auf diesem Hintergrund, der die Sicherheit der Druckbehilter belegt,
sollen aber doch einige kritische Anmerkungen zu dem in der Rasmussen-—
Studie benutzten Wert 1-10_7/Jahr gemacht werden. Die zugrunde lie-
gende Statistik ist wégen der geringen Zsehl der betrachteten Ereig-
nisse schlecht. Der zu erwartende Schwankungsbereich ist groB. Die
Annshmen iUber die zwischen zwei Priifzyklen konstanten Verteilungs-
funktionen, die hier eingehen, sind durch nichts belegt. Ein Behdl-
ter, dessen Zéhigkeit durch verschiedene Einfliisse in Teilbereichen
mit der Zeit sbnimmt, dlirfte sogar ziemlich sicher ein anderes Ver—
halten erwarten lassen. Gerade das macht auch die Extrapolation ei-
ner Statistik {iber 10 Jshre auf die 40O Betriebsjshre eines Reaktor-
behdlters problematisch und macht die Information aus den Einhédnge-~
proben‘so bedeutsam. Die benutzte Statistik bezieht sich auf Druck-
behédlter aus anderen Stéhlen und deshalb auch unter anderen Spannungs-
verhéltnissen. Wihrend hier flir Druckbehdlter mit gleicher Bauart
und Verwendungszweck Stdhle verhéltnismiBig geringer Festigkeit ib-
lich waren, werden Reaktorbehdlter aus durch Legierung zu hdherer
Festigkeit gezlichteten Stéhlen gefertigt. In den konventionellen
Druckbehédltern dieser Bauwart sind dementsprechend geringere Span-
nungen zulidssig und die bruchmechamisch kritischen Risse muBten
schon darum weit groBer sein. Auch die geringeren Wandstérken (Leck-
vor-Bruch-Kriterium) der konventionellen Beh#dlter machen die Uber—
tragbarkeit etwas problematisch. In Europa waren legierte Stdhle
hdherer Festigkeit auch friher schon eingesetzt. Die Praxis zeigt

hier durchaus Versagensfille /9, 10/.

Da es eine echte und in jeder Hinsicht Ubertragbare Reaktordruck-

behélterstatistik noch lange nicht geben wird, kdnnte die Zuver—
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lédssigkeit der Behdlter nur auf indirektem Wege quantifiziert werden.

Dezu miiRten u.a. Wahrscheinlichkeiten bestimmt werden, daB

eine Stdrung bestimmter GréBe tatséchlich auftritt

- eine Stdrung bestimmter GrdéRe zum Bruch fiihrt

- eine Stérung bestimmter GrdéBe detektiert wird

- die Druckprobe den gefdhrlichsten Belastungszustand des Behélters
ergibt (Warmespannungen werden hier je nicht richtig simuliert)

- lokale Anderungen der Zéhigkeit innerhalb speiifizierter Grenzen
bleiben

- Risse nicht zwischen zwei Priifperioden unkontrolliert wachsen

(z.B. auch durch Kumulation der verschiedenen Versprddungsmecha-

nismen).

Ansédtze zu einer solchen Wahrscheinlichkeitsﬁetrachtung haben Jordan
und O'Neil /11/ gemacht. In einer entsprechenden Fehlerbaumanalyse
spielen die von Menschen gewdhrleistete Qualitdtspriifung und die da-
mit gegebene MSglichkeit menschlichen Versagens eine bedeutendere
Rolle als bei der mehr gebriuchlichen Analyse automatisierter Sys-—
teme. Auch werden gelegentlich neue Erkenntnisse bedeutsam, wie

die Entdeckung der Zihigkeitsabnahme in Verbindung mit Gefligelocke-—
rungen und MikroriRbildung in der durch die SchweiRndhte wirmebeein-—
fluBten Zone durch KuBmaul /10/. Obwohl gezeigt werden kann, daB das
Risiko gering ist, ist eine Quantifizierung nur in einem groBen

Spielraum mdglich.

Die RSK glaubt, deB im Zusammenhang mit dem Druckbehélterversagen
eine weitere Reduzierung des Restrisikos m&glich und unter gewissen
Umsténden sinnvoll ist. Die Auswirkungen eines Druckbehédlterversa-—
gens sind besonders schwerwiegend und der Druckbehdlter ist das ein-
zige bedeutsame Bauteil, das nicht durch redundante und/oder diver-
sitdre Einrichtungen abgesichert ist. Die Fertigung in wachsender
Stlickzahl an teilweise iber die ganze Welt verstreuten Fabrikations-—
anlagen stellt sténdig wachsende Anforderungen an die Organisation
und Qualitédt der Fertigungsiiberwachung. Daneben ergeben sich auch
betriebsdkonomische Probleme., Die Zahl der erforderlichen Priifer
wédchst sténdig und wird noch erhdht durch die Begrenzung der Dosis-

belastung. Dadurch kdnnen Engpisse entstehen, die zu lbermiBigen
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Stillstandzeiten zwingen. Das Vorhandensein zusétzlicher Sicherheits-
einrichtungen konnte auf lange Sicht hier eine gewisse Entspannung

bringen.

4., Die weitere Verminderung des Restrisikos

Die unter dem Stichwort "entmaschtes Notkihlsystem'" zusammengefaR-
ten MaBnahmen zur Erhdhung der Zuverlissigkeit des Notkilhlsystems
haben, wie gezeigt, einen wesentlichen Beitrag zur Reduzierung des
Restrisikos geleistet. Weitere Verbesserungen sind prinzipiell in

zwel Bereichen mdglich:

- "nach" dem Notkilhlsystem durch weitere MaRnshmen zur Folgenbe-

grenzung nach dessen Versagen,

~ "vor" dem Notkiihlsystem durch Reduktion der Versagenswahrschein-

lichkeit und/oder der VersagensgrdBe fiir die UmschlieBung des
Kihlmittels.

Auch die Kapazitidt und Wirkungsweise der Notkilhlsysteme kdnnte
noch weiter verbessert werden (zusidtzliche Druckspeicher, ver-

besserte Einspeisung u.a.).

4,1 Folgenbegrenzung nach Versagen (oder Unwirksamkeit) des Notkiihl-
systems

Obwohl ein KVS mit Versagen oder Unwirksamkeit des Notkiihlsystems
sehr unwahrscheinlich ist, k&énnte man MaBnahmen zur Folgenbegren-

zung vorsehen.

Als erstes wire eine Ertlichtigung des Sicherheitsbehdlter-Sprith—
systems mdoglich; bei den deutschen Anlagen etwa durch ErhShung der
Kapazitdt und Ergénzung durch Kihler, vor allem dann, wenn der Stand-

ort ungewbhnlich ist.
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Eine aufwendigere Ldsung ware der Einsatz eines "Core-Catchers",
also einer Einrichtung, die speziell auf das langfristige Halten
eines geschmolzenen Cores ausgelegt ist. Ein Forschungsprogramm zu
diesem Thema ist im Gange /12/. Die Schwierigkeit bei derartigen
Konstruktionen ist die Beherrschung einer komplexen, fast nicht
durch Experimente abstiitzbaren Physik, da widrmeerzeugende Schmel-
zen nur schwer zu simulieren sind. Erschwerend kommt die Gefahr von

Dampfexplosionen infolge der Wasserstoffbildung hinzu.

So erscheint es zweifelhaft, ob das Risiko durch solche MaBnahmen
um mehr als ein bis zwel GrdoBenordnungen reduziert werden kann und
ob eine solche Reduktion noch ausschlaggebend ist. Eine gezielte
Verbesserung der Notkithlsysteme scheint im Vergleich dazu die sinn-

vollere MaBnshme zu sein.

4.2 Reduktion von Versagenswahrscheinlichkeit und/oder Versagens-—

grofe der KihlmittelumschlieBung

An dieser Stelle sieht die RSK wesentlich wirksamere MdSglichkeiten
zur Verminderung des Restrisikos. Erste Uberlegungen begeannen im
Jahre 1969 im Zusammenhang mit dem Antrag der Badischen Anilin-

und Sodafabrik (BASF), auf ihrem Werksgeldnde in Ludwigshafen ein
Kernkraftwerk, das vor allem ProzeBdampf erzeugen sollte, zu errich-
ten. Der Standort, dessen Bevilkerungszahl im 10 km-Umkreis das

etwa Fiinffache derjenigen iiblicher Standorte in Deutschland und das
15-fache des der Rasmussen-Studie zugrunde liegenden US-Standortes
betrdgt und bei dem Evakulerungsmafnahmen in hinreichender Zeit
undurchfithrbar erscheinen, schien besondere MaBnahmen zur Reduktion

des Restrisikos zu erfordern.

Als geeignete Mdglichkeiten standen im Vordergrund der Betrachtung

- ein verbessertes Sicherheitsbehidlter—-Spriihsystem, das nach dem
KVS eine rasche Druckreduktion erlaubt. Damit werden die Wirksam-—

keit des Sicherheitsbehilters erhdht und der EinfluB eventueller
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Undichtigkeiten reduziert. Nach der Rasmussen-Studie wére dies
ein sinnvoller Weg, gegen den jedoch von einigen Seiten Zweifel
geduBert werden, deren Uberpriifung zur Zeit erfolgt.

Zeitweilig wurde fiir Druckreduktion sogar ein Eiskondensator in
Kombination mit dem {iblichen Volldruck-Sicherheitsbehdlter vorge-

sehen,

- ein Spannbeton—Trﬁmmerschut2zylinder, der im Falle eines Druckbe-
hélterberstens die Integritét des Sicherheitsbehdlters gewdhrleis-
ten sollte. Obwohl dadurch eine Coreschmelze nicht vermieden und
eine langfristige Penetration des Sicherheitsbehdlters nicht aus-—
geschlossen werden kann, erschien die so bewirkte Risikovermin-
derung ein lohnenswerter Fortschritt zu sein. In der Terminolo-
gie der Rasmussen-Studie wéire ein Stdrfall schlimmer als der
PWR-1 in den PWR-T dbgeschwécht worden und fir Katastrophenschutz-

mafnahmen wire Zeit gewonnen.

Die weitere Untersuchung durch KWU und BASF ergsab, daB ein einfacher
Trimmerschutzzylinder nicht in verninftigen Grenzen realisierbar
ist. Besonders problematisch war die Beherrschung der dynamischen
Kréafte und des Druckbehdlterdeckels. Die Entwicklung fiilhrte schlieB-
lich zum Konzept einer Berstsicherung, die den Druckbehdlter eng
umschlieBt ("Nullweg-Berstsicherung"). So werden die dynamischen
Krifte reduziert. Die Abstromquerschnitte flir das Kihlmittel werden
sehr gering (vergleichbar denen beim Bruch der Kihlmittelleitung);
damit kann das weitgehende Intaktbleiben des Cores und der Druckbe-
hédltereinbauten und damit die langfristige Nachkiihlf&higkeit des
Kerns nachgewiesen und so die vollstédndige Beherrschbarkeit des
Druckbehélterberstens erzielt werden. In einem weiteren Schritt wur-
de die Ummantelung dann auch noch auf die Dampferzeuger und die
Rohrleitungen also auf das gesamte Primirsystem ausgedehﬁt. Als
wichtige Voraussetzung gilt, daB die Wiederholungspriifung der druck-

fiihrenden Teile nicht eingeschrénkt werden darf.

Abb.5 zeigt das Prinzip der vorgesehenen Anordnung. Der Reaktor-—
druckbehélter ist auf dem Boden eines Betonbeh&lters aufgelagert,

der in axialer und Umfangsrichtung mit Spannseilen versehen ist.
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Die Auflagerung ist so ausgelegt, daR sie radiale Warmedehnungen
zulédBt., Der Druckbehdlterdeckel wird ilber 32 Pendelstiitzen abge-
fangen. Bei Erwdrmung des Druckbehdlters auf Betriebstemperatur
werden die axialen Spannseile vorgespannt, so daR die Axialspan—
nungen in der Druckbehdlterwand gegen Null gehen. Der Zwischenraum
zwischen Beton- und Stahlbeh#dlter wird durch stahlgekapselte Bldcke
aus einem temperaturbesténdigen Isolierbeton eng ausgefiillt, die je-
doch fiir eine evtl. erforderliche US-Wiederholungspriifung von aus-—

sen ausgebaut werden kdnnen.

Die Verbindung zu jedem der 4 Dampferzeuger wird durch ein zweige-
teiltes Rohr hergestellt, also ein Rohr, das durch ein horizontal

eingeschweiBtes Trennblech in einen heiBen und einen kalten Strang
aufgeteilt wird., Das zweigeteilte Rohr ist von ringfdrmigen Stahl-
ringen umgeben, die Umfangsspannungen aufnehmen k&nnen und fiir die
Wiederholungspriifung entfernbar oder seitlich um eine Teilung ver-

schiebbar sind.

Die Umw#lzpumpe ist gegeniber der {iblichen Ausfihrung auf den Kopf
gestellt und in den Boden des Dampferzeugers integriert. Ahnlich
wie der Druckbehdlter ist auch der Dampferzeuger durch einen Beton-
behdlter mit Spannseilen umgeben. Axiale Spannungen im zweigeteil-
ten RKohr werden durch Spannseile aufgenommen, die nach Art einer
Schlinge um Dampferzeuger- und Druckbeh&dltermantel gelegt sind und

ebenfalls durch die Warmedehnung vorgespannt werden.

Mit der Warmedehnung des Reaktordruckbeh&lters schiebt sich auch

der Stutzen des zweigeteilten Rohres nach oben, es selbst verlingert
sich. Dadurch, daB sich der Dampferzeuger asuf einer schiefen Ebene
bewegen kann, werden Biegespannungen weitgehend vom zweigeteilten
Rohr ferngehalten.

Mit BeschluB vom 9.3.19T4 /13/ hat die RSK dieses Konzept fiir grund-
sdtzlich geeignet erachtet, die flir den speziellen Standort gefor—
derte weitere Risikoverminderung zu bringen. Als Vorbedingung: fiir
die endgiiltige Zustimmung hat sie Jjedoch eine grdéBere Zahl von ana~

lytischen und experimentellen Nachweisen gefordert. Da diese einen
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aufschluBreichen Einblick in die Problematik einer solchen Neuent-
wicklung geben, sollen einige besonders wichtige von ihnen be-

schrieben werden.

4,2,1 Betriebliche Belastung der Reaktorkomponenten und der

Berstsicherung

Die Berstsicherung bewirkt teilweise eine Einspannung der Reaktor-
komponenten. Gegenliber der iblichen Bauweise wird die Spannungsver-
teilung in den druckfiihrenden Teilen verdndert. Die véllig andere
Massenverteilung bewirkt u.U. auch Knderungen im Schwingungsverhal—
ten. Deshalb wurden u.a. analytische und teilweise experimentelle

Nachweise gefordert lber

- die Belastung von Druckbehdlter, Dampferzeugern und zweigeteil-—
tem Rohr durch Warmedehnung, Temperaturverteilung, Einspannver-—

verhéltnisse und Schwingungen,

- Inspizierbarkeit von Druckbehdlter und Berstsicherung (insbeson-—
dere Spannseile), Auswechselbarkeit der Isolierbetonteile und der

Berstsicherungskomponenten auch im Langzeitbetrieb,

- Korrosion, MaBhaltigkeit, Formbesténdigkeit der Berstsicherungs-—

komponenten (Konstanz des Spaltes zwischen Berstsicherung und
Druckbehdlter),

- Leckageliberwachung,
- Verhalten der Umwalzpumpen,

- Verhalten der Auflagerung (Rollenlager) des Dampferzeugers.

4.2.2 Verhalten beim KVS

Es soll der Nachweis gefiihrt werden,'daB mit der Berstsicherung al-
le Briiche der druckfithrenden UmschlieBung bis hin zum pldtzlichen
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Bersten des DruckgefédBes im gleichen Sinne beherrscht werden, wie
der {ibliche Auslegungsstdrfall, also durch die Notkiihlung. Neben
der GroRe der mdglichen Abstrdmguerschnitte spielt die Ermittlung
der dynamischen Belastungen dabei eine besondere Rolle. Dabei geht
es einerseits um stoBartige Belastung auf die Berstsicherung und
auf den Druckbehélter, andererseits um die Belastung der Behdlter-
einbauten und die Erhaltung einer nachkithlféhigen Kerngeometrie.

Einige wichtige Punkte sind

- die StoBRbelastung zwischen Druckbehélter und Berstsicherung,
- die Erhaltung der Kernintegritét,

- das dynamische Verhalten der Spannseile und Pendelstiitzen,

- die Temperaturbelastung der Berstsicherung,

- Belastungen beim Bruch des zweigeteilten Rohrs,

- Belastungen beim Bruch des Dampferzeugers

- Effekte beim Bruch nicht berstgeschiltzter AnschluBleitungen,
- Notkiihlung beim Bruch des zweigeteilten Rohrs, also bei evtl.

Freilegung von 2x2 F,

4,2.3 Einwirkungen von auBen

Der Standort im Werksgelénde einer chemischen Fabrik macht einen
gegeniiber den sonstigen Anforderungen /8/ erhdhten Schutz gegen
chemische Explosionen erforderlich. Die verdnderte Bauweise mit
sehr groBen aneinander gekoppelten Massen verédndert das dynamische
Verhalten bei einem Erdbeben. SchlieBlich bedarf auch das Sabotage-—

problem besonderer Aufwendungen.

4.3.4 Gegenwdrtiger Stand (1.12,19Tk)

Ein groBer Teil der analytischen Nachweise ist vom AntraQSteller
bereits eingereicht worden und befindet sich in der Priifung. Die
experimentellen Untersuchungen laufen, Je nach ihrem Ergebnis soll-

te dann im Jehr 1975 eine Entscheidung gefdllt werden.
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1. Einfihrung

Mit der Entwicklung schneller Brutreektoren ab etwa 1960 hat
die Spektroskopie schneller Neutronen einen neuen Aufschwung
erhalten, Es wurden bereits bekannte Verfahren verbessert

und neue Methoden entwickelt.

Viele der ersten Spektrumsmessungen wurden in schnellen An-
ordnungen durchgefiihrt, die Leistungsreaktoren relativ &hn-
lich waren und daher sehr komplizierte Materialzusammen-
setzungen hetten. Vergleiche mit Rechnungen zeigen i.a. asuBer-
helb der Fehlergrenzen liegende Abweichungen, deren Ursache
aber nur in Ausnshmefillen geklért werden konnte, Man ist da-—
her nach einigen Jshren zunehmend dazu ibergegangen, die den
Rechnungen zugrunde liegenden Daten und Methoden an - dem je-
weiligen Untersuchungsziel speziell angepaBten - Anordnungen

zu studieren. Darliberhinaus wurden die fiir die gesamte Reak-
torphysik grundlegenden Spektren der prompten und verzdgerten
Spaltneutronen neu bestimmt. Fir Importance-Messungen in schnel-
len Reaktoren ist eine genaue Kenntnis der Spektren der verwen-
deten Neutronenquellen notwendig. Aus diesem Grunde wurden die
Spektren einer Reihe verschiedener Neutronenquellen, die auch
fiir andere Anwendungen von Bedeutung sind, mit den verbesser-—
ten Methoden ebenfalls neu bestimmt.

Neuve Anwendungsgebiete der Spektrometrie schneller Neutronen
ergeben sich in den letzten Jahren vor sallem im Zusammenhang
mit der Untersuchung von Fusions-Reaktoren und in der Medizin
durch den zunehmenden Einsatz der Neutronenthera.pie und nu-

klearer Herzschrittmacher.
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2. MeRmethoden

Neutronenspektrometer dienen zur Bestimmung der Energiever—'
teilung des Neutronenflusses.;Bei der Flugzeit-Methode wird
die Neutronenenergie aus der Zeit besfimmt, die ein Neutroﬁ
braucht, um eine beétimmte Entfernung zu durchfliegen. Bei
den anderen Spektrometern wird die Neutronenenergie aus der
Energie geladener Kernreaktions-Produkte iiber die erzeugte
Sekundérladung als Ladungs- bz&. Spannungsimpuls bestimmt,
Aus der gemessenen Impulshéhenverteilung f(I) erhdlt man,
bei bekanntem Zusammenhang zwischen Impulshdhe I und Energie
der Reaktionsprodukte Er’ die Energieverteilung der Reaktions-
produkte gemifR

F(Er) = f(I) = (2.1)

Zwischen der Energieverteilung der Reaktionsprodukte und der

des Neutronenflusses Q(En) gilt folgender Zusammenhang: -

F(E,) = TN éo(En)'r(Er;En)@(En)dEn (2.2)

T ist die Meﬁzéit, N die effektive Anzahl von Targetkernen,
G(En) der Reaktionsquerschnitt und r(Er,En) die Antwortfunk-
tion des Spektrometers fiir monoenergetische Neutronen.
r(Er,En) héngt von der Art des Spektirometers, von Form und
GroRe der Detektoren und i.a. auch davon ab, aus welcher Rich-
tung die Neutronen suf den Detektor treffen. Unter gewissen
Voraussetzungen iiber die Form von r(Er,En) kenn mittels (2.2)
@(En) aus F(Er) berechnet werden. Bei 3He— und 6Li-Halbleiter-
spektrometern sind die Antwortfunktionen ndherungsweise Delta-
Funktionen. Aus (2.2) erhélt men fiir diesen Fall

1
¥E) = TF T F(Er)lER=En+Q (2.3)

n
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Debei ist Q die Resktionsenergie.
Bei RiickstoBprotonen-Detektoren sind, wegen der Isotropie des
Streuprozesses im Schwerpunktssystem, die durch monoenergeti-
sche Neutronen hervorgerufenen RickstoBprotonen im Energie-

intervall zwischen Null und der betrachteten Neutronenenergie
gleichmiBig verteilt. Wenn man zunéchst von sekunddren Effek-—
ten absieht, erh&lt man bei dieser Form der Antwortfunktionen
1 En dF(Er)

- = I (2.1)
TeN O(En) dEr Er_En

®(E ) =

Bei Delta-Funktions-éhnlichen Antwortfunktionen wird ¢(En) also
aus der gemessenen Energieverteilung der Reaktionsprodukte F(Er)
selbst, bei RiickstoBprotonendetektoren dagegen asus der Steigung

dieser Verteilung berechnet.

2.1. um-RilickstoBprotonen-Proportionalzéhlrohre

Mit wasserstoffhaltigen Gasen geflillte Proportionalzéhlrohre ha-
ben seit Beginn der experimentellen Neutronenphysik eine wich-
tige Rolle als Neutronendetektoren gespielt. Bis 1964 war man
Jjedoch allgemein der Auffassung, daB einfache, fiir unter allen
Winkeln emittierte RiickstoBprotonen empfindliche, 4m-Zéhlrohre
zur Messung der Energieverteilung kontinuierlicher Neutronen-
spektren ungeeignet seien.*) Diese Auffassung wurde 1964 durch
Benjamin et al. /2.1/ widerlegt, der mit kleinen, kugelfdrmigen
Zéhlrohren differentielle Neutronenspektren schneller Reaktoren

*)A.T.G. Ferguson, "Gas Recoil Counters", in "Fast Neutron
Physics" (Edts.: J.B. Marion and J.L. Fouler), 1960, Part I,
$.207: "Since in a simple counter, monoenergetic neutrons
give rise to a pulse-height spectrum extending uniformly
from zero pulse height to a maximum, such a counter is of
little use for the interpretation of complex spectra".

K.H. Beckurts, K. Wirtz, "Neutron Physics", 1964, S.60:

"End and wall effects play an important role in this (typical
proportional) counter and the pulse height spectrum deviates
sharply from the simple rectangular form. For this reason,
the determination of unknown neutron spectra is hardly
possible".
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im Energiebereich zwischen etwa 30 keV und 1 MeV bestimmte.
Auch die anderen Fortschritte auf dem Gebiet der hﬂ—RﬁckstoB~
protonen-Spektrometrie standen in engem Zusammenhang mit phy-
sikalischen Untersuchungen an schnellen Brutresktoren und be-
trafen vor allem die Erweiterung des MeBbereiches und die Ver-

besserung der Auswerte=Verfehren,

1962 gelang es Bennett /2.2/ den y-Untergrund iiber die Impuls-
form weitgehend zu diskriminieren und dadurch den MeRbereich
wasserstoffgefillter Zéhlrohre zu kleinen Energien hin bis un-
terhalb 1 keV zu erweitern., Unterhalb etwa 5 keV Protonenener-
gie ist jedoch auch bei Wasserstoff der in (2.1) eingehende
Energieverlust pro lonenpasar w = ETB nicht mehr konstant. Trota
intensiver Bemlhungen /2.3/ ist bisher der Verlauf von w in die-
sem Energiebereich nicht genligend gesichert, so daB zuverldssi-—

ge Spektrumsmessungen nur oberhalb etwa 5 keV mSglich sind.

