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Vorwort

Dieses Dokument wurde vom Normenausschuss Materialprifung (NMP) — FB Kerntechnik —
Arbeitsausschuss NA 062-07-44 AA ,Zerfallsleistung® erarbeitet.

Es wird auf die Mdglichkeit hingewiesen, dass einige Texte dieses Dokuments Patentrechte berthren kénnen.
Das DIN ist nicht dafiir verantwortlich, einige oder alle diesbezuglichen Patentrechte zu identifizieren.

DIN 25463 ,Berechnung der Zerfallsleistung der Kernbrennstoffe von Leichtwasserreaktoren® besteht aus:
— Teil 1: Nichtrezyklierte Kernbrennstoffe

— Beiblatt zu Teil 1: Nichtrezyklierte Kernbrennstoffe — Dokumentation und Erlduterungen

— Teil 2: Uran-Plutonium-Mischoxid (MOX)-Kernbrennstoff fiir Druckwasserreaktoren

Anderungen

Gegeniiber DIN 25463-2:2008-03 wurden folgende Anderungen vorgenommen:

a) Einarbeitung der Erkenntnisse der Uberarbeitung von DIN 25463-1;

b) Erweiterung des Anwendungsbereichs auf Abklingzeiten bis etwa 60 Jahre;

c) Anpassung an die aktuelle Terminologie durch Streichung und Erganzung von Begriffen;

d) Umstellung der Gestaltung auf die Festlegungen nach Normen der Reihe DIN 820.
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Einleitung

Dieses Dokument liefert die Grundlage flr die Berechnung der Zerfallsleistung von Uran-Plutonium-Mischoxid
(MOX)-Kernbrennstoff in Druckwasserreaktoren. Dabei werden berlcksichtigt:

— der Beitrag der Spaltprodukte aus Kernspaltungen;

— der Beitrag der Actinide;

— der Beitrag von Nukliden, die durch Neutroneneinfang in Spaltprodukten entstehen.

Dieses Dokument gibt die lokale Erzeugung der Zerfallsleistung in Abhangigkeit von der thermischen

Brennstoffleistung wahrend des Betriebes an. Die rdumliche Verteilung der Energieumwandlung in Warme
(z. B. absorbierte y -Strahlung) wird nicht bertcksichtigt.

Dem Anwender dieses Dokuments werden Rechenvorschriften und Datensatze an die Hand gegeben, mit
denen die Zerfallsleistung unter Verwendung des fir die jeweilige Kombination aus

— Plutoniumanteil im Brennelement,

— Plutoniumgute und

— effektivem Moderationsverhaltnis

gultigen Wirkungsquerschnittsatzes berechnet werden kann.

Bei Benutzung der angegebenen Gleichungen und Tabellen ist der jeweils angegebene Geltungsbereich zu
beachten.

Nicht Gegenstand dieses Dokuments ist die Erzeugung von Zerfallsleistung aufgrund aktivierten
Strukturmaterials.
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1 Anwendungsbereich

Dieses Dokument ist fur die Berechnung der Zerfallsleistung von Uran-Plutonium-Mischoxid
(MOX)-Kernbrennstoff in Druckwasserreaktoren anzuwenden.

Die Berechnungsvorschriften gelten fur

— Abklingzeiten von 0 s bis 2 - 109 s (etwa 60 Jahre),

— Plutoniumguten im frischen Brennstoff von 50 % bis 80 %,

— Pujigs-Anteile im frischen Brennstoff von 1,8 % bis 7,5 %,

— effektive Moderationsverhaltnisse von 1,80 bis 2,40,

— Urantrdgermaterial mit einem 235U-Anteil bis zu 0,72 %,

— Abbrande von 0 MWd/kg Schwermetall bis 60 MWd/kg Schwermetall,

wobei die jeweilige Kombination aus Plutoniumgiite und Pugc-Anteil innerhalb des durch die vier Eckpunkte
(Puggs-Anteil/Plutoniumgute) = (4 %/50 %); (1,8 %/80 %), (5,3 %/80 %); (7,5 %/50 %) aufgespannten
Parallelogramms (siehe Bild 1) liegen muss.
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X Pug-Anteil in % Y Plutoniumgute in %

Bild 1 — Geltungsbereich der Kombination aus Pug.-Anteil und Plutoniumgiite

Wird der Anwendungsbereich dieses Dokuments verlassen, durfen vom Anwender eigene Rechenverfahren
und Datensammlungen verwendet werden, sofern