Nach oben ist der MeRbereich durch die mit der Energie stark
zunehmende Reichweite der Protonen und die dadurch verursachte
Deformation der idealen, kastenfSrmigen Antwortfunktionen durch
Wand- und Endeffekte beschrénkt. Die obere Grenze bei Messungen
in nehezu isotropen Feldern, z.B. im Core schneller Resktoren,
liegt bei etwa 2-3 MeV. Wenn die Neutronen im wesentlichen nur
in eine Richtung fliegen, kann der MeRbereich nach oben durch

Verwendung geeigneter Z#hlrohre bis zu 10 MeV erweitert werden

/2.4/,

Bei der Berechnung des Neutronenspektrums sus der gemessenen
ImpulshOhenverteilung muR die Deformastion der idealen Antwort-
funktion insbesondere durch End- und Wendeffekte beriicksichtigt
werden. Dariberhinaus muB in bestimmteh Energiebereichen auch

die Energieabhéngigkeit von w korrigiert werden. Das fihrt dazu,
daB statt der einfachen Differentislgleichung (2.L4) die Integral-
gleichung (2.2) fiir die Auswertung herangezogen werden muR.

Dazu wurdeh in Argonne /2.5/ und Aldermaston /2.6/ numerische

Verfahren entwickelt, die weitgehend verwendet werden.
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2.2. Halbleiter-Sandwich-Spektrometer

Nachdem Anfang der sechziger Jehre Si-Oberflédchensperrschicht-
zdhler mit gutem Aufldsungsvermdgen flir die Spektroskopie ge-
ladener Teilchen hergestellt werden konnten, wurde es auch

méglich, kompekte sendwichartig asufgebaute Halbleiterspektro-

3He als Targetmaterial flir die Messung

meter mit "Li oder
schneller Neutronenspektren zu entwickeln. Der Vorteil von
Oberfléchensperrschichtzéhlern gegeniiber Gas-Proportionalzéhl-
rohren liegt vor allem in der etwa zehnmal geringeren Energie,
die im Mittel flir die Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares auf-
gebracht werden muB, sowie in ihrem wesentlich gréReren Brems-
vermégen. Letzteres erlaubt die Konstruktion von &uBerst kompak-
ten Spektrometern, was vor allem fiir die Messung von In-Core-
Spektren von erheblichem Vorteil sein kann, da kleine Spektro-
meter euch nur geringe Stdrungen des zu untersuchenden Systems

mit sich bringen,

Von allen mdglichen Neutronenresktionen, bei denen geladene
Teilchen entstehen, sind nur die 3He(n,p)t und die 6Li(n,a)t-
Reaktion flir die Verwendung in solchen Spektrometern geeignet.
Um sowohl RiickstoRkerne von elastischen Neutronenst&Ben als

auch Ereignisse, bei denen nicht die gesamte freiwerdende Ener-
gie in den Detektoren abgegeben wird, vom Nachweis auszuschlieRen,
ist eine Koinzidenzmessung zwischen zwei Detektoren notwendig.
Dadurch werden nur solche Reektionen registriert, bei denen ein
Teilchen im Detektor 1 und das andere Teilchen im Detektor 2
Energie abgegeben hat. Die mit beiden Detektoren gemessene Ener-
gie wird aufsummiert, und nach Subtraektion des Q-Wertes der ver-
wendeten Reektion erh&lt men die Energie des die Reektion ausld-
senden Neutrons:

En = E1 + E2 - Q

Die Koinzidenzmessung bringt jedoch energiesbhéngige Zéhlverluste
mit sich, die bei der Auswertung von gemessenen Spektren beriick-

sichtigt werden miissen. Die Funktion, die diese energieabhéngigen
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Z&hlverluste der Sandwichspektrometer beschreibt, bezeichnet man
als "geometrische Empfindlichkeit'", da ihr Verlauf ganz entschei-
dend vom geometrischen Aufbau des Spektrometers mitbestimmt wird,
Deneben gehen jedoch noch andere GréBen, wie die Diskriminator-
schwellen in der Detektorelektronik, die Targetdicke und die
Winkelverteilung des Neutronenfeldes in die Bestimmung der "geo-
metrischen Empfindlichkeit" ein. Ihre genaue Berechnung ist da-
her eine wichtige Voraussetzung flir die erfolgreiche Verwendung
des Spektrometers /2.7 - 2.9/.

Die Gesamtempfindlichkeit des Spektrometers ist ein Produkt aus
der "geometrischen Empfindlichkeit" eg, des Resktionsquerschnitts

0(E) und der Gesamtzshl von Targetkernen N im Spektrometer:

Das energetische Aufldsungsvermdgen Wt der Sendwichspektrometer

ot
wird definiert als die Halbwertsbreite der Antwortfunktion fiir
monoenergetische Neutronen. Es ist bedingt durch die Detektor

(Wé;ti)— und Vorverstérkereigenschaften (W2 ) sowie durch die

ampj
Streuung der Energieverluste der Reaktionsprodukte im Target-—
material (W2 ) und in den Kontaktschichten der Halbleiter:
target

2 -
W = .21 L Wgeti + wgmpi_/
i=

tot * target

Hohe Empfindlichkeit und gutes energetisches Aufldsungsvermdgen
sind einander widersprechende Forderungen. Es ist dsher erforder-
lich, flir jedes MeRprocblem einen geeigneten KompromiR zwischen

beiden zu finden.

Ein detsillierter Vergleich von 3He und 6Li als Targetelemente
in Sandwichspektrometern zeigt, daB 3He erhebliche Vorteile

gegeniiber 6Li besitzt /2.10/:
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1) Die 3He(n,p)t-Resktion besitzt einen glatten resonanzfreien
Wirkungsquerschnitt, dessen relativer Verlauf auf etwa 5%
genau bekannt ist. Die 6Li(n,a)t—Reaktion besitzt dagegen
bei 250 keV eine ausgeprégte Resonanz und der Verlauf des
Wirkungsquerschnitts ist nur auf etwa 15% genau bekannt.
AuBerdem ist der Betrag des 3He(n,p)t-Querschnitts ober-
halb 500 keV etwa 3-5mal groRer.

2) Die Energieaufldsung des 3He-Spektrometers ist bei gleicher
Empfindlichkeit prinzipiell besser als beim 6Li—Spektrometer,
da bei der 3He(n,p)t—Reaktion nur Teilchen mit einer Elemen-
terladung entstehen und da Li bisher nur in Form seiner
chemischen Verbindungen (LiFé LiQCOB) eingesetzt werden

kann. Die Gasf8rmigkeit von ~“He erlaubt auBerdem eine Mes-
sung der Energieverluste der Reesktionsprodukte im Target-

meterial.

3) Sandwichspektrometer mit 3He kénnen bei gleicher Energie-
aufldsung etwa 20-30mal empfindlicher sein als Spektrometer
mit 6Li. Dadurch kénnen mit einem Detektorpaar erheblich
mehr Spektren mit guter Statistik gemessen werden, bevor
Strahlenschéden die Si-Sperrschichtzéhler unbrauchbar machen.
Letzteres tritt bei einer integralen Neutronendosis von etwa

12 13

10~ bis 10 ~ Neutronen pro cm? ein.

3

Den Vorteilen des Halbleiterspektrometers mit ~He steht jedoch
ein wichtiger Nachteil gegeniiber. Ihre Empfindlichkeit gegen-
liber dem stets unvermeidbaren y-Untergrund ist infolge des ge—
ringeren Q-Wertes der Reesktion (764 keV fiir 3He(n,p)t; 4,78 MeV
flir 6Li(n,a)t) erheblich grdBer als derjenige von 6Li—Spektro—
metern. Je nach Sperrschichtdicke der verwendeten Detektoren
kann das mit 3He=Spektrometern gemessene Neutronenspektrum bis
zu Energien von 1 MeV vom Y-Untergrund stark gestdrt oder véllig

Uberdeckt sein.



-105.—

Zur Lésung dieses Problems wurde das Gasvolumen zwischen den
Halbleiterdetektoren als Proportionalzéhler susgebildet und

als dE/dx-Z#éhler betrieben /2.11/. Infolge ihrer wesentlich
geringeren spezifischen Ionisation werden Elektronen beim
Durchqueren des Gasvolumens viel geringere Energieverluste
erleiden als Protonen und Tritonen gleicher Energie. Eine Ana-
lyse der Proportionalzéhlerimpulse gestattet daher die Tren-
nung von Y- und Neutronenspektrum im 3He—Spektrometer. Der
Diskriminierungseffekt wird noch dadurch verstérkt, daB man
Proportionalzéhlerimpuls und Swmmenimpuls (beide Halbleiter-
detektoren plus Proportionalzéhler) miteinander multipliziert.
Auf diese Weise ist es mdglich, Neutronenspektren such in Gegen-—
wart starker y-Felder zu messen. Durch die Addition des Pro-
portionalzéhlerimpulses zu den Impulsen der beiden Halbleiter-
detektoren werden gleichzeitig die Energieverluste der Reak-
tionsprodukte im Targetmaterial korrigiert und dadurch das Auf-
1dsungsvermbgen erheblich verbessert. Das Blockschaltbild der
flir die Messungen verwendeten Elektronik ist in Abb.2.1 darge-
stellt. Die Addition und Multipliketion der Halbleiterimpulse
und Proportionalzéhlerimpulse sowie die anschlieRende Entschei-
dung, ob ein Ereignis ekzeptiert wird, geschieht mit Hilfe eines
Digitalrechners.

3He und 6Li Halbleitersandwichspektro—

Bei einem Uberblick iiber
meter muB such eine besondere Form des 6Li—Spektrometers er-
wdhnt werden, bei der nur das Tritonenspektrum ausgewertet wird
/2.12, 2.13/. Ehnlich wie beim Protonenriickstofspektrometer ge-
hdrt zu jeder Neutronenenergie eine rechteckfdrmige Tritonenener-
gleverteilung, aus der men mittels Entfaltung die Neutronenener-
gieverteilung erh#élt. Der Vorteil dieser Methode, die fiir Neu-
troneﬁenergien unterhalb etwa 500 keV anwendbar ist, besteht nun
darin, deR man mit einer relativ schlechten Tritonenenergieauf-
1l8sung eine sehr gute Neutronenenergiesufldsung erhdlt. Dies ist
auf die Tatsache zuriickzufithren, da@ die Ableitung der maximalen

Tritonenenergie Etmax nach der Neutronenenergie En im Grenzfall
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En+0 gegen Unendlich strebt. Da man bei dieser Methode nur die
Tritonen verwendet, ist die Auflésung prinzipiell wesentlich
besser als bei der Summentechnik und das Neutronenspektrum
kann dasher mit dieser Methode bis etwa 5 keV herunter gemessen

werden.

2.3. Flugzeitmethode und NE 213-Pulsh8henspektrometrie

Wird bei den bisher beschriebenen Spektrometern die Energie der
geladenen Reaktionsprodukte bestimmt, wn die Neutronenenergie zu
erhalten, so ist bei der Flugzeitmethode primér der Zeitpunkt
des Detektorereignisses von Interesse, weil die Energie des Neu-
trons aus der Zeit bestimmt wird, die es von seinem Ursprung

bis zum Detektor braucht. Hierdurch wird die Flugzeitmethode

von thermischen bis zu relativistischen Energien einsetzbar.

Der Startzeitpunkt der Neutronen kenn mit geladenen Reaktions-
produkten bestimmt werden, wie z.B. durch den Nachweis der o-
Teilchen aus der 3He(d,n)hHe—Reaktion. Beim Doppel-Szintilla-
tionsspektrometer wird Anfané und Ende des Neutronenfluges

durch Streuung an Wasserstoff markiert /2.1L4/. Wesentlich glin-
stigere MeBbedingungen, d.h. Zéhlraten und Signal-zu-Untergrund-
Verh&ltnis, erh8lt man sber mit der gepulsten Quelle, da in der
Zeit, in der die Detektorereignisse registriert werden, keine

storenden Quellneutronen erzeugt werden.

Dem Vorteil der unspezifischen Verwendung des Detektorereignis-
ses als Zeitmarke steht der Nachteil gegeniiber, daB umgekehrt
auch jede Zeitmarke als Detektorereignis fehlinterpretiert wer-
den kann. Aus der Vielzshl mdglicher Flugzeitdetektoren werden
deher diejenigen bevorzugt, bei denen die Diskriminierung der
von Neutronen stemmenden Signale am sichersten gelingt. Dies
sind die Detektoren suf der Basis von (n,a)-Reaktionen und die
RiickstoRprotonen-Detektoren. Es gibt zwei Hauptlinien der Ent-
wicklung von Flugzeit-Detektoren: moderierende Detektoren

/2.15/, /2.16/, deren Ansprechwahrscheinlichkeit mdglichst
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flach verléuft, wobei durch die Moderstion die Zeitauflésung
in die GréRenordnung 0,1 bis 1,0 ps f&éllt, sowie Detektoren,
bei denen zugunsten hoher Zeitaufldsung die Neutronen vorwie-
gend lber EinzelstdBe registriert .werden /2.17/. Eine Zeit-
auflésung von 2 ns ist dann im MeV-Bereich ein typischer,
leicht erreichbarer Wert, der im wesentlichen durch die De-

tektorgrbRe gegeben ist.

Wenn die Neutronen die Stelle, an der das AusfluRspektrum be-
stimmt werden soll, alle zur Zeit t=0 verlassen, denn ist das
Detektorsignal Sj im Zeitkenal j eines Analysstors, der die

Grenzen tj und t. hat:

3+
tj+1
s; = [ e®renE)u(®at (2.5)
t.
J

Darin ist mit E=E(t), der Neutronenenergie,

9(E) = DNeutronenfluB am Detektor
n(E) = Ansprechwahrscheinlichkeit des Detektors
W(E) = Trensmission der Flugstrecke

Die Fehler in der Bestimmung von ¢(E) resultieren dann hautpséch-
lich aus den Fehlern in der Bestimmung des Signsals (Statistik
und Untergrundbestimmung) und der Ansprechwshrscheinlichkeit.

Die Transmission W(E) wird nahe bei 1 gehalten, und zwar bei
Flugstrecken ab 10 m durch Evekuieren. Mittelbare Fehler erge-
ben sich aus der Zeitaufldsung, die durch die Pulsbreite des
Neutronengenerators, die Detektoren und nicht zuletzt durch die
das Neutronenspekitrum erzeugende Anordnung begrenzt werden kann.
Die Emission der Neutronen aus der Anordnung muB im allgemeinen
Fall mit einer normierten zeit— und energiesbhéngigen Funktion
E(te,E) beschrieben werden. Die Zeit des Detektorereignisses, tys
setzt sich zusammen aus der Emissionszeit te und der Flugzeit

tf: td = te + tfc Damit wird Gl.2.5 um eine Faltung komplizier—
ter: (E durch te ersetzt)
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tie1 ta
S5 = 1 ] elegrpg)eled e ulegar, aty (2.6)

Die Emissionsfunktion € ist meist nur in grober Ndherung be-
stimmbar, daher wird man durch VergrdBern der Flugstrecke die
Entfaltung zu vermeiden suchen. Wenn die Halbwertsbreite der
Emissionsfunktion der Zeitaufl8sung bei dem Neutronenpulsge-
nerator und dem Detektor vergleichbar ist, kann man wieder auf
Gleichung (2.5) zurlickgehen, wobei der Zeitnullpunkt energie-

ebhéngig verschoben wird.

Auf der Basis dieser N&herung wurde mit maBgeschneiderten Anord-
nungen ein Ensemble von drei Flugzeitdetektoren fiir den MeRBbe-
reich 10 eV bis 15 MeV etabliert /2.17/. Die Detektoren ergénzen
sich in ihren Eigenschaften. Ein B10-Vaseline-Detektor als Eich-
normel flir den Bereich 100 eV bis 1 MeV besitzt eine flache An-
sprechwahrscheinlichkeit, deren Verlauf wenig empfindlich gegen
Datenunsicherheiten bei ihrer Berechnung ist. Ein Li-Glasszin-
tillator wird bei Routine-Messungen im Bereich 10 eV bis 2 MeV
eingesetzt und ein NE 213-Fllissigkeitsszintillator flir RiickstoB-
protonen dient zur Messung im Bereich von 250 keV (Schwelle) bis
15 MeV.

Der Fehler in der Form eines Spektrums muR getrennt flir die Fein-
struktur und die Grobstruktur betrachtet werden., Bei der Fein-
struktur dominiert die Zeitaufldsung und die Statistik, allge-
meine Angaben sind deher nicht mdglich. Die Grobstruktur‘ist
durch die Ansprechwehrscheinlichkeit mit einem festen Fehleran-
teil und durch die Signalbestimmung mit einem verdnderlichen
Fehlerenteil behaftet, der bis zu 2% pro Energiedekade gesenkt
werden kenn. Da ein wichtiger Teil der Ansprechwshrscheinlichkeit
beider Detektoren aus einem Vergleich gemessener Spektren stammt,
muB der Fehler der Ansprechwehrscheinlichkeit mit ebenfalls 2%

pro Energiedekade angegeben werden. Eine Routinemessung hat also,
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bezogen auf den Wert bei 1 keV, bei 10 MeV einen mittleren Fehler

von 8%.

Bei multiplizierenden Anordnungen kenn man die Emissionsfunktion
durch eine energieunsbhéngige N8herung ersetzen und auf der Basis
von Gl.(2.6) das gemessene Signal iterativ entfalten. Ein Anwen-

dungsbeispiel findet sich in /2.18/.

Die Abmessungen des Flissigkeitsszintillators sind so gewghlt,
def er auch sels Ricksto@protonen-Spektrometer eingesetzt werden
kann /2.16/. Registriert men biparemetrisch die Pulsh&hen und
die Zeit des Detektorereignisses, so kann man nach dem Entfalten
der Pulshdhenspektren das Neutronenspektrum als Funktion der Zeit
angeben, und zwar mit einer Zeitaufldsung von 2,5 ns Halbwerts-—
breite. Stellt man den Detektor in einen Flugkanal, so kann des
Neutronenspektrum sowohl nach der Flugzeit- als auch der Puls-
héhen-Methode bestimmt werden. Wegen der unterschiedelichen Feh-—
lerquellen ist eine wechselseitige Verbesserung beider Methoden
méglich. Der MeRbereich nech der Pulshdhen-Methode ist 400 keV
bis 15 MeV, wenn oberhalb 6 MeV sich kein ausgeprégter Pesk im
Neutronenspektrum befindet. Die Fehler sind mit einem Fehler-—
band von *7% abzuschétzen, sie sind beim gegenwértigen Stand

der Entfaltungstechnik noch zum Teil systematischen Ursprungs.
Die Aufldsung ist mit 20% bei 3 MeV méRig. Die wichtigste An-
wendung dieses Spektrometers ist die Bestimmung von zeitab-
héngigen AusfluRspektren /2.20/, die bei der Berechnung sehr
empfindlich suf Anderungen im inelastischen Wirkungsquerschnitt
reagieren. Dariiberhinaus erschlieft die hohe Ansprechwehrschein-

lichkeit Messungen bei kleinen Fluenzen,
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3. Vergleichsmessungen mit 2Cf—Spontanspaltungs-Neutronen

(Standardspektrum)

Die Frage eines "Standardspektrums'", an dem mdglichst viele
Techniken liberpriift werden kdnnen, ist lange Zeit diskutiert
worden /3.1/. In letzter Zeit scheint sich die Auffassung

durchzusetzen /3.2, 3.3/, daB dafiir am ehesten das spontan-

spaltende 2520f geeignet ist.

1) 2520f hat eine hohe spezifische Neutronenausbeute von
2,2-106 n/seug, so da@ nur sehr wenig Material flir eine
2520f—

Spaltneutronenspektrums durch das Quellmaterial sehr klein

Quelle bendtigt wird, wodurch die Deformation des

gehalten werden kann.

2) Der Aufwand zur Herstellung einer Quelle ist klein, ver-—

glichen mit anderen vorgeschlagenen Standardspektren.

3) Die meisten der gebréuchlichen Methoden kdnnen damit iber-

prift werden.
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4) Zumindest im Bereich von etwa O,7 - 10 MeV scheint das
Spektrum mit einer Genauigkeit von 5% bekannt zu sein,

Das zeigen lbereinstimmend alle neueren Messungen.

Werle und Bluhm /3.4/ bestimmten das Spektrum mit Protonen-
rlickstoR-Proportionalzéhlrohren im Bereich 0,1 - 10 MeV und
mit 3He-Halbleiterspektrometern zwischen 0,1 und 4 MeV. Die
gemessenen Spektren stimmen innerhalb der MeBgensauigkeit von
etwa S-TO% im Bereich unterhalb etwa 6 MeV mit einer Maxwell-
Verteilung, X(E) v Y Eeexp(-E/T) (Mittlere Energie E = 1,5 T),
iberein. Oberhalb 6 MeV liegen die ProtonehrﬁckstoB—Ergebnisse

unterhalb der Maxwell-Verteilung.

Knitter et al. /3.5/ benutzten die Flugzeit-Methode und fanden
im Energiebereich von 0,15 bis 15 MeV keine merklichen Ab-

weichungen von einer Maxwell-Verteilung.

Die wohl griindlichste neuere Untersuchung wurde von Green et al.
/3.6/ ebenfalls mit der Flugzeit-Methode durchgefiihrt. Sie fin-
den kleine, jedoch markante Abweichungen von einer Maxwell-Ver-
teilung (Abb.3.1). Im Bereich zwischen 0,7 und 9 MeV sind die
Abweichungen kleiner als 5%, unterhalb 0,7 MeV und oberhalb

9 MeV steigen die Abweichungen auf etwa 10% an.

In Tabelle 3.1 sind die durch Anpassung einer Maxwell-Verteilung
an die gemessenen Spektren gefundenen mittleren Neutronenener-
gien angegeben.

252

Tabelle 3.1 Mittlere (Maxwell)-Neutronenenergien E fliir “7°Cf-
Spaltneutronen
Methode E (MeV)
Smith /3.7/ Mittelwert iiber differen- 2,19
tielle Messungen vor 1971
Werle und - Protonen-RiickstoB 2,155 £ 0,12
Bluhm /3.L4/ 3He-Halbleiter 2,130 £ 0,08
Green et al. Flugzeit 2,105 = 0,08
/3.6/
?nit?er et al. Flugzeit 2,13 % 0,08
3.5
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Die angegebenen Fehler stellen den Gesemtfehler der. Bei Green
et al. ist kein Fehler angegeben, es wurde deher der von Knitter
et al., engegebene Wert libernommen, da dieselbe Methode benutzt

wurde.

Aus den Ergebnissen dieser neueren Messungen kann geschlossen

252

werden, daR des Cf-Spaltneutronenspektrum im Bereich 0,1-0,7

MeV innerhelb etwa ¥10%, zwischen 0,7 und 9 MeV innerhaldb *5%

und zwischen 9 und 15 MeV mit einer Genauigkeit von *20% bekannt
ist. Diese Fehlerangaben sind gleichzeitig représentstiv fiir die
Geneuigkeit, mit der zur Zeit schnelle Neutronenspektren gemessen

werden kénnen.
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4, Anwendungen

L,1, Spektren der Spaltneutronen und radiosktiver Neutronen-
guellen

Spektren der prompten Spaltneutronen von

235U und 239Pu

Die meisten differentiellen Messungen ergaben, daB die Spektren

der Spaltneutronen von 235U und 239

Pu bei Spaltung mit thermi-
schen Neutronen innerhalb der MeBgenauigkeit durch eine Maxwell-
Verteilung dargestellt werden kdnnen. Dariiberhinaus stimmen
prektisch alle daraus ermittelten Werte fiir die mittleren (Max-
well)-Neutronenenergien innerhalb der Fehlergrenzen mit den von
Smith /4.1/ kompilierten Mittelwerten (Tab.L.1) der differen-
tiellen Ergebnisse iiberein. 1968 und 1969 erschienen zwei Arbei-
ten /4.2, 4.3/, in denen die mittleren Spaltneutronenenergien
dieser Isotope mit einer Reihe von Aktivierungsdetektoren be-
stimmt wurden und die im Widerspruch zu den differentiellen‘Mes-
sungen 1) eine um etwa 10% héhere mittlere Energie fiir 235y~
Spaltneutronen und 2) einen wesentlich ndher bei eins liegenden
Wert flir das Verhdltnis der mittleren Energien von 239Pu— AN
235U—Spaltneutronen ergaben. Da diese Differenzen einen erheb-
lichen EinfluR auf einige wichtige Parasmeter schneller Reakto-
ren heben, war man an der Klérung dieser Diskrepanzen sehr in-
teressiert. Dsher bestimmten Werle und Bluhm /4.4/ die Spalt-

235

neutronenspektren von U und 239Pu erneut mit Protonenriick-

stoB~Zéhlrohren und 3

zwischen 0,1 und 10 MeV (Abb.4.1).

He-Halbleiter-Spektrometern im Bereich

Die aus diesen Messungen ermittelten mittleren Neutronenener-
glien und deren Verhéltnis sind zusammen mit den &lteren Er-

gebnissen in Tebelle 4.1 zusemmengestellt.

Die neueren Messungen bestéitigen im wesentlichen die &lteren
differentiellen Resultate. Eine Ausnshme bildet das mit dem
3He-Halbleiterspektrometer bestimmte Verhéltnis der mittleren

Energien von 1,029 /L4L.4/. Die Ursache flir diese Diskrepanz
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mit den anderen differentiellen Messungen konnte nicht geklért
werden. Angesichts der insgesamt vorliegenden Ergebnisse k&nnen
jedoch die von Smith /L.1/ angegebenen mittleren Energien, inner-
halb von *5%, und das von ihm angegebene Verhdltnis, innerhalb

etwa X2%, als gesichert gelten.

Tabelle 4.1 Mittlere (Maxwell)-Neutronenenergien E fiir 235U—

und 239Pu-Spaltneutronen

Autor E (MeV) - 239
E( Pu)
235y 2395, E(EBSU)
Smith /4.1/ Mittelwert iiber
diff.Messungen 1,979 2,084 1,084
vor 1971
Grundl /L4.2/ Akt. Detektoren 2,20 1,039
Mc Elroy /4.3/ Akt. " 2,2k -
Smith /4.5/ Flugzeit 1,95 1,075
Werle und Proton-RiickstoB 1,956%0,12 2,136%0,12 1,092%0,0L
Bluhm /4.4/ 3He-Helbleiter 2,020%0,08 2,075%0,08 1,029%0,03

Spektren der verzdgerten Spaltneutronen von 235U, 238U und 239Pu

Die bei der Spaltung neben den prompten Neutronen auftretenden
verzdgerten Neutronen kdnnen in sechs Gruppen unterteilt werden.

Jede dieser Gruppen ist, wie in Tabelle L.2 fiir die thermische
1/2

i H]
eine relative Haufigkeit a; und eine Neutronenenergieverteilung

Spaltung von 235U dargestellt, durch eine Halbwertszeit T
xi(E) charskterisiert.

Obwohl die Energieverteilung der verzdgerten Neutronen einen er-
heblichen EinfluB suf das kinetische Verhalten schneller Reak-
toren hat, gab es vor 1971 nur zwei Messungen /4.6, 4.7/, und
zwar beide flir thermische Spaltung von 235U, die sich dariber-

hinaus noch teilweise erheblich unterscheiden,
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Tabelle 4.2 Halbwertszeiten T;/Q und relative Héufigkeiten a;

der verzbdgerten Neutronen bei der thermischen

Spaltung von 235U
Gruppe T;/e (sec) a;
1 55.72 .033
2 22.72 .219
3 6.22 . 196
N 2.30 .395
5 0.61 . 115
6 0.23 .0k2

Es wurden deshalb die Spektren verzdgerter Neutronen fiir 235U,
238U und 239Pu bei Spaltung mit 14 MeV-Neutronen und bei ther-
mischer Spaltung (235U, 239Pu) mit RickstoBprotonen-Zahlrohren
im Energiebereich zwischen 0,1 und 1,2 MeV bestimmt /4.8/.

Abb. 4.2 zeigt die gemessenen Gruppenspektren xi(E) fiir thermi-
sche Spaltung von 23SU und im Vergleich dazu die Ergebnisse

von Batchelor und Hyder /L4.6/. Aus den Gruppenspektren 188t
sich entsprechend }(E) = § a; Xi(E) das stationére Spektrum
zusammensetzen. Das stationére Spektrum ist in Abb.4.3 zusammen
mit den Ergebnissen der #dlteren Arbeiten dargestellt.

Die neueren Messungen bestétigen die Ergebnisse von Batchelor.

Die aus den gemessenen Spektren gewonnenen mittleren Neutronen-
energien zeigt Tab.4.3. Wieder zeigt sich eine gute Uberein-
stimmung mit Batchelor und deutliche Diskrepanzen gegenilber
Burgy /4.7/. Uberraschend ist, daB sich die Spektren sowohl

der verschiedenen Isotope als auch die bel thermischer und

14 MeV-Spaltung nur wenig unterscheiden.
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Tabelle 4.3 Mittlere Energien der Gruppenspektren (Fehler 5-10%)

Isotop Gruppe Mittlere Energien (keV)
1 2 3 N 5

2y (therm.) 277 484 b7 b32 -
235G (14 Mev) 286 458 432 480 -
2385 (14 Mev) 278 468  L43 ko5 382
239Pu(1h MeV) 296 481 411 430 -

Batchelor

and Hyder
53 /h.6/ 250¥20 L460r10 LO5*20 L50%20 -

2

Burgy

et al.

4.7/ 300%60 670%10 650Y90 910+90  Loo*T0
9

Be(o—n)-Neutronenguellen

Trotz der Entwicklung leistungsféhiger Neutronengenerstoren
spielen radiosktive Neutronenquellen nach wie vor auf einigen
Gebieten, z.B. Kalibrierung von Neutronendetektoren, Importance-
Messungen in schnellen Reaktoren, eine wichtige Rolle. Fir die-
se Anwendungen ist eine genaue Kenntnis des Neutronenspektrums

9Be(a,n)

notwendig. Eine der gebréduchlichsten Reaktionen ist
wegen der hohen Neutronenausbeute. Bei o-Energien unterhalb
etwa 7 MeV, wie sie flir radioaktive Emitter typisch sind, ent-
9Be(oc,n) 120

mit Energien zwischen 1 und etwa 12 MeV. Schon in &lteren Ar-

stehen die meisten Neutronen iber die Reaktion

beiten fand men jedoch Hinweise, daB ein merklicher Teil der
Neutronen Energien unterhaldb 1 MeV hat, der aus energetischen
Grinden nicht von der oben angegebenen Resktion stammen kann.
St. Romein et al. /L4.9/ bestimmten fiir zwei o~FEnergien die
mittlere Energie dieser niederenergetischen Neutronen und
schlossen daraus, daR diese Neutronen durch die Resktion

F . wy s
gBe(a,a')gBe +8Be+n hervorgerufen werden. Eine Bestédtigung
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dieser Vermutung gelang erst in den letzten Jshren durch die Mes-
sung der Ausbeute und der Energieverteilung dieser niederenerge-
tischen Neutronen sowohl fiir monoenergetische a-Teilchen als auch
fiir einige radiosktive Neutronenquellen. Werle /L4.10/ bestimmte
den relativen Anteil und die Energieverteilung dieser niederener-—
getischen Neutronen fiir Am~Be- und Ra-Be-Quellen. Obst et al.
/4.11/ bestimmten die Ausbeute und die Energieverteilung der Neu-
tronen oberhalb 0,5 MeV flir monoenergetische a-Teilchen bis 6,4
MeV unter verschiedenen Winkeln. Werle et al. /L4.12/ ergénzten
die Ergebnisse von Obst et al. dadurch, deB der Energiebereich
der o~Teilchen bis 7,44 MeV und der gemessene Neutronenenergie-
bereich bis hinunter zu 100 keV erweitert wurde. Diese Messungen
zeigten, daR die Reaktion 9Be(a,a‘)9Be*+8Be+n, im Gegensatz zur
9Be(a,n)12C—Reaktion, auch filir monoenergetische o-Teilchen ein
Neutronenkontinuum liefert. Fiir oa~Energien unterhalb etwa T MeV,
wie sie flir radioaktive Quellen typisch sind, reicht das Kon-
tinuum bis etwas iliber 2 MeV und hat im Bereich um 0,3 MeV ein
ausgeprégtes Meximum. Abb.4.4 zeigt als Beispiel den nieder-
energetischen Teil des Spektrums einer Am-Be-Quelle, der mit
RiickstoBprotonen-Zéhlrohren bestimmt wurde /4.12/. Die Form
dieser Energieverteilung ist bei Quellen mit anderen o-emittie-
renden Isotopen &hnlich, jedoch steigt der relative Anteil der
niederenergetischen Neutronen, wie Tabelle 4.4 zeigt, stark mit

der o-Energie an.
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Tabelle 4.4 Relativer Anteil niederenergetischer Neutronen

(< 1,5 MeV) einiger gebrauchlicher 9Be(u-n)— Quellen

Quelle o-Energie Autor o-Aktivitét  Anteil (<1.5 MeV)
[Me¥7 [c7 (2]
2k "
Am-Be 5,5 Werle /4.10/ 5 und O,k 22 * 5
1,5 18+ 5
Werle et al.
/4. 12/ 0,7k 17,5 * 4
berechnet aus
gemessenen Wir- 15 + L
kungsquerschn.,
226
Ra~Be 4,8-7,7 Werle /4.10/ 0,1 33t 8

227 pe-Be 4,9-7T,4 Geiger et al.
/4.13/ .003 38t 3

4.2, Urankugel-Transmissionsmessungen

Die in Abschnitt 2 beschriebenen Methoden zur Messung der Neu-
tronenspektren sind auch flir den Einsatz bei bestimmten differen-
tiellen Experimenten zur Messung von Neutronenwirkungsquer-
schnitten geeignet. Insbesondere bieten sich hierfiir Kugelscha-
lentransmissionsmessungen zur Bestimmung von inelastischen Streu-
querschnitten an. Solche Messungen wurden zwar in fritheren Jah-
ren auch bereits durchgefiihrt /4.14/, jedoch meist mit Detekto—
ren, die nicht zur differentiellen Bestimmung des Transmissions-—
spektrums geeignet waren. Daher war es oft schwierig, elastisch
und inelastisch gestreute Neutronen voneinander zu trennen. In
den letzten Jshren wurden die inelastischen Streuquerschnitte
fast ausschlieBlich mit Hilfe der Flugzeitmethode bestimmt.
Hierbei werden primdr die individuellen inelastischen Anregungs-
querschnitte entweder aus dem durch Streuung zu den verschiede-—

nen Anregungsniveaus des Kerns entstandenen Neutronenspektrum




-120~-

oder aus dem y-Emissionsspektrum bestimmt. Der totale inelasti-
sche Streuguerschnitt ergibt sich dann aus der Summe dieser
. Partialquerschnitte. Diese Methode hat jedoch gegeniiber der

Kugelschalen-Transmissionsmessung folgende Nachteile:

a) Zur Bestimmung des Querschnitts aus den MeRdaten ist eine

Relativmessung notwendig.

b) Auch zur Ermittlung des totalen inelastischen Streuquer-
schnitts muB der Verlauf der Spektrometerempfindlichkeit

bekannt sein.

c) Bei Auswertung des Y-Emissionsspektrums muR das Zerfall-
schema bekannt sein und bel radioaktiven Proben verschwin-
den die Emissionslinien der untersten Anregungsniveaus

meist im natiirlichen y-Untergrund.

Die meisten neueren Messungen mit Hilfe der Flugzeitmethode
verwendeten eine monoenergetische Neutronenquelle und werte-
ten das Spektrum der gestreuten Neutronen aus. Die Eigen-—
schaften der dabei verwendeten Plastikszintillatoren be-
stimmen die untere Grenze des MeRbereichs, die bei etwa

150 keV liegt. Der groRe Vorteil der nsec-Flugzeittechnik

ist ihr sasusgezeichnetes Auslésungsvermdgen, das jedoch nur

fliir Energien unterhelb etwa 1 MeV voll genutzt werden kann,

da hohe Empfindlichkeit der MeBanordnung und gutes energeti-
sches Aufldsungsvermbgen einander widersprechende Forderungen
bei der Flugzeitmethode sind. Bei der Bestimmung von inelasti-
schen Streuquerschnitten flir 238U ist das Kriterium fiir die
Aufldsung die Trennung von elastisch und inelastisch zum 1.
Niveau (44,7 keV) gestreuten Neutronen. Dies ist bei den.augen—
blicklich verwendeten Neutronengenerstoren bis etwa 1,2 MeV

Neutronenenergie mdglich.

Demgegeniiber ist das energetische Aufldsungsvermdgen der in Ab-
schnitt 2.2 beschriebenen 3He—Spektrometer bei gleicher Empfind-

lichkeit nehezu unebhiéngig von der Neutronenenergie. 30-4O keV
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scheinen im gesemten Energiebereich erreichbar zu sein.

Aufgrund dieser Uberlegungen und angeregt durch die Ergebnisse
der in Abschnitt 4.3 beschriebenen integralen Messungen wurde
ein Kugelschalen-Transmissionsexperiment mit abgereichertem
Uran zur erneuten differentiellen Bestimmung der inelastischen
Streuquerschnitte von 238

hat den Vorteil, deR der totale inelastische Querschnitt direkt

U aufgebaut. Die Transmissionsmessung

bestimmt werden kann und nicht erst aus der Summe der partiellen
Querschnitte berechnet werden muB, so daB sich deren relstiv

groBe Fehlersumme nicht auf den totalen Querschnitt iibertriégt.

Qualitativ 14BRt sich das Kugelschalen-Transmissionsexperiment
folgendermaRen beschreiben: In sehr groRer Entfernung von der
monoenergetischen Neutronenquelle befindet sich im Zentrum

einer Kugelschele ein Spektrometer mit isotroper Empfindlich-
keit. Das Verh&ltnis der Zéhlraten mit und ohne Kugelschale

im priméren Neutronenpeak bezeichnet man als Transmission.

Sie ist ein MaB flir die inelastische Streuung in der Kugelschale.
Hierbei wird angenommen, def &lle inelastisch gestreuten Neutro-
nen im Spektrometer geniigend gut von ungestreuten und elastisch

gestreuten Teilchen getrennt werden kodnnen.

Flir die theoretische Interpretation der Experimente nimht man
meistens an, daB sich die Quelle im Zentrum der Kugelschale und
der Detektor auBerhalb befindet. Unter der Voraussetzung, daB
Quelle und Detektor isotrop sind und dasR die Energieverluste
bei elastischen StORen vernachléssigbar sind, gilt nédmlich das
Reziprozitétstheorem, welches besagt, daB die Transmission in
beiden Féllen gleich ist /4.15/. Flr sehr diinne Kugelschalen

gilt
—Zxx
T = e (4.1)

wobel Zx der mekroskopische inelastische Wirkungsquerschnitt

und x die Dicke der Kugelschale bedeuten., Infolge der sphéri-
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schen Symmetrie sind n8mlich die Z&hlverluste aufgrund von ela-
stischen Streuprozessen in der Kugelschale gleich Null. Um eine
genligende MeBgenauigkeit zu erhalten, ist es jedoch notwendig,
dickere Kugelschalen zu verwenden. Dann ist aber die Vergrds-—
serung der mittleren Weglénge der Neutronen in der Kugelschale
durch elastische Streuung nicht mehr vernachléssigbar. Die
Theorie zur Interpretation der Transmissionsmessungen an dicke-
ren Kugelschalen wurde von Bethe et al. /L.16/ entwickelt. Be-
trachtet man nur erste und zweite nichtelastische St6RBe in der

Kugelschale, so gilt:
T=1-3Z X+—+I X [T L L] (4.2)
b d 2 X t et =

Beriicksichtigt man auch nichtelastische St&Be hdherer Ordnung,

so erh8lt men die genasuere Formel:

2
. _ L (1-p,)(1-P_)I%, _
=T = (1-T )% [i+ 522 (1-p,) + ———E2—SL 7 (4.3)
tr tr Etr(2x+2eth)

Dabei bedeuten:

z totaler makroskopischer Wirkungsquerschnitt

t

zet

(Zt—Zx)(1—ﬁ) = elastischer Transportquerschnitt

U = mittlerer Cosinus des Streuwinkels im Laborsystem

L= @4 (=2)

r, = duBerer Radius der Kugelschale
To = e_ztr° x

ztr = Xx + zet = Transportquerschnitt

Pi = Entkommwshrscheinlichkeit nach dem i-ten StoB

Flir die endlichen Abmessungen des Spektrometers sowie fir die

endliche Entfernung zwischen Detektor und Neutronenguelle sind
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weitere Korrekturterme notwendig, die jedoch fiir das hier be-
schriebene Experiment sehr klein waren und deshalb nicht weiter

diskutiert werden sollen.

Die hier verwendete Urankugelschale hatte einen Durchmesser von
10,9 cm und eine Dicke von 1 cm. Sie befand sich in einer Ent-—
fernung von 18 cm vom Target eines 3 MeV Van de Graaff-Neutro-
nengenerators. Als neutronenproduzierende Resktionen wurden die
7Li(p,n)7Be und die 'I'(p,n)3

waren wassergekithlt und konnten mit Protonenstrdmen bis zu

He~Reaktion verwendet. Beide Targets

100 YA beschossen werden. Diese Wasserkiihlung und die ungln-
stige Anordnung des Strahlrohrs filhrten zu einem relativ hohen

Neutronenuntergrund suBerhalb des Primérpesks.

Als Detektoren wurden kleine kugelfdrmige ProtonenrickstoB-
spektrometer mit 1 und L4 atm Hz—Fﬁllung sowie kleine 3He—Halb—
leiter-Sendwich-Spektrometer mit einer Aufldsung von etwa 35 keV
verwendet. Die notwendige Isotropie der Spektrometer ist bei den
ProtonenrilickstoRzéhlern durch ihren geometrischen Aufbau gew8hr-—
leistet und wurde flr die 3He-Spektrometer durch Drehen des De-

tektors um 90o wéhrend der Messung hergestellt.

In Abb.U4.5 ist das Ergebnis einer Messung mit einem Kugelzéhler
mit 2 atm Wasserstoffiillung dargestellt. Debei wurden die Mes-
sungen mit und ohne Kugelschale im Pesk aufeinander normiert,

um den Unterschied zwischen dem Transmissionsspektrum und dem
Primérspektrum deutlich zu machen., Man erkennt im Transmissions-
spektrum einen zweiten Peak, der von inelastischen Streuungen
zum 1., Niveau des 238U-"Kerns herrihrt.

Abb.L,6 zeigt ein Ergebnis der Messungen mit dem 3He—Spektrometer
bei 1,33 MeV Neutronenenergie. Auch hier erkennt man mehrere
Gruppen von inelastisch gestreuten Neutronen bei 45 keV, 14T keV,
700 keV, 1000 keV und 1120 keV, jedoch ist die Trennung zwischen

elestisch und inelastisch gestreuten Neutronen nicht mehr voll-
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sténdig.

Eine erste Auswertung der MeBergebnisse wurde mit Hilfe der oben
angegebenen Formel (4.2) durchgeflihrt, die flir dieses Experiment
eine sehr gute Néherung darstellt. Zur Bestimmung der Trans-
mission wurden die Primérpeeks iiber Bereiche integriert, die
keine inelastisch gestreuten Neutronen enthielten. Im Falle der
3He—Messungen bedeutete dies, daB die so bestimmte Transmission
unterhalb der tatséchlichen lag. Hierfiir wurden mit Hilfe von
Monte Carlo-Rechnungen Korrekturen berechnet, die jedoch meist
sehr klein waren. Dennoch ist diese Korrektur nicht ganz rich-
tig, da sie die Abh#ngigkeit der Neutronenenergie vom Winkel
zwischen Neutronenflugrichtung und Protonenstrahl nicht beriick-
sichtigte.

Die in diesem Sinne vorléufigen Ergebnisse flir den totalen in-
elestischen Wirkungsquerschnitt sind in Abb.L.7 zusammen mit

den &lteren KEDAK-Daten und den aus integralen Messungen gewon-
nenen Werten dargestellt. Daneben enthélt Abb.4.T noch die MeR-
werte, die men erh&lt, wenn man in die Integration des Trans-
missionsspektrums auch das 44.T keV Niveau einschlieft. Man er-
kennt, daR im Energiebereich unterhalb 250 keV die gemessenen
Werte erheblich unterhalb der KEDAK-Dasten und auch noch unter-—
halb des aus integralen Experimenten abgeleiteten Querschnitts
liegen. Da die MeRdaten der Abb.4.7 sus den oben dargestellten
Grliinden méglicherweise noch Anteile des elastischen Streuquer-
schnitts enthalten, ist es niitzlich, die untere Grenze des Quer-—
schnittsverlaufs zu kennen., Diese ergibt sich fiir Neutronenener-
gien oberhalb 800 keV aus den ebenfalls in Abb.4.7 dargeétellten
Werten, die unter EinschluB des Lk ,7 keV Niveaus gewonnen wurden.
Sie liegen etwas unterhalb der aus den integralen Experimenten
gewonnenen Kurve. Eine Entfaltung des Transmissionsspektrums
zelgt deutlich, daB der inelastische Anregungsquerschnitt des
L4 7 kxeV Niveaus auch bei 2 MeV noch groBe Werte besitzt und

nicht, wie auf KEDAK engenommen wurde, bei 1,5 MeV Null wird.
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Es wurde jedoch auch bereits bei 'den in /L.17/ beschriebenen
systematischen Anderungen der Querschnitte zur Interpretation
der integralen Experimente darauf hingewiesen, daR ein gréRerer
totaler inelastischer Querschnitt, der jedoch hohe Anteile des
L4 ,7 keV Anregungsquerschnitts enthélt, in seiner Moderations-—
wirkung mit einem niedrigeren Querschnitt, der keine Streuung
zum 44,7 keV Niveau enthélt, #quivalent ist. Aufgabe weiterer
Untersuchungen wird es daher sein, neben der genaueren Berech-
nung des Beitrags der elastischen Streuung eine Neuberechnung
der integrelen Experimente mit dem hier bestimmten Querschnitt

durchzufihren.

4.3. Wirkungsquerschnitts—Untersuchungen an Einmaterial-—Anord-

nungen

Das Ziel dieser Arbeiten ist die Uberpriifung und Verbesserung
von Wirkungsquerschnitten durch Vergleich von gemessenen und
gerechneten Neutronenspektren an relativ groBen, speziellen
Anordnungen. Um daraus eindeutige und mSglichst weitgehende
Informationen iliber den zu untersuchenden Wirkungsquerschnitt

zu erhalten, miissen folgende Punkte beachtet werden:

1) Die Anordnung sollte nur aus dem zu untersuchenden

Element, wenn mdglich Isotop bestehen.

2) Die Geometrie sollte zur Vermeidung methodischer Schwie-

rigkeiten in den Rechnungen mdglichst einfach sein.

3) Der FluB sollte sich in dem Energiebereich konzentrieren,
der untersucht werden soll, und die Spektren sollten
empfindlich von dem zu untersuchenden Querschnitt ab-

héngen.

4) BEs sollten Messungen an einer Serie von gleichartigen An-
ordnungen oder an verschiedenen Positionen durchgefihrt
werden. Dieses Vorgehen erlaubt eine Priifung der Konsistenz

der festgestellten Diskrepanzen zwischen Rechnung und
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Messung.

5) Wenn mbglich, sollen die Spektren absolut gemessen werden.
Diskrepanzen zwischen Messung und Rechnung lassen sich dann

viel eindeutiger interpretieren.

238 p1ock

h.3.1.
Die erste Einmaterialanordnung, an der Spektrumsmessungen mit

dem Ziel durchgefihrt wurden, Neutronenwirkungsquerschnitte zu
Uberpriifen, war ein groRer prismstischer Block aus abgereicher-
tem Uran. Dieser Block wurde vor der thermischen Séule des For-
schungsreaktors FR2 aufgebaut und bestand aus einem 15,2 cm
dicken Natururankonverter (Querschnitt 60,9 x 45,7 em) und dem
Hauptteil aus abgereichertem Uran (0,4% 235U; Querschnitt

81,3 x 83 cm; Lénge 106,7 cm) (Abb.4.8). Die Neutronenspektren
wurden en verschiedenen Orten auf der zentralen Achse des Blocks
mit kugelfdrmigen ProtonenriickstoR- und 3He—Halbleiterspektro-
metern gemessen /L.17/. Zur Berechnung der Spektren wurden ein-
und zweidimensionale Sn—Codes und 208 bzw. 26 Energiegruppen ver-—
wendet. Dureh einen detaillierten Vergleich der mit beiden Codes
gewonnenen Ergebnisse konnte gezeigt werden, daR eindimensionale
Buckling~korrigierte Rechnungen flir die Beschreibung der Spektren
an allen Orten auf der zentralen Achse des Uranblocks geeignet

sind.

Die Kerndaten, die dem 208-Gruppensatz, der den Energiebereich
von 1 keV bis 10,5 MeV in 196 Feingruppen unterteilt, zu Grunde
liegen, entstemmen der Kerndatenbibliothek KEDAK (1971). Aus-
gehend von diesen Daten wurden SB-Rechnungen zur systematischen
Untersuchung der Empfindlichkeit der Spektren gegen Querschnitts-—
&nderungen durchgefilhrt. Bei einer Anderung eller Kerndaten
innerhald verniinftiger Grenzen stellte sich heraus, daB die
Spektren sehr empfindlich gegen Anderungen von anpt und Zin
sind, wéhrend alle anderen Daten die Spektren nur schwach beein-
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flussen. Es konnte auch gezeigt werden, daB die Verwendung der

238

Trensportnéherung flir die elastische Streuung an U zu ver-

nachléssigbaren Fehlern in den Spektren fithrt.

Die gemessenen Spektren in T1 ecm Entfernung von der Quelle sind

zusammen mit der 208-Gruppen—88-Rechnung in Abb.4.8 dargestellt.

Die verwendeten KEDAK-Daten zeigt die Abb.4.9. Aus den Empfind-
lichkeitsuntersuchungen muR men schlieBen, daB die groBen Diskre-
penzen zwischen den experimentellen und den theoretischen Spek-
tren bei 1,6 MeV bzw. zwischen 10 und 60 keV hauptséchlich auf

238U zuriickzufith—

den totalen inelastischen Streuquerschnitt von
ren sind, der im Energiebereich von 800 keV bis 2 MeV zu hoch
ist. Die Einfilhrung des reduzierten inelastischen Streuquer-
schnitts von Abb.4.9 in die Rechnung filhrt bereits zu einer we-
sentlich besseren Ubereinstimmung zwischen 30 keV und 2 MeV.
Zur weiteren Verringerung der verbleibenden Diskrepanzen sind
jedoch die in Abb.4.9 gezeigten zusétzlichen Verdnderungen des
totalen inelaestischen Streuquerschnitts und des Einfangquer-
schnitts von 238U notwendig. Hervorzuheben ist insbesondere die
starke Reduktion des Einfangquerschnitts unterhaldb 30 keV, die
die einzige verniinftige Erklérungsmdglichkeit flir Diskrepanzen
zwischen Experiment und Theorie in diesem Energiebereich ist
und sich in guter Ubereinstimmung mit neuesten differentiellen

Messungen /L.18/ befindet.

Da die SchluBfolgerungen jedoch nicht im ganzen Energiebereich
so eindeutig sind, miissen den empfohlenen Querschnitten von
Abb.4.9 gewisse Fehler zugeordnet werden; diese lassen sich ab-
schédtzen aus dem EinfluB anderer verniinftiger Kerndatenénde-
rungen zur Erklérung der Diskrepanzen.81m Felle des totelen

23

inelastischen Streuquerschnitts von “~°U sind dies Streumatrix-
énderungen, die die empfohlenen Werte zwischen 1 und 2 MeV um
bis zu 20% und unterhalb 1 MeV um bis zu 5% wieder anheben kén-

nen. Es muBR deher betont werden, daR unter Beachtung der ge-
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nannten Variationsmdglichkeiten von 20% bzw. 5% aus den hier be-
schriebenen Spektrumsmessungen in erster Linie konsistente totale

inelastische Streuguerschnitte und Matrizen abgeleitet wurden.

Die adjustierten Querschnitte wurden auf die Neuberechnung eini-
ger gegen 238U-Querschnitte empfindlicher Anordnungen angewendet
und flihrten durchweg zu erheblich besseren Ubereinstimmungen
zwischen experimentellen und theoretischen Ergebnissen als die
KEDAK-Daten. Die hier sbgeleiteten Resultate bestétigen auch die
von Kiefhaber /4.19/ aus Kritikalit#&tsberechnungen fﬁr eine Reihe
verschiedener Reaktoren gewonnenen Ergebnisse, die ebenfalls in

Abb.L4.9 eingetragen sind.

4.3.2., Eisen

Es wurden bisher zwei MeBreihen durchgefiihrt. In der ersten MeB-
reihe wurden zylindrische Anordnungen untersucht. Die 14 MeV-
Neutronenquelle befand sich im Zentrum einer Stirnfléche und ge-
messen wurde das auf der anderen Stirnseite in axialer Richtung
austretende Leckage-Spektrum. In der zweiten MeBreihe wurden die
AusfluBspektren von Eisenkugeln untersucht, in deren Zentrum sich

eine 2520f“8paltneutronenquelle befand.

Zylinder, 14 MeV-Reutronenquelle

Abb 4. 10 zeigt das mit einem NE 213-Szintillator nach der Flug-
zelt-Methode gemessene AusfluBspektrum eines Eisenzylinders mit
30 cm Durchmesser und 30 cm Lénge und im Vergleich dazu (mit dem
Monte Carlo Code KAMCCO /4.20/) berechnete Spektren. In den er-
sten Rechnungen /4.21/ wurde die inelastische Streuung mit dem
Verdampfungsmodell behandelt. Die beim Vergleich mit den Mes-
sungen festgestellte Diskrepanz oberhalb 6 MeV von etwa einer
GriBenordnung war u.a. AnlaB fir die Einfihrung von Preequili-
brium-Neutronen /4.22/. Trotz kleiner verbleibender Diskrepan-—
zen ist die dadurch erzielte Verbesserung erheblich.
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Kugeln, 2°2Cf-Spsltneutronen

Die AusfluBspektren von insgesamt sechs (Durchmesser 15, 20, 25,

252Cf-—Quelle im Zentrum

30, 35, 4O cm) Eisenkugeln mit einer
wurden mit ProtonenrickstoRzéhlrohren im Energiebereich 0,1 bis
5 MeV und mit 3He-Halbleiterdetektoren zwischen 0,2 und 8 MeV
bestimmt. Da das Spektrum oberhalb etwa 0,9 MeV praktisch nur
vom inelastischen Streuquerschnitt bestimmt wird, erlaubt ein
Vergleich der gemessenen und gerechneten Spektren eine sehr ge-
nauve Priifung dieses Querschnitts. In Abb.U4.11 sind die Protonen-
riickstoRergebnisse und DTK-Rechnungen mit auf KEDAK beruhenden
Daten flir die Eisenkugel mit 35 cm Durchmesser dargestellt. Mes-—
sung und Rechnung sind jeweils auf ein Quellneutron bezogen, so
daB die Absolutwerte miteinander verglichen werden kénnen. Ins-
gesamt stimmen Messung und Rechnung sehr gut iiberein. Oberhalb
0,9 MeV gibt es geringe Abweichungen im Gebiet um 1 MeV, bei

1,6 sowie 3 MeV. Die groBen Abweichungen oberhaldb 4,5 MeV sind
sicher zum Teil auf systematische Fehler in diesen letzten bei-

den MeBpunkten zuriickzuflihren. Die genauere Analyse fir alle

sechs Kugeln fithrt zu folgendem Ergebnis:

Energiebereich (MeV) 9 (KEDAK)
> k4,5 & 10% zu klein
3 5% zu klein
1,3 = 2,2 3-4% zu klein
1,1 und 0,9 3% zu groB

Die Ergebnisse mit dem 3He—Spektrometer bestétigen im wesent-
lichen diese SchluBfolgerungen aus den Protonenriickstof~Mes-—

sungen.
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4,3.3. Lithium-Kugel

Die beiden neutronenphysiksalischen Probleme des Fusionsresktors
auf der Basis der Deuterium-Tritium-Reaktion sind die Brutrate
flir das Tritium im Lithium-Blenket und die Leistungsverteilung.
Bei beiden Problemen ist die Kenntnis des Neutronenspektrums

eam wichtigsten, denach die der Kerndaten.

Un die Berechnungen mdglichst zu vereinfachen, wurde - wie bel
den Eisenuntersuchungen - eine Kugelgeometrie verwendet. Die
Lithium-Kugel besteht aus metellischem Lithium natiirlicher
Isotopenzusammensetzung. Sie wurde durch Schmelzen in einem
Stahl-Kugelbehélter von 1 m Durchmesser und 6 mm Wandstérke ge-—
formt. Zum Einfiihren des Beschleunigerstrahlrohrs und zum Mes-
sen gibt es drei Kanéle mit einer Wandstédrke von 0,5 mm und ca.
50 mm Durchmesser. Die MeRkandle werden, soweit es die jeweilige
Messung erfordert, mit passenden lithiumgefiillten Zylindern von
ebenfalls 0,5 mm Wandstérke gefiillt.

Gerichtete Neutronenspektren an ausgewéhlteﬁ radialen Positionen
und unter definierten Winkeln zum Radiusvektor werden mit der
Flugzeitmethode bestimmt, skalare Neutronenspektren im Energie-
bereich 50 keV bis 1,5 MeV werden mit den kugelfSrmigen Riick-
stonrotonen—Proporﬁionalzéhlrohren geméssen. Die zwischen
ersten experimentellen Ergebnissen und 8,¢~Rechnungen mit DTK
gefundenen Abweichungen zeigt Abb.l4.12 am Beispiel des radial
gerichteten Flusses bei r = 32 cm. Die Skalarfliisse als Funktion
des Radius weichen ebenfalls stark von den experimentellen ab.
Die Suche nach der Herkunft der Diskrepanzen ist im Gangé, wo-
bei die konkurrierende Berechnung der Spektren mittels der

Monte Carlo-Methode, die ein ganz anderes Streumodell verwendet,
eine wesentliche Hilfe darstellt. Die damit erzielten Ergebnisse
sind wesentlich n#éher bei den experimentellen als die mittels

der SN—Methode berechneten.
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5. SchluBfolgerungen

Der Beitrag sollte anhand einiger hier in Karlsruhe durchge-
fliihrten Arbeiten einen Uberblick geben iiber den Stand der Neu-
tronenspektroskopie auf dem Gebiet schneller Reesktoren. Die
Entwicklung ist zu einem gewissen AbschluB gekommen, weil ein-
mal durch die vielféltigen, auch internationalen, Vergleichs-
messungen ein hoher Grad an Zuverléssigkeit und Genauigkeit
erreicht wurde und weil zum anderen bei schnellen Reaktoren
zunehmend mehr technische Probleme in den Vordergrund treten,
Trotzdem wird die Neutronenspektroskopie noch fiir eine Reihe
von Jshren zur Uberpriifung von Rechenmethoden und Daten fiir

schnelle Resktoren von Bedeutung sein.

Neue Anwendungsgebiete ergeben sich fiir die Spektroskopie
schneller Neutronen in Zusammenhang mit -Fusionsresktoren und

in der Medizin. Zwei wichtige GroRen des Fusionsreaktors sind
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die Brutrate und die Leistungsvefﬁeilung. Beide sind eng mit
dem Neutronenspektrum gekoppelt. Mit dem Einsatz der Neutronen-—
therapie und nuklearer Herzschrittmacher in der Medizin wer-—
den auch hier Neutronenspektrumsmessungen notwendig werden.

In der Neutronentherapie wird man die infolge der komplizier-
ten Bestrahlungsgeometrie schwierigen Berechnungen des Neutro-—
nenfeldes Uberpriifen miissen. Bei nuklearen Herzschrittmachern
ist eine mdglichst geringe Dosis von ausschlaggebender Bedeu-
tung. Abb.5.1 zeigt als Beispiel das Neutronenspektrum einer
238Pu—Herzschrittmacher—Kapsel. Die Messungen geben AufschluB
lber mdégliche Verunreinigungen, die zu einer ErhShung der Neu-
tronendosis {iber a-n-Reaktionen filhren, und liefern damit Hin-
weise, wie das Reinigungs— und Herstellungsverfahren gezielt

verbessert werden kaunn.
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i. Einleitung

In letzter Zeit wurde mehrfach die Bedeutung der Thermodiffusion fir
die Veranderung des Brennstoffes wahrend der Bestrahlung.im Reaktor
diskutiert. Die hohen Temperaturen, denen der Brennstoff im Inneren
eines oxidischen Brennstabes ausgesetzt ist und der steile radiale
Temperaturgradient, der durch den Warmetransport zur Brennstabhiille
entsteht, lassen Thermodiffusionsprozesse wirksam werden, wodurch
eine wesentliche Verlagerung des Sauerstoffs, der Spaltprodukte und
sogar der Aktiniden mdglich wird. Wir wollen mit dieser Arbeit iiber

den aktuellen Stand der Untersuchung solcher Prozesse berichten.
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Die Thermodiffusion in kondensierten Phasen hat ihre Ursache in den
unterschiedlichen Energien, die voh den Ionen und Atomen im Kristall-
gitter fir einen Platzwechsel aufgebracht werden miissen. In seinen
frilheren Arbeiten begriindete Karl Wirtz ein theoretisches Modell fiir
diese Vorgéinge, das als Grundlage fiir alle spdteren Diskussionen
iiber die Uberfithrungswiarme bei aktivierten Sprungprozessen diente
/1=3/. Seiner Initiative ist es zu danken, def im Institut fiir Neu-
tronenphysik und Reaktortechnik frithzeitig mit Experimenten zur Un-
tersuchung der Transportvorgénge in Kernbrennstoffen begonnen wurde
und erstmals quantitative Vorhersagen der Entmischungseffekte der
Thermodiffusion in Reaktorbrennstében mdglich waren /4-8/. Ausgehend
von der Thermodynamik irreversibler Prozesse konnten fiir Reaktor-
brennstoffe allgemein gliltige Beziehungen abgeleitet werden, welche
die vorkommenden Transportvorgénge beschreiben /9/. AnschlieBende
Untersuchungen befaBten sich zundchst besonders mit der Diskussion
der Uran-Plutonium-Verteilung, die in bestrahlten Mischoxidbrenn-
stédben gefunden wurde und spadter mit der Thermodiffusion des Sauer-
stoffs /10~12/. Der Transport des Sauerstoffs gewann neben dem der
Aktiniden an Interesse, da das Sauerstoffpotential sowohl die Trans-—
portvorgénge der librigen Elemente als auch Reaktionen zwischen Hil-

le und Brennstoff bzw. Spaltprodukten entscheidend beeinfluBt.

Das Phénomen der Thermodiffusion ist schon relativ lange bekannt.
Es wurde zum erstenmal von Soret 1881 /13/ an verschiedenen wéss—
rigen Losungen studiert. Die Thermodiffusion in Gasen konnte von
Enskog /14/ und Chapmen /15/ aus der kinetischen Gastheorie vorher-—
gesagt und zum erstenmal von Chapman und Dootson beobachtet werden
/16/. Durch die Arbeiten von Clusius und Dickel /17/ zur Isotopen-
trennung riickte sie in den Mittelpunkt des Interesses. Erste theo-
retische Untersuchungen der Thermodiffusion in festen Phasen wurden
auf der Grundlage der irreversiblen Thermodynamik von Eastman /18/
und Wagner /19/ durchgefiihrt. K.Wirtz /2/ betrachtete das Problem
von der Seite der aktivierten atomaren Sprungprozesse, die ein wan-—
derndes Atom oder Ion ausfilhrt, und war damit in der Lage, eine Deu-
tung der Uberfiihrungswirme im Kristallgitter zu geben. In der fol-

genden Zeit wurden, begleitet von einer Reihe von Experimenten, An-
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strengungen unternommen, die thermodynamische und kinetische Theorie
2u Vverbessern. Die Experimente mit festen LOsungen beschrénkten sich
jedoch bisher auf gut zugéngliche Systeme, wie sie Halogene:oder
andere Verbindungen und Metalllegierungen mit relativ hoher Ionen-
bzw. Atombeweglichkeit darstellen. Eine Untersuchung der Thermodif-
fusion in oxidischen Reaktorbrennstoffen erfordert dagegen bei den
Experimenten im Laboratorium die Anwendung von so extremen Tempe-
raturen und Temperaturgradienten, wie sie in einem Brennstab im

Reaktor auftreten.

Reaktorbrennstoffe bestehen meist aus Oxiden und Karbiden von Uran
und Plutonium. Wihrend der Bestrahlung verwandeln sich diese Zwei-
oder Dreistoffsysteme durch die Einlagerung der Spaltprodukte in .
komplizierte Mehrstoffsysteme. In der inneren, sehr heiBlen Zone der
Brennstébe erleiden alle Atome und Ionen Verschiebungen durch Ther-
modiffusion, wihrend in der kihleren, &uBeren Zone nur die dort
immer noch relativ leicht beweglichem Sauerstoff- oder Kohlenstoff-
atome und die fliichtigen Spaltproduktatome an merklichen Trans-

portvorgéngen teilnehmen.

Die Entmischungsvorgénge in den Resktorbrennstében miissen beherrscht
werden vwenn man ein optimales und sicheres Konzept fir den Bau von
Reaktorbrennelementen entwerfen will, da sie neben deren neutronen-
physikalischen Eigenschaften auch die Bremnstoff-Hiillreaktionen und
damit die Lebensdauer der Brennelemente beeinflussen. Deshalb nahm
das Interesse an der Bestimmung der Konzentrationsverteilung der
Elemente in bestrahlten Brennstében stark zu, als erkannt wurde, daf
virksame Transportprozesse existieren. Unsere experimentellen Ar-
beiten, die auBerhalb des Reaktors in Diffusionsepparaturen durchge-
fiihrt wurden zeigten, daB fiir die Entmischung der Aktiniden und
Spaltprodukte im wesentlichen zwei Prozesse verentwortlich sind,
Thermodiffusion und Verdampfung und Kondensation im Temperaturgra-
dienten /T, 8, 20/. Fir den Transport von Sauerstoff und fliichti-
gen Spaltprodukten kommt noch ein dritter ProzeB hinzu, der Trans-

port liber sauerstoffreiche Verbindungen in der Gasphase.
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In den folgenden Kapiteln soll gezeigt werden, wie die Thermodif-
fusion in Reaktorbrennstoffen beschrieben werden kenn und welche Ent-
mischungseffekte in Experimenten und Nachbestrahlungsuntersuchungen
beobachtet wurden. Aus den experimentell gefundenen Konzentrations-
verteilungen werden Uberfiihrungswirmen ausgerechnet, mit denen quan-
titative Voraussagen von Entmischungseffekten in oxidischen Brenn-
stédben schneller Reaktoren gegeben werden. Zuletzt werden die Aus~
wirkungen dieser Entmischungseffekte auf das Verhalten der Brennstébe

dargestellt.

2. Was ist Thermodiffusion

Setzt man einen homogenen festen Stoff, der aus unterschiedlichen
Elementen aufgebaut ist, ldngere Zeit einem Temperaturgradienten
aus, so stellt man eine Entmischung fest. In dem urspriinglich homo-
genen System mit ilberall gleicher Konzentration der Elemente sind
durch Diffusion der Teilchen entlang des Temperaturgradienten Kon-
zentrationsunterschiede entstanden. Eine Gruppe von Elementen wan-
dert den Temperaturgradienten hinauf zu hohen Temperaturen, die

andere Gruppe zu niedrigen Temperaturen.

Der Grund fiir den beschriebenen EntmischungsprozeB ist der, daB

sich das System anfangs nicht im stationdren Zustand befindet. Wegen
der Differenzen in den Bindungsenergien im Gitter und wegen der
unterschiedlichen Temperaturabhéngigkeit dieser Bindungsenergien
wirken im Temperaturgradienten thermodynamische Krafte auf die Atome
und Ionen., Diese Krdfte verursachen Materiestrdme entlang des Tem-
peraturgradienten. Jeder der Materiestrdme ist mit einem Energie-
strom in Richtung niedriger Temperaturen verbunden, der grob gesehen
den Differenzen in den Bindungsenergien der transportierten Teil-
chen entspricht. Dieser Energiestrom ist die Triebfeder der Thermo-

diffusion, deshalb soll néher auf ihn eingegangen werden.
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Das kinetische Modell von Wirtz zeigt welcher Art der Beitrag je-
des wandernden Teilchens zum Energiestrom ist. In diesem Modell wird
die Aktivierungsenergie flir den Sprung eines Atoms von seiner Aus-
gangsposition in eine benachbarte Position in 3 Teilenergien geglie-
dert, von denen jede einem der aufeinanderfolgenden Schritte des
Sprungprozesses zugeordnet ist /2/. Die Aktivierungsenergie q setzt

sich demzufolge zusammen aus
q=4q,+q; * qp- (1)

Der Anteil 4, muB an der urspriinglichen Position des springenden
Atoms aufgebracht werden, um dieses von seinem Gitterplatz oder
Zwischengitterplatz loszuldsen. Die Energie q wird bendtigt um das
Atom auf den Sattelpunkt zwischen Anfangs— und Endposition zu bringen.
Dazu missen die umliegenden Atome auseinanderschwingen. SchlieBlich
muB noch die Energie qp aufgewandt werden, um die Endposition fiir

die Aufnehme des springenden Atoms vorzubereiten. Im Fall der Gitter—
diffusion ist dafiir die Bildung einer Leerstelle und im Fall der
Zwischengitterdiffusion die Formierung eines Zwischengitterplatzes

erforderlich.

Bei seinem aktivierten Sprungprozef: iberfiihrt das Atom die Energie
q, von der Ausgengs— in die Endposition wédhrend die Energie e in
der umgekehrten Richtung transportiert wird. Der Betrag dg wird
nicht transportiert, welil er im Sattelpunkt zwischen den beiden
Atompositionen aufgebracht wurde. Somit ist der Nettobetrag q¥

der {iberfilhrten Energie /2/

Q" = q, - Qe (2)

Das ist die Uberfiinrungswérme der Thermodiffusion in dem betrach-
teten System. Es gilt, deB der Materiestrom jeweils in eine solche
Richtung flieBt, deB gleichzeitig die Uberfilhrungswérme zu nied-
rigeren Temperaturen transportiert wird. Ist also 9,>4p und damit

q® positiv, flieBen Teilchenstrom und Uberfithrungswérme in die
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gleiche Richtung, also zu niedrigeren Temperaturen. Wenn dagegen
q,%4p ist und q¥ ein negatives Vorzeichen bekommt, flieBen die Teil-
chen und die Uberfiihrungswirme in entgegengesetzter Richtung. Das
verursacht einen Teilchenstrom zu héheren Temperaturen. Es ergibt
sich auBerdem, daB |q*| immer kleiner als q sein muB und daf man

bei groBen Werten von qg nur kleine Uberfiihrungswirme erwarten kann

/2/.

Eine Betrachtung der aktivierten Sprungprozesse der Atome im Kris-
tallgitter bzw. auf Zwischengitterplitzen unter EinfluB eines Tem-—
peraturgradienten, wie sie von Wirtz durchgefilhrt wurde, fiihrt
zur Ableitung des Soret-Koeffizienten und 148t die eben skizzierten
Eigenschaften der Uberfiihrungswirme q® klar werden. Diese Betrach-
tung beginnt mit der Sprungfrequenz j der aktivierten Spriinge im
Kristallgitter

J = Jj exp(-a/kT). (3)

Fihrt man fiir q die Teilenergien entsprechend Gl.(1) ein und be-
riicksichtigt, daB zwischen der urspringlichen und spéteren Posi-
tion eines springenden Atoms im Temperaturgradienten die Tempera-
turdifferenz AT besteht, ergibt sich fiir die Anzahl der Spriinge

Vg 2 Gitterpldtzen mit hdherer Temperatur

q, q de
Vp = constengexp(- Ea)exp[} k(T+g.5AT)] exp[} k(T+AT)] (W)

und fir die Zahl der Spriinge zur niedrigeren Temperatur

@ 7 [ 1 ap
v = consten exp|- —_— Xp|-= 5 xp(- == (5)
T+AT T+AT k(T+AT)Je k(T+0, 5AT kT

Es sind hierin g, und DA die Konzentrationen der betrachteten

Atomsorte in den Gitterebenen mit den Temperaturen T bzw. T+AT.
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Wenn sich der zum stationédren Zustand gehdrige Konzentrationsunter-
schied zwischen den beiden betrachteten Gitterebenen eingestellt
hat, ist die Anzahl der Spriinge in beiden Richtungen gleich groB

und man erhéalt:

AT exp(-qo/kT)exp[}qf/k(T+AT)]

P exp[}qolk(T+AT)] exp(-qp/kT)

(6)

Da fiir qi=const und eine mittlere Sprungentfernung lO

exp[-q; /k(T+AT)] 2exp(~q; /kT) [(1+(q; /kT2)1 _VT] 1)

ist, geht Gl.(6) iiber in

: 2
Boyar 14 (qp/KT2)VTL

n 2
T 1+(q /kT2)VT1

. (8)

Setzt man nun noch die Beziehung

Brgar = Dp * (n/T)loVT (9)

in G1.(8) ein, erhdlt man den Soret-Koeffizienten fiir verdinnte

Losungen

7 a1 = “Qagap) /] (10)

der den stationdren Zustand der Konzentrationsverteilung im Tempera-
turgradienten beschreibt. Mit dieser Ableitung konnte K.Wirtz zum

ersten Mal zeigen, daR nur die Differenz q*=qo—qf der Teilenergien
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fiir den Transport im Temperaturgradienten verantwortlich ist. Die
Gleichung (10) 1&Bt auch die beschriebenen Eigenschaften von q* gut
erkennen. Hat q¥ ein positives Vorzeichen wird dn/dT<O, d.h. die
Konzentration steigt mit abnehmender Temperatur; hat q* degegen ein
negatives Vorzeichen, wird dn/dT>0 und die Konzentration steigt mit

der Temperatur.

In den letzten Jahren wurden Anstrengungen unternommen das kinetische
Modell zu vervollkommnen. So wurde die vereinfachende Annahme von
lokalen Temperaturen, die den Gitterpldtzen zugeordnet sind, ersetzt
durch die Betrachtung von Phononenvellenpaketen, welche die akti-
vierten Atomspriinge beeinflussen /21/. Jedoch birgt eine strenge Be-
handlung dieses Problems groBe Schwierigkeiten in sich, weil sie
eine Kopplung der fundamentalen Theorien der Warmeleitung und der
atomaren Diffusionskinetik erfordert. Eine andere Annahme im be-
sprochenen Modell war, daf die Sprungfrequenzen nicht von Korre-
lationen zwischen dem springenden Atom und den benachbarten gelds-—
ten Atomen und Leerstellen beeinfluBt werden. Diese Korrelationen
filhren zu einer Abweichung von der Annahme der statistischen Ver-
teilung der Sprungrichtungen im isothermen Zustand /22/. Es kann
jedoch davon ausgegangen werden, daB diese Abweichungen die Ergeb-
nisse der Betrachtung der aktivierten Sprungprozesse nicht grund-
sdtzlich beeinflussen. Trotz der Einwénde gegen die vereinfachenden
Annahmen in diesem Modell wird es bis heute in unverénderter Form

angewandt.,

3. Flisse und Kréfte

Eine allgemeine Beschreibung der Thermodiffusion 188t sich mit Hilfe
der Thermodynamik irreversibler Prozesse geben. Rein empirisch er-
gibt sich, daB fiir zahlreiche irreversible Vorgénge lineare Bezie-
hungen zwischen den irreversiblen Fliissen und den thermodynamischen

Kraften bestehen:
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S R O T © K=1,2,...,n, (11)
und
J 3 X. + X (12)
= , 8 .X. a
qa J=1 Q7 99 q

.2 8. und a . = 8., .
ki T %k aj = %a

In diesen Gleichungen bedeuten J, den MateriefluB der k-ten Kompo-

nente, Jq den WarmefluB, Xj, Xq gie thermodynamischen Kraifte und
B0 Bq? B30 %qq die phinomenologischen Koeffizienten. Im allge-
meinen ist der Anwendungsbereich dieser linearen Beziehungen auf
kleine Abweichungen vom Gleichgewichtszustand beschrédnkt. Das trifft
insbesondere auf chemische Reaktionen zu; jedoch im Falle der Trans-
'portvorgénge in Festkdrpern sind die phénomenologischen Beziehungen
auch unter relativ extremen Bedingungen noch gliltig /23/. Fir die
hier interessierenden Diffusions- und Warmetransportvorgénge lassen
sich die Krafte Xj und Xq der Gleichungen (11) und (12) in folgen-

der Weise darstellen.

X. = =-Vu. 1
3 My (13)

1

X = - T VT. (14)

Die GréBe M3 ist das chemische Potential der Komponente j,

o A
. =2y, + RT lny.x. i
My = U ny ;X (15)

worin ug das Standardpotential, R die allgemeine Gaskonstante, Yj
den Aktivitdtskoeffizienten und xj den Molenbruch der Komponente

J bedeuten.

In FestkOrpern, die ein Ionengitter haben wie die oxidischen Brenn-
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stoffe, konnen im Temperaturgradienten elektrische Krdfte wirksam
werden, die auf dem Gradienten des thermoelektrischen Potentials ¢
beruhen. Diese Kradfte lassen sich durch einen zusétzlichen Term in

G1.(13) beriicksichtigen. Man erhdlt

X. = -Vu, - Z.9¢. 16
3 M 57¢ (16)
Darin ist die GroBe Zj die pro Mol der Ionensorte j transportierte

elektrische Ladung.

Wenn die Diffusionsprozesse iiber einen Leerstellenmechanismus ab-—
laufen, tritt neben den Materiefliissen auch der FluB der Gitterleer-
stellen in Erscheinung. Fir die Anwendung ist es sinnvoll diesen
LeerstellenfluB in dem Gleichungssystem (11) zu eleminieren. Dadurch
erhélt man n-1 voneinander unabhéngige Gleichungen. Beriicksichtigt
man auBerdem den Zusammenhang der Koeffizienten akq mit den Uber—
fihrungswérmen Q; /23/, ergibt sich schlieBlich das Gleichungssys—

tem

n-1
= - * = -
Iy 521 akj(xj xv + ijq), k=1,2,...,0~1 (17)

worin der Index v die Leerstellen (vacancies) kennzeichnet. Dieses
Gleichungssystem dient als Grundlage fiir die Ableitung der Materie—-
fliisse, die im Reaktorbrennstoff durch Thermodiffusion hervorgerufen
werden. Eine vollsténdige Ableitung dieser Fliisse, die hier nur kurz
skizziert wird, ist in einer kiirzlich von uns verdffentlichten Ar-

beit wiedergegeben /9/.

Die exakte Beschreibung der Entmischungsvorginge durch Thermodif-
fusion, die in einem so komplizierten Mehrkomponentensystem wie dem
Reaktorbrennstoff ablaufen, wiirde die Berechnung aller simultan auf-
tretenden Fliisse erfordern. Das ist jedoch wegen der Vielzshl der

unbekannten Kopplungskoeffizienten akj’ die in G1.(11) auftreten,
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nicht durchfiihrbar. In den meisten Fédllen muB men deshalb einen Teil
der Wechselwirkungen zwischen den Fliissen vernachléssigen und sich
auf die Betrachtung weniger Komponenten beschrénken. Wie wir spiter
sehen werden, kommt man bei den meisten Entmischungsvorgéngen in
Reaktorbrennstoffen damit aus, jeweils zwei Komponenten zu betrach-

ten.

Flir den Leerstellenmechanismus der Diffusion in einem Zweikomponen-
tensystem ergeben sich mit den Gleichungen (13, (14) und (17) die

zwei von einander unabhidngigen Fliisse

<y
]

1= "8y [Vu1—vuv+(Q"1"/T)VT] -84, [Vuz-vuvm;/'r)v'r]

und (18)

<y
§

o = ~8y [Tu - +(Q3/T)VT] -a,, [ Vu,-Vu +(Q3/T) V]

Wenn wir, wie von Lidiard susgefiihrt /24/, die folgende Transfor-

mation durchfihren,

2 J, - x1(J1 + J2)

PR
§

1

und (19)

=
i

5= Jp = % (I + 35,

erhalten wir zwei neue, nun voneinander abhéngige Fliisse J; und Jé
deren Summe verschwindet. Diese Fliisse sind auf eine fixierte End-
flache des Festkdrpers, die sich senkrecht zum Temperaturgradienten
erstreckt, bezogen. Die Fektoren X, und X5 sind die Molenbriiche der
beiden Komponenten. Mit der Einfilhrung der chemischen Diffusions-—
koeffizienten D, und D, erhdlt msn schlieBlich fiir Jé die folgende

FluBgleichung /9/:
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w _ s
J! = =ND,, Vx.— Nx1x2 . AD2Q2 D1Q
2 1272 1+(81n72/81nx2)

Eine analoge Gleichung gilt fir J;. Die GréBe D12 ist der von Darken

beschriebene chemische Interdiffusionskoeffizient /25/

D = X D1 + x1

12 2 (21)

2’

N ist die Zahl der Kationengitterplédtze pro Volumeneinheit und y der
Aktivitdtskoeffizient. Der Term 3lny/31lnx verschwindet im Falle einer

verdiinnten LOsung.

Gl.(20) bildet die Grundgleichung fiir die spétere Berechnung der
Thermodiffusionseffekte in Reaktorbrennstoffen. Die GrdBe 5? stellt
die effektive Uberfiilhrungswirme bezogen auf ein Mol der Komponente
j dar. Sie unterscheidet sich von der in Gl.(17) definierten GréBe
Qg um den Betrag der effektiven Bildungsenthalpie eines Moles Leer-
stellen Hv' Es gilt:

T =Q*-u, j=1,2. (22)

Betrachten wir nun noch den einfacheren Fall eines Einkomponenten—
gystems mit Gitterleerstellen. In diesem System ist die Thermodif-
fusion der Leerstellen von Interesse, die wir spéter zur Beschrei-
bung des Sauerstofftransportes in unterstdchiometrischem Mischoxid-
brennstoff benutzen werden. Alternativ zu der FluBgleichung, die
sich fir k=1, d.h. fir nur eine diffundierende Komponente, aus dem
Gleichungssystem (17) ergibt, kdnnen wir die physikalisch vollkom-

men &quivalente Gleichung

J = g (Xv - X1 + Q:;Xq) (23)
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fiir den FluR der Leerstellen Jv hinschreiben, in der 8 =811 ist
und Q:=—Q? die Uberfiihrungswirme der Leerstellen bedeutet. Fiihren
wir die thermodynamischen Krdfte nach Gl.(13) und Gl.(1k4) sowie den
Diffusionskoeffizienten der Leerstellen Dv=(RT/N)avv/xv ein, erhal-
ten wir daraus wenn wir zusétzlich annehmen, daB die Leerstellen

eine verdiinnte LSsung bilden (d.h. x, <<1 und x 1), die folgende

1

Gleichung:
Q*
v
J, = -ND_(Vx, + X T vT), (2k)

wobei hier N die Zahl der Anionengitterplétze pro Volumeneinheit
darstellt.

SchlieBlich wollen wir noch die FluBgleichung fiir den Fall angeben,
daB die diffundierende Komponente nicht liber Gitterleerstellen son-
dern iliber Zwischengitterplétze wandert. Es ergibt sich die zu Gl.

(24) ganz analoge Gleichung

4%

X. Q%

J. = -ND.|VUx, + L L. gy (25)
i if i 1+(81nyi/81nxi) RT? ’

worin der Index i sich auf die Zwischengitteratome bezieht und N die
Zahl der Zwischengitterpldtze pro Volumeneinheit bedeutet /9/. Wenn
men die Zwischengitteratome als verdiinnte ILdsung betrachten darf,

verschwindet auch hier der Term 3lny/3lnx.

In oxidischen Brennstoffen treten aufgrund des thermoelektrischen
Potentials elektrische Kréfte auf, die den MateriefluB der Ionen be-
einflussen kénnen. Diese Krafte kdnnen wir auf einfache Weise in den
FluBgleichungen beriicksichtigen, indem wir in G1.(16) anstelle des
elektrischen Potentialgradienten V¢ die Thermokraft e=V¢/VT ein-
fiihren und dann Gl.(16) anstatt G1.(13) in das Gleichungssystem

(17) einsetzen. Es ergeben sich damit genau die gleichen Ausdriicke
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fiir die Fliisse wie in den Gleichungen (20), (24) und (25), wenn wir

die Uberfithrungswarmen Q; formal durch die erweiterten Grdfen

Ez: = Q;: + 2, €T (26)

ersetzen. Einfachheitshalber schreiben wir spéter Qﬁ ohne Tilde (~).

Mit Hilfe der beschriebenen FluBgleichungen sind wir nun prinzipiell
in der Lage aus gemessenen Konzentrationsverteilungen, die sich nach
verschiedenen Diffusionszeiten im Temperaturgradienten eingestellt
haben, die Uberfiihrungswérmen zu bestimmen. Andererseits kdnnen wir
auch, wenn alle Diffusionsdaten und {berfilhrungswérmen bekannt sind,
die zeitliche Entwicklung der Entmischungsvorgéinge durch Thermodif-
fusion berechnen. In dem néchsten Abschnitt werden wir noch einige
Vereinfachungen einfiihren und die speziellen Gleichungen ableiten,
die in der praktischen Anwendung geeignet sind, die Entmischungs-

vorgénge in Reaktorbrennstoffen zu beschreiben.

4, Anwendung der FluBgleichungen auf Kernbrennstoffe

Von den Entmischungserscheinungen, die unter der Einwirkung der hohen
Temperaturen und steilen Temperaturgradienten im Reaktorbrennstoff
auftreten, hat besonders die Entmischung von Uran und Plutonium In-
teresse gefunden, da sie von Bedeutung fiir die Sicherheit und die
Auslegung der Brennelemente schneller Brutreaktoren ist. Aufgrund

der geringen Beweglichkeit der Aktinidenatome im Gitter sind jedoch
merkliche Effekte durch Thermodiffusion nur in hoch belasteten oxi-
dischen Brennstében, die hohe Zentraltemperaturen aufweisen, zu er-

warten.

Der Mischoxidbrennstoff schneller Reaktoren, mit dem wir uns im fol-
genden hauptséchlich befassen, enthilt 15 bis 30 Mol% Plutoniumoxid.
Wehrend der Bestrahlung im Reaktor entstehen Spéltprodukte, die den
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Brennstoff in ein kompliziertes Mehrstoffsystem verwandeln. Eine
exakte Behandlung der Thermodiffusion wiirde die Betrachtung aller
Flisse und ihrer Wechselwirkungen erfordern, was praktisch nicht
durchfiithrbar ist. Man kann aber ndherungsweise annehmen, daB zu-
mindest fiir niedrige Abbrandzusténde die Fliisse von Uran und Plu-
tonium unabhéngig von den Fliissen der Spaltprodukte sind. Denn

bis zu einem Abbrand von 2% betrédgt die Konzentration der geldsten
Spaltprodukte, auf die es hier allein ankommt, noch weniger als 1%
der Brennstoffatome. Wir behandeln die Thermodiffusion von Uren und
Plutonium, die iber einen Leerstellenmechanismus im Kationenteil-
gitter des Brennstoffs abléduft, wie die Thermodiffusion in einem
Zweistoffsystem. Wir werden spadter sehen, daB diese Naherung auch

noch bei hoheren Abbrénden zu brauchbaren Ergebnissen filhrt.

Zur Beschreibung des Flusses der Plutoniumatome Jﬁu gehen wir von
Gl.(20) aus. Da die infrage kommenden Konzentrationsénderungen im
Vergleich zur mittleren Konzentration im Brennstoff nicht allzu
hoch sind, kann der Aktivitdtskoeffizient vy als Konstante behandelt

werden, womit sich ergibt

Jéu = _NDUPu[%xPu + xePu(QgPu/RTZ)VT] * (27)

In dieser Gleichung bedeutet DUPu=xPuDU+xUDPu den chemischen Inter—
diffusionskoeffizienten und QGPu die wirksame ProzeB-Uberfiihrungs-
wirme, die sich aus den in Gl.(22) definierten Q; und Q;u errechnet.

Weu = (Ppy/Pypy) 9y ~(Oy/Dyp,) - (28)

QﬁPu igt die GrdBe, die mit Hilfe der FluBgleichung aus gemessenen
Konzentrationsverteilungen bestimmt werden kann (vgl.Abschnitt T).
Sie ist ungeféhr gleich Q;u—ag, weil sich die Diffusionskoeffizien—

ten nicht stark unterscheiden. Mit Gl.(27) werden wir spéter
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die Thermodiffusion von Plutonium in Reaktorbrennstében berechnen.

Bei der Anwendung von Gl.(27) auf Mischoxidbrennstoff muB beachtet

werden, daB D und damit auch Q;Pu von der St8chiometrie abhéngen,

d.h. von dem g?E—Verhéltnis des Brennstoffs, zumal der Stdchiometrie-
zustand des Brennstoffs sowohl 6rtlich aufgrund der Thermodiffusion
des Sauerstoffs als auch zeitlich infolge des Abbrandes variiert /26/.
Der St&chiometriezustand wird durch das Sauerstoff-zu-Metall-Ver-
h&ltnis im Brennstoff, kurz O/M-Verhdltnis, charakterisiert. Fir

die Rechnung begniigen wir uns mit der Angabe eines konstanten Mittel-
wertes von Q;Pu. Wie sich zeigen wird, ist diese Ndherung hinreichend
fir die Berechnung radialer Konzentrationsverteilungen, die sich in
Brennstében einstellen. Die berechneten Konzentrationsprofile stim—

men befriedigend mit den an bestrahlten Stédben gemessenen iiberein.

Wir wollen uns nun als nichstes den Spaltprodukten zuwenden. In die-
sem Zusammenhang interessieren uns nur diejenigen die im Brennstoff
geldost werden und demit der Thermodiffusion unterliegen. Es sind dies
vor allem die Oxide der Lanthaniden und des Zirkons, deren Konzen-
tration im Brennstoff nach 5% Abbrand bei der Spaltung von Pu-239
etwa 2,5 Mol% erreicht. Es ist wiederum unmdglich alle auftretenden
Flisse exakt zu berechnen, da nur wenige Diffusionsdaten bekannt sind,
Wenn wir jedoch annehmen, daB die Spaltprodukte im Brennstoff eine
verdiinnte Ldosung bilden, kdnnen wir ihre Fliisse unabhéngig vonein-
ander betrachten und die Berechnung im Einzelfall durchfithren. Diese
Naherung ist sicherlich fiir niedrige Abbrénde verniinftig und kann dar-
{iber hinaus Hinweise fiir das Verhalten der Spaltprodukte bei hdhe-
ren Abbrinden liefern. Flir die verdiinnte LAsung leiten wir den FluB
der Spaltprodukte J% aus Gl.(20) ab, indem wir vereinfachend annehmen,
daB die Uran-Plutonium-Matrix sich in Bezug auf die Spaltprodukte

wie eine einzige Komponente verhdlt.

I = —NDF[VxF + xF(Q;M/RTZ)VT:l. (29)
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per Index F bezeichnet die Spaltproduktkomponente und M bezieht sich
auf die Matrix. Q;M igt wieder die.ProzerUberfﬁhrungswérme, welche
aus gemessenen Konzentrationsverteilungen bestimmt werden kann. Es
gilt

Uy = Qp ~(Dy/Dp)aNs | (30)

d.h., wenn der Diffusionskoeffizient DF groB ist im Vergleich zu dem
von Uran und Plutonium, ist Q;MiQ; . Sind dagegen die Diffusionskoef-
fizienten von der gleichen GréBenordnung, gewinnt der zweite Term in

Q¥ , der den Beitrag der Matrixatome beschreibt, an Bedeutung.

Kommen wir nun zur Thermodiffusion des Sauerstoffs. Der Diffusions-
koeffizient des Sauerstoffs ist um mehrere GréRenordnungen héher als
der von Uran und Plutonium. Deshalb ist es erlaubt, filir die Behand~
lung der Thermodiffusion des Sauerstoffs das Sauerstoffteilgitter des -
Brennstoffs fiir sich allein zu betrachten. Die Fluoritstruktur des
Oxidbrennstoffs 1ldft unter Beibehaltung eines nahezu perfekten Katio-
nengitters sowohl Existenz von Leerstellen als auch die von Zwischen-
gitteratomen im Anionengitter zu. Wir wollen deshalb zwischen dem
unterstéchiometrischen und dem {iberstSchiometrischen Brennstoffsys—-
tem unterscheiden, Im ersten Fall betrachten wir die verdiinnte L&-
sung von Leerstellen, im zweiten die von Zwischengitteratomen im

Sauerstoffteilgitter.

Als ‘MaB fiir die Konzentration der Leerstellen bzw. der Zwischen—
gitteratome des Sauerstoffs fiihren wir die Abweichung vom stdchio-

metrischen Zustand y ein,

y = 0/M-2, (31)

Damit schreibt sich die Summenformel fiir das Mischoxid (U,Pu)02+y.
Im unterstdchiometrischen Fall (y<o) gibt |y| die Anzahl der Leer-
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stellen pro Oxidmolekiil an, und wir erhalten daraus den Atombruch

der Leerstellen X, im Sauerstoffteilgitter zu
x, = -y/2. (32)

Im {iberstéchiometrischen Fall (y>o), wo y die Anzahl der Zwischen-
gitteratome pro Molekill beschreibt, ergibt sich, da jedem Molekiil

ein Zwischengitterplatz zuzuordnen ist, der Atombruch

X. =Y. ' ’ (33)

Die Fliisse der Sauerstoffleerstellen bzw. der Zwischengitteratome
lassen sich nach Gl.(24) und (25) berechnen. Wegen der groBen Be-
weglichkeit der Sauerstoffatome im Mischoxidbrennstoff k&nnen wir
jedoch davon ausgehen, daB schon nach relativ kurzer Zeit —unter
Reaktorbedingungen nach einigen Stunden— der stationfre Zustand
der Sauerstoffverteilung erreicht sein wird, d.h. die Flisse ver-
schwvinden. Wenn wir y anstelle von x bzw. X, in die Gl.(24) und
(25) einfiihren, erhalten wir daraus die Soret-Koeffizienten, die
den stationdren Zustand beschreiben. Fiir den unterstbchiometrischen

Fall (y<o) ergibt sich

T = =01 - D)(Q¥/rr2) (34)

und fir den iiberstdchiometrischen Fall (y>o)
| . J

v
v

%%‘ = -(Q}/Rr?). (35)

Diese Gleichungen sind, -wenn man beriicksichtigt, daB y<<1 ist-,

vollstdndig analog zur Gl.(10), die aus den kinetischen Betrach-
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tungen auf der Grundlage des Modells von Wirtz abgeleitet wurde.

Wie schon erwvéhnt, muB angenommen werden, daB die thermoelektrischen
Potentiale die Sauerstoffverteilung im Brennstadb beeinflussen. Des-
halb erhalten die Uberfilhrungswirmen einen temperaturabhéngigen Term
nach G1.(26). Wie wir spédter bei der Diskussion der experimentellen
Ergebnisse sehen werden, héngt die Uberfiihrungswirme Q: der Sauer—
stoffleerstellen im unterstdchiometrischen Mischoxid auBerdem von

der Konzentration der Leerstellen im Gitter ab.

5. Konkurrierende Transporiprozesse in Kernbrennstoffen

Die Experimente mit Kernbrennstoffen im Laboratorium ergaben, daB
bei hohen Temperaturen neben der Thermodiffusion die Verdampfung'
und Kondensation in wandernden Poren und in Rissen fiir die Entmi-
schung der Aktiniden und Spaltprodukte im Temperaturgradienten eine
bedeutende Rolle spielt. Dieser ProzeB ist immer dann mit einer Ent-
mischung der beteiligten Elemente und ihrer Verbindungen verkniipft,
wenn deren Dampfdriicke verschieden sind. Es sammeln sich stets die
leichter fliichtigen Spezies bevorzugt in der kdlteren Hédlfte der
Poren und Risse, waé eine Anreicherung von schweren fliichtigen Spe-
zies in der heiBeren Hélfte zur Folge hat. Wandert eine Pore den
Temperaturgradienten hinauf, so hinterlaft sie eine Spur, die in
den leichter fliichtigen Bestandteilen des Brennstoffs angereichert
ist. Die schwerer fliichtigen Bestandteile wandern mit der Pore zur

heiBesten Stelle des Brennstoffs.

Als wichtigstes Beispiel fiir die Entmischung durch Verdampfung und
Kondensation soll kurz die Entmischung von Uran und Plutonium be-
schrieben werden. Der Partialdruck der Spezies des Urans und Plu-
toniums und ihrer Verbinduﬁgen variiert in recht unterschiedlicher
Weise mit der effektiven Wertigkeit des Plutoniums Vp im Mischoxid,
Die GroRe Vou ergibt sich aus der in Gl.(31) definierten Stdchiometrie-

abwveichung y wie folgt:
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Vo, = b+ 2y/x, : fiir y<o. (36)

Rand und Markin /27/ haben als erste aus thermodynamischen Daten er—-
rechnet, da mit steigender Wertigkeit des Plutoniums der Partial-
druck der Spezies, die Uran tragen, zunimmt und derjenige der Spezies,
die Plutonium tragen, abnimmt. Aus diesem Verhalten, das auch experi-
mentell bei 2100 K und 2670 K bestdtigt werden konnte /28, 20/, er-
gibt sich, daB in einem Mischoxid mit VPu>3,6 Uran und seine Verbin-
dungen leichter fliichtig sind. Das bedeutet, Uran wird in den kélte-
ren Regionen angereichert und Plutonium in den heiBeren. Bei VPu<3,6
ist es gerade umgekehrt, da Plutonium und seine Verbindungen leich-
ter verdampfen., Ist VPu=3,6 gibt es keine Enfmischung, weil das Ma-

terial kongruent verdampft.

Praktisch spielt die Entmischung durch Verdampfung und Kondensation
eine entscheidende Rolle in nahezu stdchiometrischen oder st&chiome-
trischen Brennstoffen, wo die Konzentration des Plutoniums im Zen-
trum der Brennst&be bis auf das Doppelte ansteigen kann /29/. Bei
Stableistungen {iber 500 W/cm ist jedoch nach einigem Abbrand die 'Ther-
modiffusion bestimmend, de in diesem Fall die Diffusionsgeschwin-
digkeit der Uran— und Plutoniumionen hoch genug ist. Wenn sich die
Wertigkeit des Plutonium 3,6 néhert, verschwinden zwar die Verdamp-
fungseffekte, die Thermodiffusion bleibt jedoch wirksam und sorgt

fiir eine Entmischung, deren AusmaB mit steigender Stableistung und

vachsendem Abbrand grdfer wird.

Analog zu den Aktiniden ist auch beim Sauerstoff ein Transport iiber
die Gasphase in Rissen und untereinander verbundenen Poren im Brenn-
stoff mdéglich. Dieser Transport erfolgt durch einen Diffusionsaus-
gleich in dem Partialdruckgradienten, der durch die &8rtlich unter—
) Cco, H20 und H2 in

den Rissen und Poren in Richtung des Temperaturgradienten entsteht.

schiedlichen Gleichgewichtspartialdrucke von CO

Der Transport des Sauerstoffs liber die Trégergase CO2 und H20 lauft
solange ab, bis sich die Krafte, die einerseits durch den Gradienten

im Sauerstoffpotential und andererseits durch den Partialdruckgradi-
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enten der Sauerstofftréger entstehen, die Waage halten. Rand und
Markin /27/ bestimmten zum ersten Mal mithilfe thermodynamischer Da-
ten die radiale Sauerstoffverteilung, die ein solcher ProzeB im
Brennstoff bewirkt, und stellten fest, daB der Sauerstoff in den
kdlteren oder heiBeren Zonen angereichert wird, je nachdem, ob das
Uran-Plutonium-Mischoxid unter—- oder iliberstdchiometrisch ist. Der
Transport Uber die Gasphase ist ilberall dort der bestimmende Prozef,
wo der Partialdruck der Trégergase hoch genug ist und geniligende Trans~
portquerschnitte vorhanden sind, Er ist unbedeutend im dichten re-

strukturierten Brennstoffinnern und bei starker Unterstdchiometrie.

6. Beobachtete Entmischungseffekte

6,1. Uran, Plutonium

Das gréRte Interesse fand zundchst die Entmischung von Uran und
Plutonium im Brennstsb, weil dadurch die neutronenphysikalischen
Eigenschaften und die Warmequellverteilung verdndert werden. Die
ersten Effekte wurden an Brennstében thermischer Reaktoren beobach-
tet /30/. Bald darauf konnte mit Laborexperimenten gezeigt werden,
welche Prozesse in Mischoxid-Brennstoffen zur Entmischung von Uran
und Plutonium fithren /5, T, 8/. Die Diskussion von Entmischungsef-
fekten, die an Brennstidben schneller Reaktoren beobachtet wurden
/11, 31, 32/ bestétigte, deB Thermodiffusion und Verdampfungspro-

zesse die Hauptursachen der Entmischung sind.

Die Abb.1 zeigt drei typische radiale Plutonium-Konzentrationsver-
teilungen, o-Autoradiographien und Schliffbilder von Brennstében
/11/,die im schnellen FluB des RAPSODIE- Reaktors bei einer mittle-
ren Stableistung von 440 W/em bis zu 6,8 % Abbrand bestrahlt wurden.
Der Brennstoff war ein Mischoxid bestehend aus TO Mol% Uranoxyd,

83 % angereichert,und 30 Mol% Plutoniumoxid mit drei unterschied-

lichen O/M-Verh&ltnissen bzw. Plutonium-Wertigkeiten VP
.
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Abb.1 Rediale Plutoniumverteilung in (Uy, Pu, 3)0p—y mit verschie-
denen O/M-Verh&ltnissen nach einem Abbrand von ca. 6,8 %
bei einer Stableistung von 440 W/cm. Rechts die zugehdri-
gen a-Autoradiographien und Schliffbilder /11/.

Ein augenfélliger Unterschied zwischen den Diagrammen in Abb.1 be-
steht in der Steigung der Konzentrationskurven vor dem Zentralka-
nal. Die beiden oberen Kurven, die leicht unterstdchiometrische
Brennstoffe mit Plutonium-Wertigkeiten von 3,87 und 3,93 repri-
sentieren, zeigen den flir Verdampfungs-Kondensations-Prozesse ty-
pischen steilen Anstieg der Konzentration. Dieser Gradient kann
nicht durch Thermodiffusion erkldrt werden, es sei denn mit einem
unrealistisch groBen Betrag fiir die Uberfithrungswirme. In dem zum
unteren Diagramm gehdrigen stark unterstdchiometrischen Brennstab
muB der Transport durch Thermodiffusion dominiert haben, weil bei

einer Anfangswertigkeit des Plutoniums von 3,67 das Innere des
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Brennstoffs bis zu einem Abbrand von 6,8 % wegen der Thermodiffu-
sion des Sauerstoffs stark unterstdchiometrisch bleibt /11/. Damit
ist ein Transport von Plutonium zum Zentralkanal durch Verdampfungs-
prozesse nicht denkbar. Wie in Abschnitt 7 gezeigt wird, ldRt sich
die Steigung im unteren Diagramm mit einer realistischen Uberfih-
rungswiarme von 30 Kcal/Mol darstellen. Die starke Streuung im &us-

seren Bereich rithrt von herstellungsbedingten Inhomogenitéten her,

In den Laborexperimenten wurden unter definierten Bedingungen -
StéChiometrie, Temperatur, Zeit - zylindrische Mischoxidpellets
einem axialen linearen Temperaturgradienten ausgesetzt, um damit
Aussagen {iber die im Temperaturgradienten ablaufenden Transportvor-
ginge zu ermdglichen /8, 34/. Die Pellets bestanden aus 85 Mol%
Natururanoxid und 15 Mol% Plutoniumoxid. In Abb.2 ist der Verlauf
der Plutoniumoxid-~Konzentration in zwei Pellets in axialer Richtung
wiedergegeben. Das eine Pellet war stdchiometrisch und zeigt einen
Konzentrationsverlauf, der fiir die Entmischung durch Verdampfung
und Kondensation typisch ist und sich schon nach 2 Stunden Glilhung

einstellte. Der Konzentrationsanstieg am heiBen Ende ist sehr steil

Temp [ K]
;—;;; 2750 2500 22‘50 2000
° ] |
= | —===-0[M: 2,00
20 ' 5
ON | |‘ — mittlere O/M = 1,98
0:3 ,| Vp,= 373
\\
15 M e
0 0,2 014. 0'6
Ldnge [cm]

Abb.2 Axiale Plutoniumverteilung in zylindrischen Pellets aus

(Uo.§5Puo.15)02+y nach Wiarmebehandlung im Temperatur-
gradienten.
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und die Konzentrationsabsenkung beginnt sbrupt am kalten Ende der
S3ulenkristalle, in diesem Fall bei ca. 2150 K. Das andere Pellet
war stark unterstSchiometrisch mit einer Plutonium-Wertigkeit von
3,73. Es zeigt einen flir die Thermodiffusion typischen Verlauf der
Plutoniumkonzentration. Dem Konzentrationsanstieg am heifen Ende
geht unmittelbar ein Minimum in der Konzentration voraus. Die Ein-
stellung dieser Plutoniumverteilung erfolgte nach 48 Stunden Glii-
hung in einem Temperaturgradienten von 1500 K/cm. Aus dem Entmi-
schungseffekt im unterstdchiometrischen Pellet wurde erstmalig die
Uberfiihrungswirme in Uran Plutonium-Mischoxid bestimmt /7, 8/.

Darauf wird im Abschnitt T néher eingegangen.

6.2. Sauerstoff

Es sind im wesentlichen zwei Prozesse, die einen Transport des Sauer-
stoffs in oxidischem Kernbrennstoff verursachen. Diffusion von Sauer-
stoff-Trigergasen in Rissen und Poren und Thermodiffusion in der
festen Oxidmatrix. Der letztere ProzeR soll hier behandelt werden,

da er der wichtigere ist. Er bestimmt die Sauerstoffverteilung in

der restrukturierten dichten Brennstoffzone im Innern allein und
beeinfluBt diejenige in der &uBeren pordsen Brennstoffzone wesent-
lich je nach der St8chiometrie und dem vorhandenen Poren—- und Rif-
volumen. In stark unterstdchiometrischen Mischoxiden ist der Gas-
transport wegen des niedrigen Partialdruckes der Sauerstofftréger

Co, COP und H20 vernachléssigbar.

Die ersten Experimente zur Untersuchung der Entmischung des Sauer-—
stoffs wurden an einer Pelletsdule mit axialem Temperaturgradien-
ten durchgefiihrt, wobel die Festkérperdiffusion wegen der langen
Diffusionswege eine untergeordnete Rolle spielte /33/. Wie nach
thermodynamischen Rechnungen /27/ zu erwarten war, ergab sich, daB
der Sauerstofftransport liber die Gasphase im unterstSchiometri-
schen Brennstoff in Richtung niedriger Temperaturen erfolgt. Ex-

perimente mit Anordnungen, in denen der Beitrag der Gasphase unter-
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driickt werden konnte, ergaben ebenfalls einen Transport in Rich-

tung niedriger Temperaturen, jedoch mit anderen O/M-Gradienten /12/.

10° 3,99

axialer Gradient Pu
radialer Gradient
395

T T

39

~
T T

3,8

3,6
3,6

3,2
3,0

10

~ Abb.3 Logarithmus y iiber der reziproken Temperatur nach Festk&r-
per-Thermodiffusion in (U°.85Pu0.15)02+ /12/. Die Para-
meter an den Graden sind die mittleren %/M—Verhéltnisse

in den entprechenden Proben.

In der Abb.3 sind die mittleren Gradienten der Stdchiometrieabwei-
chungen in unterstdchiometrischem (Uo.BSPuo.15)o2+y als 9ny/9(1/T)
aufgetragen, die aus den Experimenten zur Thermodiffusion in der
festen Phase ermittelt wurden. Das Diagramm zeigt eine eindeutige
Abhéngigkeit der Gradienten der Stéchiometrieabweichung y vom mitt-—
leren O/M-Verhdltnis. Der Entmischungseffekt verschwindet bei ei-
nem mittleren 0/M=1.945, d.h. bei einer mittleren Plutonium-Wertig-

keit von 3,27, wihrend er fiir hohe O/M-Verhdltnisse, also in der
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Nahe des stOchiometrischen Zustands am gré8ten ist. Die ausgefiill-
ten Kreise in Abb.3 kennzeichnen die Ergebnisse von Experimenten
mit radialem Temperaturgradienten, wéhrend sich die offenen Kreise

auf Experimente mit linearen axialen Temperaturgradienten beziehen.

Im Mischoxid bildet sich unter EinfluB des Temperaturgradienten

ein Gradient im thermoelektrischen Potential aus, der auf die Sau-
erstoffionen eine Kraft ausiibt. Diese Kraft versucht, den Sauer-
stoff bei den im Brennstoff auftretenden Temperaturen zum Zentrum
des Brennelements zu transportieren. Sie wirkt also im untersté-
chiometrischen Brennstoff dem durch Gitterkrifte verursachten Ther—
modiffusionstransport entgegen. Der dominierende ProzeR ist hier
jedoch die Thermodiffusion, weil alle Experimente einen Transport

zu niedrigeren Temperaturen anzeigen.

Uber Thermodiffusion in liberst&chiometrischem Mischoxid liegen kei-
ne experimentellen Ergebnisse vor. Wegen der Abnahme der chemischen
Bindungskrdfte mit steigender Temperatur ist jedoch zu erwarten,
da auch hier die Thermodiffusion in der festen Phase eine Anrei-
cherung des Sauerstoffs beil niedrigeren Temperaturen anstrebt, Da-
gegen sorgen die elektrischen Kriafte und der Gastransport fiir ei-
ne Verlagerung des Sauerstoffs zum Zentrum des Brennstoffs. Die
Untersuchung der Sauerstoffentmischung im {iberstdchiometrischen
Oxidbrennstoff bestréhlter Brennstédbe und unbestrahlter Brennstoff-
proben ergab, daB der Sauerstoff zum Zentrum wandert /35/. Daraus
folgt, daB entweder die Diffusion im elektrischen Potentialgradi-
enten oder der Gastransport der beherrschende EntmischungsprozeR
ist. Aus der Existenz von sehr dichten Strukturen im bestrahlten
iiberstéchiometrischen Mischoxid und aus der auBerordernlich hohen
Sauerstoffbeweglichkeit kdnnte man jedoch ableiten, daR der elek-
trische Potentialgradient fiir die Einstellung des stationdren Zu-
standes durch Gitterdiffusion des Sauerstoffs verantwortlich ist.
Deshalb scheint eine Untersuchung der Thermoelektrizitdt in den

Oxidbrennstoffen unerlidBlich.
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6.3, Spaltprodukte

Die Spaltprodukte unterliegen den gleichen Transportprozessen wie
Uran und Plutonium. In Nachbestrahlungsuntersuchungen wurden viel-
fédltige Entmischungen der Spaltprodukte beobachtet, es gibt jedoch
nur wenig Hinweise auf die Prozesse, die diese Entmischungen her-
vorrufen. Bisher sind nur fiir Cer Laborexperimente zur Unter-
suchung der Thermodiffusion durchgefiihrt worden. Hier soll kurz

auf das Ergebnis eines dieser Experimente eingegangen werden.
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Abb.bL Axiale Ce-Verteilung in einer (U, gCeq,2)0¢, g5-Probe nach
185 h Gliihung im Temperaturgradienten.

Wir betrachten ein Experiment, in dem ein zylindrisches Pellet aus
(Uo,8 Ceo’2)01’95 innerhalb eines dichten Tantal-~Behdlters einem
axialen Temperaturgradienten ausgesetzt wurde /4/. Die anschlies-
sende Messung der Cer—Konzentrationsverteilung ergab das in Abb.L
wiedergegebene Konzentrationsprofil. Bei diesen relativ niedrigen
Temperaturen ist der Effekt verglichen mit dem in Uran-Plutonium-
Mischoxid viel grdBer, weil die Ce-Ionen eine viel hdhere Beweg-
lichkeit haben als die U~ und Pu-Ionen. Das Konzentrationsprofil
zeigt als Sonderheit einen starken Abfall zum heiRen Ende des Pel-

lets hin, der von einer Umkehr des Thermodiffusionstransports und
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auch von einem Materialtransportldurch Verdampfung und Kondensation
in wandernden Poren herriihren kann. Die Umkehr des Thermodiffusi-
onstransports kann ihre Ursache in der Abnahme des O/M-Verhdltnis-
ses mit steigender Temperatur haben. Bei dieser Uberlegung miissen
wir bedenken, daB der Tantal-Behdlter durch Aufnahme von Sauerstoff
in der ersten Phase der Glilhung das Mischoxid auf ein mittleres
0/M-Verh&ltnis von etwa 1,95, d.h. eine Cer-Wertigkeit von 3,5,
reduziert hat. Am Beispiel der Thermodiffusion des Sauerstoffs in
Uran-Plutonium-Mischoxid wird im nédchsten Abschnitt gezeigt werden,
daR eine Abhéngigkeit der Uberfilhrungswérme vom O/M-Verh#dltnis wahr-

scheinlich ist.

7. Berechnung der Uberfithrungswirmen

Wie in Abschnitt 2 gezeigt wurde, bestimmt die Uberfithrungswirme
das AusmaB und die Richtung des Transports durch Thermodiffusion.
Sie 18Rt sich leicht aus der Soret-Beziehung bestimmen, wenn der
stationdre Zustand der Entmischung erreicht ist. Im Falle der Ther-
modiffusion von Uran und Plutonium wird jedoch der stationdre Zu-
stand nicht erreicht, da die Beweglichkeit der Kationen im Brenn-
stoff zu gering ist. Die GroBe des Effektes ist deshalb zeitab-
héingig und wird vom Diffusionskoeffizienten mitbestimmt. Eine Be-
rechnung der Uberfilhrungswérme gelingt mit Hilfe der FluRgleichung
der Thermodiffusion, Gl.(27). In diese Gleichung wird der Diffusi-

onskoeffizient DUPu temperaturabhdngig in der expliziten Form,

Diypy = Do exp(-Q/RT), | (36)

mit konstantem Vorfaktor DO und der Aktivierungsenergie Q einge-
fliart. Flir die Uberfithrungswirme QﬁPu wird zundchst ein Schétzwert
vorgegeben und die Entwicklung der Konzentrationsverteilung x(r,t)

mit Hilfe der Kontinuititsgleichung
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div gp (r,t) = =(ax(r,t)/3t) (37)
numerisch in Zeitschritten dt als Funktion der Zeit berechnet:
x(r,t+dt) = x(r,t) -div Jﬁu(r,t)~dt. (38)

In einem Ndherungsverfahren wird denn der Wert von QGPu solange
verandert, bis die errechnete Konzentrationsverteilung mit der ex~
perimentell gefundenen mdglichst gut {ibereinstimmt. Wenn sich die
errechnete und die gemessene Konzentrationskurve decken, ist der
eingesetzte Wert von QGPu mit der Uberfilhrungswérme, die der Ent-

mischung von Uran und Plutonium zugrunde liegt, identisch.

Bei bekanntem QﬁPu kann man mit der FluBgleichung und der Konti-
nuitdtsgleichung die Konzentrationsverteilungen fiir sehr lange Dif-.
fusionszeiten, wie sie in Reaktorbrennelementen auftreten, berech-

nen und damit quantitative Vorhersagen machen (vgl. Abschnitt 8).

Die erste Bestimmung der Uberfiihrungswirme des Plutoniums unter de-
finierten Bedingungen wurde in einem Laborexperiment an Mischoxid-
brennstoff mit der Zusammensetzung (UO,SSPuo,15)O1,98 (s.Abb.2)
durchgefiihrt /T, 8/. Es ergab sich dabei in dem Temperaturbereich
zwischen 2200 und 2700 K der Wert

Q'Spu = -35 Kcal/Mol, (39)

Eine zweite Bestimmung von QGPu erfolgte anhand der Nachbestrah-

0,T0" 0,30)01,95’
der einen Thermodiffusionseffekt zeigt. /11/ (vgl. Abschnitt 6,

Abb.1). Der Diffusionskoeffizient von Plutonium, der in die Be-

lungsuntersuchung des Mischoxid-Brennstabes mit (U u

rechnung eingeht, hingt nach neueren Messungen von Matzke /36/ vom
Stdéchiometriezustand des Mischoxids ab und durchliuft im unter—
st6chiometrischen Bereich bei einer Plutoniumwertigkeit von 3,8

ein Minimum. Diesem Umstand wurde bei der Bestimmung der Uberfiih-
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rungswirme Rechnung getragen, indem die Aktivierungsenergie mit der
Wertigkeit des Plutoniums im Brenns£off, die mit dem Abbrand an—
steigt, variiert wurde /29/. Das Ergebnis der Berechnung der Kon-
zentrationsverteilung des Plutoniums ist in Abb.5 wiedergegeben.

Mit einer Uberfilhrungswirme von

Q*Upu = -30 Keal/Mol, (40)

deren Wert nur wenig von den im Laborexperiment bestimmten -35Kcal/Mol
abweicht, wurde im Temperaturbereich zwischen 2000 und 2550 X die
beste Anpassung an die MeBkurve erzielt., Die Zentraltemperatur be-
trug 2550 K. In dem Bereich hoher Temperaturen, in dem die Diffu-
sionsvorginge bei der Ausbildung der Konzentrationsverteilung domi-
niert haben, zeigt sich eine gute Ubereinstimmung zwischen der er-

rechneten und der gemessenen Kurve.

| |
PuO: 250 ym | Zentral - | % PuO2

—

Kanat 40

berechnet | l
I 20

] gemessen |
T T T T T T " Tl T T T T T T + 0
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- r/rB -

Abb.5 Diametrische Plutoniumverteilung in dem stark unterstdchio-
metrischen Brennstab mit anfinglicher Pu~-Wertigkeit von
3,67 nach 6,8% Abbrand , gemessen und berechnet /11/.

Mit Abb.6 soll gezeigt werden, wie empfindlich die Uberfiihrungs-
wirme die 6réBe des Entmischungseffektes stéuert. Die Konzentrations-
kurven wurden fiir drei verschiedene Uberfiihrungswérmen unter den Be-
dingungen, die fiir Abb.5 gelten, errechnet. Man sieht, daB man bei
Unterschieden von 5 Keal/Mol in den Uberfiihrungswérmen die Effekte

noch deutlich trennen kann.

In allen experimentell ermittelten Werten fiir QSPu ist der EinfluB

des thermoelektrischen Potentialgradienten entsprechend Gl.(26) ent-—
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halten. In unterstéchiometrischem_Mischoxid kann der thermoelektri-
sche Anteil an QGPu betrdchtlich sein, weil die Thermodiffusion des

Sauerstoffs den Potentialgradienten erhdht.

08 ' 1,

Abb.6 Radiale Plutoniumverteilung, berechnet mit Uberfilhrungswirmen
von =35, =30 und -25 Kcal/Mol (gleiche Bedingungen wie in
Abb.5). \

Bei der Behandlung der Thermodiffusion des Sauerstoffs im Mischoxid-
brennstoff kann man davon ausgehen, daB der stationdre Zustand der
Konzentrationsverteilung erreicht wird, da die Beweglichkeit der
Sauerstoffionen sehr viel grdBer ist als die der Kationen. Dadurch
14Bt sich die Uberfiihrungswirme relativ leicht aus der Steigung der
gemessenen Konzentrationskurven (Abb.3) bestimmen, indem man den in
Gl.(34) bzw. (35) gegebenen Soret-Koeffizienten ausrechnet. Die
Uberfﬁhrungswérme‘der Sauerstoffleerstellen, mit der sich der Sauer-
stofftransport im.unterstééhiometrischen Mischoxid beschreiben 1&Bt,
ist fiir verschiedene Stdchiometriezusténde des Brennstoffs ermittelt
worden /12, 33, 35/. Die Ergebnisse, die aus Laborexperimenten so-
wohl mit axialem als auch mit radialem Temperaturgradienten erhal-
ten wurden, sind in Abb.7 zusammengestellt. Sie beruhen auf Thermo-
diffusion in der festen Phase, lediglich die mit einem viereckigem
Symbol bezeichneten Werte wurden aus einem Experiment erhalten, das

einen kombinierten Gasphasen-FestkOrpertransport zulieB /33/.

Der Streubereich der Messungen ist relativ groB. Am gréRten ist er in
der Ndhe des stdchiometrischen Zustandes, weil dort der Fehler der
O/M-Bestimmung am stérksten eingeht. Jedoch diirften die wirklichen
Uberfiihrungswirmen in dem schraffierten Gebiet zu suchen sein. Eine

Abhéngigkeit der Ergebnisse vom Temperaturbereich, in dem die Mes-
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Abb.7 Uberfithrungswirme der Sauerstoffleerstellen gegen die mitt-
lere Wertigkeit des Plutoniums in den Proben, o e /12/,

0/33/: ‘/35/‘

sungen durchgefithrt wurden (vgl. Abb.3), konnte nicht festgestellt
werden. Dagegen zeigt sich eine deutliche Zunahme von Q; mit der
Wertigkeit des Plutoniums. Dieser Zusammenhang zwischen Q; und dem
Stochiometriezustand 148t sich rechnerisch durch die lineare Bezie-

hung

Qf} = -27 + 38 (h—VPu) Kcal/Mol (41)

beschreiben, die etwa den mittleren Verlauf des schraffierten Be-
reiches in Abb.T wiedergibt. Diese Beziehung werden wir im néchsten
Abschnitt benutzen, um die Sauerstoffverteilung in unterstSchiome-

trischen Mischoxid-Brennstdben zu berechnen.

Wie Abb.7 erkennen 1lidBt, wird im unterstdchiometrischen Mischoxid
der EinfluB des thermoelektrischen Potentialgradienten auf Q§ (vel.

G1.26) im Reaktorbrennstab nicht wesentlich anders sein als im La-
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metrischem Mischoxid keinen entsqheidenden Beitrag liefern. Anders
ist es im Falle der Kationen Uran und Plutonium. Da entscheidet

die Stochiometrie, Stableistung und das Abbrandstadium dariiber, ob
der Entmischungseffekt durch Thermodiffusion allein dargestellt wer-
den kann, oder ob Verdampfungsprozesse beriicksichtigt werden miissen.
Hier soll nur die Thermodiffusion beriicksichtigt werden, die nach
héherem Abbrand im stark unterstdchiometrischen Brennstoff und in
jedem Fall bei sehr hohen Stableistungen (iiber 500 W/cm) den Entmi-
schungseffekt bestimmt. Bel mittleren und niedrigen Stableistungen
‘in leicht unterstdchiometrischen und stdchiometrischen Oxidbrennstof-
fen muB dagegen Verdampfung und Kondensation in wandernden Poren und
Rissen als Hauptursache flir die Entmischung angesehen werden. Eine
Abschétzung dieser Effekte unter Beriicksichtigung der Untersuchungs-
ergebnisse bestrahlter Brennstidbe wurde in einer frilheren Arbeit

durchgefiihrt /29/.

Zunédchst soll nun die radiale Sauerstoffverteilung, die sich durch
Thermodiffusion in der festen Phase einstellt, berechnet werden.

Sie muB bekannt sein, wenn die Plutoniumverteilung ermittelt werden
soll, weil sie den Diffusionskoeffizienten und die Temperaturvertei-

lung im Brennstoff beeinfluBt.

Die Verteilung des Sauerstoffs im unterstdchiometrischen Brennstab
wird fir den stationédren Zustand errechnet, der sich im Reaktor
schon nach kurzer Zeit einstellt. Dabei gehen wir von der Soret-
Beziehung, Gl.(34), aus und variieren in einem numerischen Verfahren
die Uberfiihrungswérme entsprechend Gl.(41) mit der lokalen Pluto-
nium-Wertigkeit. Das Ergebnis der Rechnung ist fiir verschiedene mitt-
lere Plutonium-Wertigkeiten in Abb.8b dargestellt, in der die lokale
Plutonium-Wertigkeit als Funktion des Radius fiir eine in schnellen
Reaktoren zu erwartende Temperaturverteilung eingetragen ist. Die
Temperaturen sind am oberen Rand des Diagramms angegeben. Am rechten
Rand ist zum Vergleich mit den effektiven Plutonium-Wertigkeiten

das 0/M-Verhdltnis fiir einen Brennstoff mit 20 Mol% Plutoniumoxid
vermerkt. Die Zahlen an den Kurven geben die liber den Radius gemit-

telte Plutonium-Wertigkeit an.
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borexperiment. Andernfalls miiBten zwischen den Ergebnissen der Ex-
perimente mit axialen und radialen Temperaturgradienten merkliche
Unterschiede bestehen., Denn in den Experimenten mit axialem Gra-
dienten waren die Proben vollstédndig in Wolfram—- bzw. Molybdéntie-
geln eingeschlossen, so daB man mit thermoelektrischen Kraften in
der GrdRenordnung derer im Tiegelmaterial rechnen mufite. In den an-
deren Experimenten waren die Proben dagegen nicht umhiillt. DaB trotz-
dem keine Unterschiede gefunden wurden, k&nnte daran liegen, daB

die thermoelektrischen Krédfte in unterstdchiometrischem Mischoxid-
Brennstoff die gleiche GrdRenordnung haben wie in den Metallen Wolf-
ram und Molybdin, wo sie im Temperaturbereich von 1000 bis 2000 K

10 bis 20 uV/K betragen.

Von den Spaltprodukten wurde bisher nur fiir Cer in Uran-Cer-Misch-
oxid eine Untersuchung der Thermodiffusion durchgefiihrt /4/. Aus
einem Laborexperiment mit (Uo,BCeo,2)01,95 (s.Abb.4) ergab sich un-
ter Anwendung der FluBgleichung (29) im Temperaturbereich zwischen

1900 und 2200 K eine Uberfilhrungswirme von

QgeU = -24 Kcal/Mol, (42)

die flir eine erste Berechnung der Konzentrationsverteilung des Spalt-
produktes Cer in Oxidbrennstoff dienen kann. Flir eine genauere Ana-
lyse fehlen noch Messungen der Spaltproduktverteilung in bestrahl-

ten Brennstédben.

8. Quantitative Vorhersagen fiir Brennstiébe schneller Reaktoren

Wir wollen nun mit den ermittelten Uberfiihrungswiarmen Entmischungs-
effekte in Mischoxidbrennstiben schneller Resktoren als Funktion
des Abbrandes berechnen. Flir Sauerstoff dlirfte damit der Haupteffekt

bestimmt sein, da die anderen Entmischungsprozesse in unterstdchio-
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Abb.8 Variation der effektiven Plutonium-Wertigkeit in unterst&chi-
ometrischem Mischoxid
a) als Funktion des Abbrandes fiir Plutoniumoxidkonzentrationen
von 20 und 30 Mol% o
b) als Funktion des relativen Radius bzw. der Temperatur fiir
verschiedene mittlere Plutonium-Wertigkeiten

Wie Abb.8& zeigt,wird der Sauerstoff vom Zentrum des Brennstoffs
zur Peripherie transportiert. Wahrend bei hohen Temperaturen ein
stark unterstdchiometrischer Brennstoff entsteht, bleibt er bei den

niedrigsten Temperaturen am Rande nahezu stdchiometrisch.

Bei der Betrachtung der Eigenschaften des Brennstoffs unter Bestrah-
lung miissen wir berticksichtigen, daB die effektive Wertigkeit des
Plutoniums mit dem Abbrand ansteigt, da die Spaltprodukte nicht den
ganzen Sauerstoff binden, der durch die Spaltung der Uran- und Plu-
toniumatome freigesetzt wird. In der Abb.B8a ist gezeigt, wie die
iiber den Radius gemittelte Wertigkeit des Plutoniums mit dem Abbrand
ansteigt /26/. Wegen der Pufferwirkung des Plutoniums héngt dieses
Verhalten stark von der Konzentration des Plutoniums ab..Deshalb
zeigt Abb.Ba das Verhalten zweier Mischoxide, die 20 bzw. 30 Mol%
Plutoniumoxid enthalten. Wie zu erwarten, erfolgt die Zunahme des
0/M-Verhdltnisses bei héherer Plutoniumoxidkonzentration viel lang-
samer. Bei 20 Mol% Plutoniumoxid sollte die Plutonium-Wertigkeit
etwa 3;6 betragen, wenn erst nach T% Abbrand das fiir die Hiillreak-

tionen kritische Sauerstoffpotential des stSchiometrischen Brenn-
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stoffs erreicht werden soll. Bei einem Mischoxid mit 30 Mol% er-
reicht man das bereits mit einer Plutonium-Wertigkeit von 3,75.
Natiirlich hingt die Entwicklung des O/M-Verhiltnisses mit dem Ab-
brand auch von der Isotopen—Zusammensetzung des Urans ab. Enthdlt
das Mischoxid angereichertes Uran, wichst das O/M-Verh&ltnis nicht
so schnell mit dem Abbrand, weil dann ein gilinstigeres Spaltprodukt-
spektrum vorliegt. Das muB beim Vergleich mit Mischoxiden aus Natur-—
uran unbedingt verlicksichtigt werden. Dieser Umstand ist an anderer
Stelle ausfithrlich behandelt /26/.

Mit der Abb.8a und 8b kann die Sauerstoffverteilung in verschiede-
nen Abbrandstadien ermittelt werden, wenn man die an den Kurven in
Abb.8b angegebenen mittleren Plutonium-Wertigkeiten mit der Entwick-

lung der Wertigkeit als Funktion des Abbrandes in Abb.8a vergleicht.

Die Berechnung der Plutonium-Konzentrationsverteilung, die sich im
Brennstab durch Thermodiffusion einstellt, wurde mit einer Uberfiih-
rungswirme von -35 Kecal/Mol flir einen Mischoxid-Brennstoff mit

20 Mol% Plutoniumoxid berechnet. Dabei wurde von einem anfinglichen
0/M-Verh&ltnis von 1,975, d.h. einer Plutonium-Wertigkeit von 3,75,
ausgegangen. Dieser Stdchiometriezustand erscheint sehr interessant,
einerseits weil er in der Fertigung noch eingehalten werden kann
und andererseits, weil er die starken Entmischungen durch Verdamp-
fung und Kondensation wihrend der Restrukturierung des Brennstoffs
verhindern wiirde. Fir die Bestimmung des Diffusionskoeffizienten
und der Temperaturverteilung wurde bei den Rechnungen die durch die
Abb.8a und 8b gegebene Anderung der effektiven Plutonium-Wertigkeit

mit dem Abbrand und entlang des Radius zugrunde gelegt.

In der Abb.9a wird die errechnete Verteilung des Plutoniums fiir ver-
schiedene Stableistungen nach 1% und 9% Abbrand zusammen mit der er-
rechneten Temperaturverteilung gezeigt /29/. Man sieht, daB schon
nach 1% Abbrand eine relativ groBe Anreicherung von Plutonium am
Zentralkanal stattgefunden hat, die sich auch in einer entsprechen—-
den TemperaturerhShung ausdriickt. Die gestrichelte Temperaturkurve

stellt dabei den Zustand bei einer gleichmiBigen Plutoniumvertei-
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Abb.9 EinfluB der Thermodiffusion auf den Brennstab eines schnel-

len Reaktors /29/

a) Errechnete radiale Plutoniumentmischung durch Thermodif-
fusion mit Temperaturverteilung fiir verschiedene Stab-
leistungen und Abbrénde

b) Errechnete ErhShung der Plutoniumkonzentration am Zen-
tralkanal als Funktion des Abbrandes fiir verschiedene
Stableistungen

c) Durch die Entmischung hervorgerufene Erhdhung der Zen-
traltemperatur als Funktion des Abbrands.

lung dar. Das Bild zeigt deutlich, daB oberhalb 500 W/cm bedeuten—
de Effekte zu erwarten sind, wihrend bei Stableistungen unter 450
W/cm nur eine geringfiigige Entmischung stattfindet. In den Abb.9b
und 9c¢ sind die mittlere Erhdhung der Plutoniumkonzentration am
Zentralkanal und die verursachte Zentraltemperaturerhdhung explizit
als Funktion des Abbrandes dargestellt; Es zeigt sich hier deutlich,
daR sich die Entmischung in der ersten Abbrandphase am stédrksten
entwickelt, Das liegt einmal daran, daR im anfangs stark unterstd-—

chiometrischen Brennstoffinnern die Beweglichkeit der Uran- und
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Plutoniumionen hdher ist, zum anderen ist in dieser Phase wegen des
zeitweise schlechten Kontaktes zwischen Brennstoff und Hiille eine
erhShte Temperatur vorhanden. Die Abb.9c zeigt klar, daB unterhalb
einer Stableistung von 450 W/cm die Temperaturerhdhungen durch Ther-
modiffusionstransport vernachldssigbar klein sind. Man muB nur durch
geeignete Wahl der St6chiometrie, z.B. einer Plutonium-Wertigkeit
von 3,75, verhindern, daB durch Verdampfung und Kondensation bedeu-

tende Beitrédge zur Entmischung geliefert werden.

9. SchluBfolgerungen

Wir konnten sehen, daB der Thermodiffusionstransport in oxidischen
Brennstében schneller Reaktoren eine wichtige Rolle spielt, aber
auch, daB die verursachten Entmischungen berechnet werden kdnnen.
Die Kenntnis der wirksamen Faktoren erlaubt es uns, durch geeignete
Spezifikation des Brennstoffs die Transportvorginge und damit das

Verhalten der Brennstébe zu beeinflussen.

Betrachten wir zunédchst die Entmischung von Uran und Plutonium,

Hier ergibt sich, daB fiir den normalen Fall eines schnellen Reak-
tors mit Stableistungen kleiner als 450 W/cm keine st&renden Tem—
peraturerhdhungen zu erwarten sind, wenn die Entmischung durch Ver-
dampfungsprozesse unterbunden werden kann. Das bedeutet flir die Spe-
zifikation des Brennstoffs: Die effektive Plutonium-Wertigkeit soll-
te anfangs etwa 3,75 oder kleiner sein, d.h. das O/M-Verhdltnis

sollte bei (U°’8Puo’2)0 nicht gréBer als 1,975 und bei (Uo,YPuo,B)

o2+y nicht gréRer als 1,965 sein. Wie schon frilher gezeigt wurde
/29/, muBl bei stdSchiometrischen oder nur leicht unterstdchiometri-

24y

schen Brennstoffen durch die Entmischung liber Verdampfung und Kon-
densation mit einer ErhShung der Zentraltemperatur um maximal 150°¢

gerechnet werden.

Die Berechnung der radialen Sauerstoffverteilung mit der von der
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Plutonium-Wertigkeit abhingigen Uberfilhrungswiarme ergsb eine starke
Reduktion im Innern mit einem etwa konstanten O/M-Verh&ltnis im Be-
reich der S#ulenkristalle. An der Brennstoffperipherie ist jedoch
auch bei starker Unterst&chiometrie ein nahezu stdchiometrischer
Zustand vorhanden, der aber noch nicht das flir eine verstirkte Reak-
tion mit der Hiille kritische Sauerstoffpotential besitzt. Wenn die-
ses kritische Potential erst im letzten Abbrandstadium erreicht wer-
den soll, muB ein stark unterétéchiometrischer Brennstoff eingesetzt
werden, weil die effektive Wertigkeit des Plutoniums mit dem Abbrand
ansteigt. Deshalb sollte das O/M-Verhdltnis in den Mischoxiden nicht
viel groRer als 1,96 sein, d.h. die effektive Plutonium-Wertigkeit
0,2)02+y und etwa 3,75 in (Uo,7Puo,2)O2+y

sein. In diesem Fall wird erst nach 7% Abbrand ein fiir die Reaktion

muB etwa 3,6 in (Uo,BPu
mit der Hille kritisches Sauerstoffpotential am Rande erreicht.

Fliir umfassendere Betrachtungen fehlen noch Uberfiihrungswéarmen fiir
Sauerstoff im liberstéchiometrischen Mischoxid und die Kenntnis der
thermoelektrischen Kréfte im Temperaturgradienten. Uber die Thermo-
diffusion der Spaltprodukte ist ebenfalls noch sehr wenig bekannt,
obwohl bei diesen zum Teil massive Entmischungserscheinungen auf-
treten. Laborexperimente unter definierten Bedingungen k&nnen hier
helfen, Kenntnis von den Mechanismen und EinfluBgroBen der Trans-

portvorginge zu erléngen.
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The Development of the Gas Cooled Fast Breeder Reactor

M. Dalle Donne*

Institut flr Neutronenphysik und Reaktortechnik

Kernforschungszentrum Karlsruhe

1. Introduction

Fermi and Zinn started already in 194b to consider the possibility
of using fast breeder reactors, capable to increase the uranium en-
ergy reserve of the world by a factor 50 in comparison with the
case of using thermel converter reasctors only. The beginning of
construction of the first fast reactor, Clementine, in Los Alamos,
was 1946. The reactor was cooled by mercury. The second fast reac-
tor, EBR1 in Idsho, was started in 1949. The coolant was NaK. These
reactors and the next following had metallic fuel and the core
pover was relastively small. This lead to very high power densities
and small coolant passages in the core. In these conditions, and
considering the technological development of that time, there was
no other possibility as to choose a liquid metal as coolant. Water
was excluded for neutron thermalisation reasons and a gas looked

as too & poor heat transfer medium to be able to cool a very small

core with tremendous power densities,

At the beginning of the sixties however it was found that oxide
fuel was better than metal, due to the experience gained with
Light Water Reactors, which showed that with oxide fuel it vas
possible to reach higher burn-ups, the fuel could withstand higher
temperatures, and it was more compatible with the cooleant and the
cladding. First BRS in Russia and Rapsodie in Frence used U0,~Puo

2
as fuel. The power and the size of the cores of the subsequent reac-

* Delegated by Euratom to the Karlsruhe Fast Breeder Project
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tors increased steadily. It is now a generally recognized fact that
a reactor power plant can be economical only if it is of very large
size, at least greater than 500 MWe and mey be even as high as
1lo00-2000 MWe. The thermal conductivity of the oxide fuel is much
less of that of the fuel metal alloys, thus the linear power rating
possible with oxide fuel is also considerably smaller than with
metal fuel. Furthermore greater core sizes allow more space for
coolant passages and therefore meke the use of worse coolents than
liquid metals more likely. Indeed the pumping power required to
cool the core is proportional to the fifth power of the size of

the coolant channels.

At the same time the development of gas cooled reactors - Magnox
and AGR's in England, Magnox reactors in France, High Temperature
Reactors in U.S.A., Germany‘and England - showed that high pressure
gas can be used as coolant of the core thermal reactors. An in-~
crease in pressure is very effective in improving the heat transfer
properties of a coolant gas. Indeed the thermal performance of &
coolant, defined as the ratio of the extracted heat to the required

pumping power, is proportional to the square of the gas pressure.

Especially important for the increase of the gas pressure was the
development of the prestressed concrete pressure vessels. These
have been initially developed in France mainly due to difficul-
ties and extra costs of welding, and afterwards annealing, very
thick steel vessels on the site. Since then, both the size and

the working pressure of the concrete vessels have increased steadi-

ly in France and in England, mainly for CO, cooled thermsl reactors

of the Magnox or AGR type. In Germany the gHTR (Thorium-Hochtempe-
raturreaktor) is presently under construction. The primary helium
coolant circuit of this prototype reactor of 300 MWe power is
contained in a concrete pressure vessel of 16 meters inner diame-
ter. The helium working pressure is Lo Atms. In the United States
the construction of the 330 MWe High Temperature Reactor proto-
type of Fort St. Vrain is completed and the reactor will be

brought at full power probably in 1975. The helium working pressure
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is 50 Atms. A 1:3 scale model of a concrete pressure vessel with 2.5
meters inner diameter has been built in Germany /1/ and tested suc-
cessfully at full power (1oo Atms) and temperature (300°C). In Sweden
a 1:3.5 scale model of a concrete pressure vessel with 2 meters inner
diameter and for a maximum working pressure of 85 Atms /2/ has been
subjected to tests at temperatures of up to 3oo°C, as well as to cold
pressure tests up to 215 Atms without any damage /3/. This model has
as an interesting feature, a large concrete removable 1lid, which is
being proposed for the General Atomic, the Gas Breeder Reactor

Association and the KWU design of a Gas Cooled Fast Reactor.

The concrete pressure vessels for big dimensions and high pressures
can be made considerably safer than steel vessels. Their enormous
mass mekes & sudden catastrophic failure extremely unlikely. The
steel tendons, which take up all the tension stresses, are made
highly redundant, can be checked, tested and, if required, replaced
during or after reactor operation. The failure characteristics of

a concrete vessel are such that the decrease of pressure due to
leakage through craks in the wall is very slow. Indeed, once the
pressure in the vessel has decreased, the tendons subjected to less
stress close up the bigger crackings in the concrete. The tendons
are designed to withstand an asccidental condition with fully pres-
surized concrete cracks and, in recent designs for very high pres-
sures, a venting sysfem in the concrete wall to detect and reduce
this accidental condition has been proposed. Finally, the inner
steel liner, which makes the concrete vessel leak tight, is kept
under compression only and at low temperatures snd low thermsl

gradients by means of a thermal insulation and a water cooling system.

Another technological improvement coming from the development of

the Advanced Gas Reactor is the application of artificial roughening
to the surface of the fuel element pin, in particular the use of
partially roughened pins, originally suggested by Fortescue for the
Gas Breeder /4/ and adopted for the AGR type power station of Hinkley
Point B in England /5/. Partial roughening allows a considerable

increase in power density in the core and/or a reduction in the
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required pumping power. Rough surfaces are present only in a rela-
tively short axial portion of the fuel pins where wall temperatures
are the highest (about 3/4 of the core length, which means about

35 % of the total pin length), thus avoiding supplementary pressure

drops where they are not required.

While the early attempts started towards the end of the second world
war in the United States dictated the choice of the coolant of a Fast
Breeder Reactor, the only practical possibility being at that time

a liquid metal, subsequent technological improvements have made the
use of a gas as a fast reactor a much more real possibility. These
improvements originated by the development of light water reactors
(oxide fuel), of sodium cooled fast reactors (development of thin
fuel pins and of subassemblies) and of gas cooled reactors (pre-
stressed concrete pressure vessel, artificial roughening of fuel

pin surfaces). But that early choice influenced the research and
development programmes of all the technologically advenced nations,
which are now based mainly on the Sodium Cooled Fast Breeder

Reactor.

2. Early Studies

One of the first studies performed>in the frame of the Karlsruhe Fast
Breeder Project was concerned with helium-cooled fast breeders /6,7/.
One of the main results, which were reported briefly at the 1963
Argonne Conference /8/, was that indeed high ratings of the order

of 0,5 to 1 MWth/kg fissile material needed for fast breeders could

be attained.

At the 1964 Geneve Conference Fortescué and coworkers from GGA pub-
lished the results of their studies of a GCFR of 450 MWe. The reac-
tor was helium-cooled at 68 Atms and the oxide fuel was contained
in stainless steel clad pins with artificial roughness on the sur-

face to improve the heat transfer between pin and helium coolant /L/.
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In October 1965 Dalle Donne published a comparison between helium,

CO2 and superheated steam as cooiants of a large fast reactor /9/.

The main conclusions of this study were that, although steam is a
better heat transfer medium, helium- and 002~cooled reactors were
better breeders and, with sufficiently high gas pressures (> To Atms),
reasonable performances could be obtained. Furthermore, while the
coolant void coefficients of He and CO2 were positive but always

below one dollar for pressures below 100 Atms, the void coefficients
with steam cooling were positive and considerably larger (between 5

and 9 dollars).

In 1967 Wirtz presented the conclusions of some preliminary studies
on gas cooled fast reactors at the 3rd FORATOM Congress in London
/10/. The paper raised a great interest in the meeting, but also
some skepticism. The chairman of the session concluded the dis=
cussion with the comment: "We wish you good luck". After eight
years, however, the mein conclusions of the paper remain still
valid, namely: " The idea of extrapolating a high temperature
helium cooled thermel reactor to a high temperature helium cooled
fast reactor seems appealing. Many reactor components are
practically unchanged, the core of course is different, and

the helium pressure is considerably higher, with all the prob-

lems that go with it". "If one assumes, that, starting from

a certain date, the majority of reactors built will be fast,

there is no reason to think that only one type of fast reactor
will be constructed, like there is not only one type of thermal
reactor being made now". "A gas breeder seems to have & lot of
potential and seems to be the best reactor in the long run ....
Fuel costs appear to be comparable to those of sodium breeders,

and capital costs even lower than those of a steam breeder',

After this paper at the Foratom Congress the interest in gas cooled
fast reactors raised again in Karlsyuhe. New technical improvements
were considered, such as the feasibility of large prestressed con-
crete pressure vessels for high pressures (1oo Atms), the use of

partially roughened fuel element surfaces, the development of new
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vanadium alloys (we will discuss these later on in the paper) with
good creep properties under fasp‘flux irradiation at high tempera-
tures and the possibility of using gas turbine cycles /11/. Further-
more in 1967 various studies were performed on gas breeders in Europe.
The Belgian firm Belgonucléaire performed a study on a COQ-cooled

fast reactor with CO, gas turbines /12,13/. A study was performed

in Sweden as well, with helium as coolant and steam turbines /1k/.

In the meantime, the Gulf group had continued its studies on the

gas breeder /15-26, 28/. Some of these were performed in collsboration.
with the Swiss Federal Institute of Reactor Research /27/.

In 1967 the USAEC asked the Osk Ridge National Laboratory with the
assistance of the Argonne, Los Alamos, and Pacific Northwest Labora-
tories and of the American firms Babcock + Wilcox, General Electric,
Gulf General Atomic, and Westinghouse to perform a study on the
alternate (to sodium) coolants for fast breeder reactors. The main
results of these studies have been published in 1968 and 1969 /29,
30/. The main point of the conclusion was: "On the basis of the
designs evaluated and the combined criteria of low power costs and
good breeding capability, GCFR's have the highest potential of

the concepts considered. Steam—cooled reactors, on the other hand,
suffer either from higher power costs (85 and 180 Atms SCBR's) or
low breeding ratio (250 Atms SCBR)".

In 1968 two specialist teams were set up by the European Nuclear
Energy Agency to evaluate the merits of steam and gas as alternative
coolants to sodium for a fast breeder reactor. The results of these
studies have been published /31,32/. The ENEA Specialist Group,
which met in Winfrith to assess gas cooling, examined the proposals
of GCFR's, mainly those of the GGA, Sweden, Karlsruhe,and Belgonuc-—
léaire groups, which have been mentioned sbove, and in addition a
gas~cooled fast reactor with coated particle fuel proposéd by the
UKAEA, which had not yet been reported in the literature up to that
time and which was described in two papers later in 1968 /33,34/.
It was not possible to reach an agreement in the conclusions of

the Working Team, which had to evaluate the two studies on gas and
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steam in comparison with sodium és coolant of large fast power
“reactors., One body of opinion held that the development of an alter-
native coolant was admissible only as a back-up solution in the
event of difficulties with the large-scale application of sodium
technology. An equally strong body of opinion held that gas cooling
had ample scope for sharing the future fast reactor market with
sodium and that there was merit in maintaining the principle of
choice, which has evolved in the present-day thermal reactor market.
This latter conclusion was confirmed by a subsequent Swedish study
/45/, Nor further interest on steam cooling was shown at that

time by any country participating at that study.

Following the conclusions of the ENEA VWorking Team, in July 1969
seven European countries, which were performing work in the field
of gas-cooled fast reactors (Austria, Belgium, Germany, The Nether-
lands, Sweden, Switzerland, and the United Kingdom) joined together
in the so-called "Ziirich-Club" to coordinate their governmental
efforts in this field and exchange information. Various "Ziirich-
Club" specialist meetings on fuel, heat transfer, physics, design,

and safety have taken place since.

The Winfrith study and the "Ziirich-Club" meetings stimulated the
interest and the work in Europe on the GCFR, as it is shown by

the many publications from Germeny /35,38,39,52,58,59,60,61,62,6L,
68,69,70,T4,75,76,80/, Great Britain /33,34/, Switzerland /36,k1,
bo,44,58,51,67/, Sweden /45/, and Belgium /47/. The work in Germeny
was centered on the evaluation of various fuels of GCFR's, on
safety /35/ and on improvement of the neutron physics calculations
with the objective to obtain more informetion on reactivity
coefficients (void, steam inleakage, etc.) /39,70,75/. Originally
the reference design was based on fuel pins clad in an especially
developed vanadium elloy (V, 3Ti, 1Si), which ellowed a meximum
clad temperature of 850°C and & helium temperature of TOOOCo The
helium was flowing directly in gas turbines /52/. Design studies
on the gas turbine circuit connected with a GCFR showed that

this concept is feasible and the dimensions of the components
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reasonable (1000 MWe turbine: length 25 m, maximum outer diameter:
5.5 m, recuperative heat exchangef: 6 units, length: 18m, outer
diameter: 4.4 m) /68,74/. Lately, however, experimental investiga-
tions have shown that the oxide fuel would, at high temperatures
and in presence of temperature gradients in the fuel, oxidate

the vanadium cladding unduly /69,80/. Vanadium besed cladding
would therefore be compatible with oxide fuel only in presence

of a suitable oxygen getter in the fuel or, perhaps, with carbide
fuel, Thig is the direction, in which the present investigations'

in Karlsruhe are going.

The work in Great Britein is based on a GCFR with ceramic coated
particles /33,34/. These coated particles have been originally
developed for High Temperature (thermal) Gas-~cooled Reactors.
For fast reactors the pyrolitic graphite cannot be used as fuel
cladding material due to lack of dimensional stability in pres-
ence of large fast fluences and high temperatures. Silicon
carbide has been proposed in its place. At present coated par-
ticles with pyrolitic SiC outer coating for GCFR application
are developed and tested. The problems (pressure distribution
in the fuel element, mechanical stresses, central ceramic
porous tube) connected with the fuel element itself, are

recognized, but not yet fully tackled.

The Swiss Federal Institute for Reactor Research since 1968 was
mainly involved in the study of GCFR's with direct cycle helium
turbine at relatively moderate gas temperatures (600°C), ob-
tainable possibly with steel clad pins /36,41,44,51/. In Sweden
e rather detailed comparison study between helium, steam, and
sodium as coolants of a Fast Reactor was performed /45/, while
in Belgium the accent was on a GCFR with co, cooling and direct

cycle gaé turbine /47/.
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3. The German Gas Breeder Memorandum

In August 1969 the German Federal Ministry for Education and Science
requested the two nuclear centers at Karlsruhe and Jiilich to prepare
8 study on the feasibility and the economics of a GCFR. This study
(the so-called "Gas Breeder Memorandum") was carried out by the two
centers with the collaboration of the German nuclear industry,

which included the following companies: AEG, BBC, BBK, GHH, Krupp
and Siemens. The Gas Breeder Memorandum has been published /58/.
Summeries of it were presented at the Bonn Reaktortagﬁng of 1971
/59,60,61/. The study was performed by five working groups (fuel
elements, physicel criteria, components, safety, economics). Three

concepts were chosen as representative of the main possible options:

a) GCFR with steam turbine, oxide fuel in steel clad pins ('vented
fuel"), primary system integrated in prestressed concrete

pressure vessel (this concept is based on the GGA concept /18,

26,46/).

b) GCFR with gas turbine, oxide fuel in vanadium pins ("strong
clad") (this concept is based on the Karlsruhe concept /52,
68/).

c) GCFR with steam turbine, oxide fuel in coated particle form
(this concept is based on the UKAEA concept /33,34/).

These alternatives were calculated again in the context of the study
based on consistent assumptions and methods. The heat transfer corre-
lations used were the same, and so was the method to calculate the
hot spots in the core. In all the cases the fuel density was assumed
to be 84 % of theoretical and the mean discharge burn-up 75000 MWD/t.
The nuclear cslculations were performed with the latest cross section
set of Karlsruhe, the so-celled MOXTOT set. The main results of

these calculations are listed in Taeble I together with the data of

an advanced sodium breeder and a steamcooled fast reactor, which

have been calculated with similaer assumptions.



Table I:
and Steamcooled Types

Mein Parameters of Heliumcooled Breeder Reactors of

1000 MWe Compared to Advanced Sodium-

All costs are for

the spring 1970;

estimated costs.

Concept No. ! 2 3 ggfggzzger g:::gér
Cycle Steam turbine | Gas turbine | Steam turbine Steam turbine Steam turbine
Fuel Oxide Oxide Oxide Oxide Oxide
Fuel element Fuel pin Fuel pin Coat. particle Fuel pin Fuel pin

(vented) (sealed can) (sealed can) (vented)

Max. lin. power rating in pin W/cm 430 kho -— 530 k2o
Mean discharge burn up MWd/t 75 ooo
Inlet coolant pressure kg/cm? To 1o0 To 1o 150
ﬁixed mean coolant temp. o

t reactor outlet c 600 Tob 675 580 500
Ma. h9t spot temp. at °

clad midwall c 755 850 950 Too T20
Core fissile inventory
ke Pu23 . pu2t 31ko 2770 1800 1630 2860
Breeding ratio 1,44 1.32 1.19 1.29 1.15
System lin. doubling time  yrs' 13.2 17.8 31.8 14,5 32.3
Specific investment $/kve 162 145 162 170-2ko 152%)
Fuel cycle cost mills/kWh 1.3 1.5 1.5 0.875 1.1%)

lectricity cost mills/kWh' 5.2 5.05 5.4 5.0-6.5 5.2%)
* Load factor o.7

x)

—g0¢2-
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The study came to the conclusion that the GCFR with steel clad vented
fuel pins was the type with the minimum amount of required further
developed work, especially because the fuel element could be based

on the current work for the sodium breeder and the reactor components
on the development of the High Temperature Thermal Reactor. On the
other hand, the reactor offered a performance comperable to that

of a sodium-cooled reactor with probably smaller electrically gene-
rating costs. The calculated electricity generating costs of steam
were also favourable, but the plutonium doubling time appeared to

he too high.
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4, The Gas Breeder Reactor Association

In December 1969 14 European companies from Belgium, France, Germany,
The Netherlands, Italy, Sweden,‘Switzerland, and the United Kingdom
set up the Gas—cooled Breeder Reactor Association in Brussels. In
the following two years the GBRA produced two complete design studies
of a GCFR both with 1ooo MWe, helium cooling, steam turbine cycle
and primary circuit integrated in prestressed concrete pressure
vessel; the first one based on steel clad, mixed oxides vented fuel
pins, the second one on silicon carbide coated fuel particles. '
Furthermore, the possibility of using Co, cqoling in connection
with silicon carbide coated fuel particles was also investigated
/T3,77/. GBRA performed elso comparative cost calculations. The
main conclusions of these are that a GCFR with fuel pins would

have the same capital costs of a Thermal High Temperature Reactor,
while the helium and 002 reactors with coated particles would have
7 % and 9 % lower costs respectively. However, the fuel cycle

costs with coated particles would be higher than with fuel pins

due to the longer doubling time. If pin axial blankets are used

in connection with the coated particle design, the greater fuel
cycle costs would compensate almost completely the gains in

capital costs.

Tables II and III show the main data of three GCFR's of 1200 MWe,
which represent the present designs of the Gas Breeder Reactor
Association /81/ /82/. The first two reactors are with pin fuel,
the third with coated particle fuel. The second of the pin design
is an alternative to the reference design (GBR-4) with higher
fissile plutonium enrichment and a lower fissile inventory. This
alternative would produce electricity at slightly higher costs

(3 %), but would require, with certain assumptions on the future
installed electrical capacity, about 20 % less uranium ore. The
results of the GBRA calculations for a coated particle fuel reac-
tor given in Table III confirm the conclusions of the Gas Breeder
Memorandum (see Table I), i.e., due to the softer spectrum, the
breeding ratio is considerably smaller and the doubling time

longer than in the case of a pin type GCFR.
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Tgble II: Main Parameters of Two Alternative Helium-cooled Breeder Reactors
of 1200 Mde (GBRA, from ref. /81/)

Alternative with
Farameter GBR-4 small fissile ma-
terial inventory
Helium primery circuit
Helium pressure (bar) 90
Reactor pressure drop (bar) o 2.4
Helium temp. at reactor inlet ( g) 260
Helium temp. at reactor outlet (°C) 565
Total pumping power (MWe) 126
Steem turbine (without reheating)
Max., Steam pressure (var) 112
Max. steam temp. ( C) 530
Plant overall efficiency (%) 35
ﬁEEEEQE
Mid-cycle fissile enrichment (%) 13.4 15.8
Duter diameter of the fuel pin cens (cm) 0.TT 0.60
el pins pitch (cm) 1.15 1.0
aximal linear power rating in pin (wgcm) koo 350
. hot spot temp. at clad midwell ( C) 725
ax. peak burn-up of fuel (MWa/Kg) 100
ore fuel in-pile time at load factor
0.75 (years) 3 2
ax. fast neutron fluence (E > o.1 MeV) 23 23
(n/cm2) 3 2.5x10 2.1x10
ore volume {m”) 16,4 14,2
ore fissile inventory (Kg/Mle) b,o 3.2
reeding ratio 1.4 1.37
ystem doubling time (years) 11.8 11.2
cono
elative first costs of plant (inclusive fuel] 1.00 0.98
elative electricity costs 1.00 1.03
Relative uranium ore requirements 1.00 0.8
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Table III: Main Parameters of an Helium-cooled Breeder Reactor of

1200 MWe with Coated Particle Fuel (GBRA, from ref. /82/)

Helium primary circuit

Helium pressure (bar) bs
Reactor pressure drop (bar) 1.2
Helium temp. at reactor inlet (°C) 250
Helium temp. at reactor outlet (°C) 900
Total pumping power (MWe) 45
Steam turbine (without reheating)

Max. steam pressure (bar) 120
Max. steam temp. (°C) s5ko
Plant overall efficiency (%) 39
Reactor

Mid-cycle fissile enrichment (%) 0,19
Outer diameter of fuel coated particles (mm) 1.03
Assembly pitch (cm) 19.5
Max. particle rating (W/particle) 1
Max. peek burn-up of fuel (MWd/Kg) 100
Core fuel in-pile time at load factor = o0.75 (years) 1.5
Max. fast neutron fluence (E > o.1 MeV) (n/cm2) 1.5 x 1023
Core volume (m3) 12,2
Core fissile inventory (Kg/MwWe) 2.75
Breeding ratio 1.13
System doubling (load factor = 0.75) (years) 36
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CBRA has also performed a comparison of their reference design GBR-U4
with a Sodium Cooled Fast Reactof calculated with consistent assump-
tions. The main results are that the Sodium Breeder has a fissile
plutonium doubling time of 18 years, against the 12 years of GBR-5
/83/.

5. Present Activities in Germany

In 1971 the two German nuclear centers at Karlsruhe and Jiilich
agreed on a joint research and development program based on the
conclusions of the Cas Breeder Memorandum., The limited funds
available are concentrated on the reference design concept with
helium cooling, steel clad vented ping, oxide fuel and steam tur-

bine cycle. The mein activities within this program are:

- A joint irradiation test of the Jllich Nuclear Center and the
German firm KWU, with the colleboration of the Karlsruhe Nuclear
Center and of the Belgian Nuclegr Center et Mol, of a 12 vented

pin bundle in the Belgian reactor BR2.

- A joint study of the Karlsruhe Nuclear Center and KWU on the
design and safety aspects of a 1coo MWe GCFR with steam turbine
cycle, integrated primary helium circuit and vented steel clad

fuel pins.

Another major item is the heat transfer work in Karlsruhe. The Heat
Transfer Laboratory of the Institute of Neutron Physics and Reactor
Engineering of the Karlsruhe Nuclear Center is performing since
1963 research covering meny aspects of the heat transfer with gas
cooling, especially heat transfer with pins with artificially

rough surfaces (see for istance references /84-89/). As mentioned
earlier in the paper, heat transfer is much more important for a
GCFR than for a LMFBR, because typically the temperature difference
between fuel pin surfaece and coolent is of the order of 10°C for

a LMFBR and it can be up to 2c times as much for a GCFR. This has

as a consequence that for a GCFR 1t is necessary to know the heat
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transfer coefficient with considerable more precision, if one wants
to avoid large uncertainties in the fuel pin clad temperature
prediction., Furthermore the thermal performance of the presently
developed "two dimensional” roughness ribs is only one fourth of
the maximum theoretically obtainable, which shows that the

research work on rough surfaces cen lead to further great improve-
ments. This could be achieved for istance by the use of "three
dimensional" roughness ribs, for one type of which (see Fig. 1)

we have already obtained very promising results /87/.

KWU has an information exchange agreement in the field of GCFR's
with the U.S. firm General Atomic Compyny. Similar tripartite

agreements have been recently signed between Karlsruhe, KWU and
GA in the field of safety and between Jilich, KWU and GA for the

BR2 irradiation experiment.

5.1 The BR2 Irradiation

The objective of this irradiation experiment is to provide infor-
mation on in-pile behaviour of a fuel element pin cluster,
especially as far as two main points are concerned, which are not

investigated within the LMFBR program. Namely

a) the in-pile behaviour of the pin venting system

b) the in-pile behaviour of the rough and smooth pin surfaces and
of the spacer grids in a relstively dry helium atmosphere and

in presence of temperature and power variations.

Fig. 2 shows the test fuel element and illustrates the functioning
principle of the venting system to a separate helium circuit and

a fission gas plant. Table IV shows the main data of the test

fuel element and of the helium loop. More detailed information

is given in reference /9o/.
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Teble 1V:

Main Data of the BR2 Irradiation Experiment

Test Fuel Element Bundle Data

Number of pins

Pin outer diameter

Pin pitch

Fuel

Cladding material

Pin surface

Max. linear pin rating

Max. clad surface temp. {hot spot)

Burn-up objective

12
8 mm
11,1 mm
(u/Pu)o,
stainless steel 1.4981
artificially roughened
500 W/cm
Too °C
6oooo ( 1ooooo) MWA/t

Loop Data

Cooling gas
Operation pressure
Mess flow

He inlet temperature

He outlet temperature

helium
6o bar
0.25 Kg/sec
350°¢C
575°C

Table V:

Coolant pressure

Coolant inlet temperature
Coolant outlet tempersature,
Core height

Core H/D

Pin diameter

Pin pitch .
Hot spot temp., mid clad
Max. linear rating

Fissile rating core
Breeding ratio

Core plutonium fissile inventory
Linear doubling time

Plant net efficiency (wet cooling tower)

Main Data of 1ooo MWe Reference Design (GSB-1)

120 bar
273°%C
555°C
148 cm
0.5

8.2 mm
11 mm
T00°C
k92 W/em
0.78 MWth/Kg
1.bo
3230 Kg
11.8 yrs
37 4%



-210-

5.2 GfK-KWU Design and Safety Studies

These studies have reported more extensively in references /91/ and

/92/. Here only the main results will be reported.

Fig. 3 shows a vertical section through the Nuclear Steam Supply
System of the 1ooo MWe GCFR reference design (GSB-1). The main data
of this design are shown in Table V, those of the NSS3 in Table VI.

In Table VII are listed the safety related nuclear characteristics.

The transients experienced during depressurization accidents for
various depressurization time constants and containment back
pressures are depicted in Fig. 4. For these studies it was assumed
that the circulation speed of the blowers had remained unchanged,
that the scram occurs simultaneously with the initisting event

and that all loops are available for decay heat removal.

The shortest depressurization time of 1oo sec. of Fig. 4 corres-
ponds to the breach of the largest penetration of pressure vessel,
i.e. the failure of the seal of the steam generastor plug, and it
is considered as the Design Basis Accident. Fig. 5 shows the re-
sults of a more accurate calculation for the DBA. The assumed
scram delay of 1o sec., leads to a clad excess temperature of

3000. The blower speed has been reduced after the scram in order
to minimize the change in clad and coolant outlet temperatures

and relative shock problems.

Since the fuel pins are pressure-equalized, it is assumed that a
maximum clad temperature of about 12oooC can be tolerated before
limiting conditions would occur. Associated with a hot spot
temperature of 1200°C in the core is a mixed mean reactor outlet
temperature of about 1000°C which is tentatively assumed as an
acceptable upper once-in-—a-lifetime-limit for the boiler struc-
ture. Further calculations have shown that during the DBA de-
pressurization accident up to four of the eight main loops can

be lost without reaching these limit temperatures.
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Table VI

Vessel

Core and Blanket
type of support

flow direction

refueling access

No. of Main Loops
diameter of boiler cavity, m

closure design

Coolant Circulation

blover power, MW
No. of Auxiliary Loops

coolant cireculation

blower power, MW (depressurization cond.)

secondary conteinment pressure, bar
(depressurization cond.)

Table VII:

i Pu,,.
Av. enrichment uflss'
Core conversion ratio

Reactivity loss per cycle

Doppler effect, Tdk/dT

Beff

Helium void reactivity

Cladding expansion reactivity coefficient
Fuel expansion reactivity coefficient
Power coefficient (prompt)

Total control requirements

Number of control rods

Worth of 1 rod

Number of shut down rods

Worth of 1 rod

Main Data of looo MWe Nuclear Steam Supply System (GSB-1)

PCRV, Pod Boiler

top clamped, in individual
standpipes

dowvnward

from beneath

8

3.5
doubly retained concrete
plug with flow limiter
single stage axial blowers,
series—steam driven

8 x 16.5
L

elect. driven radial
blowers, single stage

hox 1.4

Safety Related Nuclear Characteristics. 1ooo MWe GCFBR (GSB-1)

12.7 %
0.87
1.6 9

.0061

0.324 x 1072
0.88 ¢
-0.227 x 10
-0.126 x 1077
-1.5 x 10_6 MW
9.0 ¢

12

0.83 ¢

2x3

3.3 ¢

5

-1
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A detailed reliability analysis for the DBA /93/ lead to the con-
clusion that the probability that the decay heat cooling system
formed by the 8 main coolant loops and the U auxiliary loops would
not be capable of maintaining the fuel can maximum temperature
below 120000, is less than 1o—h per demand. If we assume that the
chance of breaking the seal of a steam generator plug of the

GCFR is as small as that of a double ended rupture of a coolant
pipe in the PWR system, that is 1onh a—1 or less /94/ than we
obtain a chance of not meeting the emergency cooling requirements
of less than 10_8 a—1, which is equivalent to that at present

estimated for the PWR in Germany.

Although up to present time no realistic chain of events has been
detected that would lead to accidents beyond the DBA, some work
is being carried out in the FRG in the field of hypothetical
accidents. This was mainly done because similar analyses have
been performed for the German LMFBR SNR 300. Included have been
studies on problems associated with handling of gross core

melting /95/ /96/.

The analysis of the temperature distribution in a slab of molten
GCFR core and blanket material is summarized in Fig. 6. The most
important result obtained is that only a relatively small frac-
tion of the total decay heat generated can be removed across

the lower surface of the melt. The remainder of the heat is
radiated off its upper surface. As a result of these analyses it
is concluded that it would be very desiderable to protect the
internals in the reactor cavity by employing a thermal radiation
shield or providing some other mean of cooling. Various solutions
appear to be feasible, some have been investigated in detail and
appear promising, but substantial work is still required to come
up with a system that would perform reliably under all operational

conditions.
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6. The Question of the Large Plutonium Inventory and the Strategy
Studies

Quite often it has been said (and written) that the gas breeder can-
not compete with the sodium breeder from the point of view of
uranium ore conservation, because of the larger plutonium inventory
required by the GCFR®, We will try now to examine this argument

in more detail.

Our reference design, GSB-1, has been optimised, like GBR-4, for
minimum electricity costs at present day capital and fuel prices.
This leads to relatively large pin size diameter (8 mm) and core
plutonium fissile inventory (3.2 t). The general performance of

the reactor, however, compares quite well with that of a typical
LMFBR, for istance the projected 1ooo MWe French LMFBR, whose

main data are reported in Table VIII (from ref. /97/). The breeding
gain is 60 % higher and the doubling time 2/3 only of that of the
LMFBR. The plutonium fissile inventory is hoﬁever 20 % higher

than in the sodium case. According to some reactor strategy calcu-
lations (see for istance reference /98/) this higher plutonium
inventory could be unfavorable from a point of view of uranium

ore conservation. The uncertainties in the assumpntions of these
strategy studies, however, especially assumptions on the future
availsbility, distribution and cost of uranium ore and on the
future installed electrical capacity, are, of course, one, or more,
orders of magnitude greater than this 20 % difference. To exemplify
this point, it should suffice here to mention that "the estimates
of the U308 content of the San Juan Basin (the most important
uranium producing ares in the United States) made by 36 highly
qualified geologists from private industry, federal and state
agencies and universities differed for more than a factor 1o. Four

estimetes were above one million tons and twelve were below

* See for istance: Héfele, in the discussions of Paper A/Conf L4L9/P/116
of the Fourth Conference on Peaceful Uses of Atomic Energy, Geneva
1971,
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Table VIII: Main Data of the Projected French 1000 MWe LMFBR (from ref. /97/)

Thermal power (MWth) 2250
Core volume (liters) 5300
Core height (cm) 100
Enrichment in fissile plutonium (%) 16
Initial mess of fissile plutonium (Kg) 2700
Breeding ratio 1.25
Max. cled temp. (hot spot) (°c) Too
Max., linear rating (W/cm) 500
Diameter of oxide pellets (mm) i 7
Mex. burn-up enticipated (MWa/t) 100000

Table I1X: Comparison of 1000 MWe GCFR Designs with Smaell and Large Fissile

Plutonium Inventory (from ref. /102/)

Semiannual Reload Annual Reload|
Core volume (liters) 7750 12560
Core height (cm) 135 159
rnrichment in fissile plutonium (%) 15.5 12.0
Fissile plutonium inventory (Kg) 2200 3755
Fuel residence time (yr) 1.5 3.0
Fuel pin outer diemeter (mm) 6 8.8
Max. linear rating (W/cm) 492 492
Core conversion ratio o.To 0.93
Breeding ratio 1.50 1.46
Doubling time 8 10
Median flux energy, kev 180 1h2
8k per cycle 0.026 0.006
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looooo tons" /99/. The knowledge of the availability of uranium
ore in the world is probably affected by an even greater uncer-
tainty (mey be a factor 1oo) and the same can be said for the ore
avalilable to the Federsal Republic of Germany. We find a similar
situation for the forcasts of the electrical capacitvy to bhe
installed in Cermany, until, say, the year 2oko, although here

the uncertainty factor is considerably less than 1oo (mavbe 5 or

6).

But even if the strategy studies were precise enough to decide over
differences of 20 %, the argument that the GCFR requires a too

high initial plutonium inventory would still not hold. Indeed
various recent studies /1oo-1ol/ have shown that GCFR's with
plutonium fissile inventories in the range of 2.2 to 2.5 t/Mde

are quite possible, and the high breeding gain of o.4 is still
maintained. A decrease of the fissile inventory would, however,
require an increase of the fuel enrichment, and a decrease of the
core volume and of the pin diameter. The internsl (core) conversion
ratio would diminish, the reactor would become more an external

(in the blankets) breeder, and the reactivity swing due to fissile
burning in the core would greatly increase. Thus an annual reload
of the fuel would become rather difficult. This, of course, is true
for en LMFBR as well. Table IX from reference /102/ illustrates

the differences between two GCFR's with small and large fissile

plutonium inventory.

T. Conclusions

At the present day two types of Light Water Reactors are commer-
cially available in the U.S., in Germahy and elsevhere. In Canada
commercial Heavy Water Reactors are being built, while the

British thermal reactor program is based on the Steam Generating
Heavy Water Reactor. The first commercial thermal High Temperature
Gas-cooled Reactor will be at full power probably in 1980

(Delmarve reactor, TTo Mde). With these thermal reactors one can
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burn about 1 % only of the naturally available uranium and thorium
ores. With fast breeder reactors this percentage could be increased

by & factor 50 to To. Fast reactors are therefore, much more

important than thermal reactors as future energy sources. If five

different types of thermal reactors are commercially available

or are on the threshold of commercial availability now, there

is no reason why only one type of fast breeder reactor should

be developed. To date a large amount of money has been spent in
the United States, France, Great Britain, Germany, Russia and
Japan for the development of the LMFBR and still more has been
committed. A large prototype (250 MWe) is successfully operating
in France, and many development problems have been solved. However
many doubts regarding the plant capital costs, plant availability
and repairability still remain. The safety phylosophy, especially
of very large LMFBR plants (> looo MWe), is still in the dis-

cussion phase, at least in the United States and in Cermany.

To really be able to judge the cspital cost advantages, and, per—

haps even more important, the plant availability end repairability

it is necessary to have in operation rather large prototype reac-—

tors. Four or five of these LMFBR prototypes will be in operation
before the end of the seventies. No GCFR prototype is forseen to
date. A GCFR has a great potential, because of the very good
breeding ratio and doubling time. Due to the very weak interaction
of the coolant with neutrons in the core, the coolant void
reactivity coefficient is, contrary to the case with sodium, al-
ways smaller than 1 dollar, making & prompt-critical accident

much more unlikely. The phenomens occuring during an accident

or a transient can be better understood and described with a
coolant which is always in a gaseous phase and does not react with
any material contained in the reactor. The safety problems which
could arise with a GCFR are of completely different nature of
those pertinent to the LMFBR, and are essentially connected with

a too fast loss of the coolant pressure. In this sense the GCFR

is really complementary to the LMFBR. All this speaks in favour

of building a GCFR prototype. Even if the GCFR can make use of
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the technology developed for the HTGR (concrete pressure vessels,
blowers, heat exchangers, helium valves etc.) and for the LMFBR (fuel
elements, neutron physics), the costs for such GCFR prototype would
still be very high. The cost of a 300 Mde GCFR prototype to be
built in the United States has been recently estimated at Lbo July
1973 million dollars /105/; considering the inflation and the re-
quired research and development costs, Too-80o present day million
dollars may be a more appropriate figure. It would be therefore
advisable to build only one GCFR, possibly by means of an inter-
national collaboration. To date two large private firms in the
United States (General Atomic Company) and in Germany (Kraftwerk
Union) have teams working on the GCFR, with the active support of
Government subsidized Nuclear Centers in both countries, and a
collaboration between these two firms to build a GCFR prototype

should be, in principle, possible.

I think that the present situation can be at best summarized with
the last words of the contribution of Prof. Wirtz to the panel
discussion during Oak Ridge Gas-Cooled Reactor Information Meeting
in 1970 /106/: "In view of the fact that a least five to six major
nations are considering the construction of a prototype sodium-
cooled FBR, it should not be impossible to invest some money to
further the later arrived competitor who seems to be equally
promising. International cooperation would seem to be particularly
appropriate. It would meske economic sense for everyone, as it
would ensure production of information necessary to enasble both
systems to be judged on their economic and safety merits. It would
also comply with the responsibilities of the nuclear community
concerning the ultimete goal - & safe and economic FBR. This could
be accomplished best by developing both coolants. It would also
create competition between the manufacturers and give the

utilities a chance to select the type they liked best'".
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Fig,1: Artificial "three dimensional" roughness on the surface of

the fuel pins, to improve the thermal performance of the GCFR.
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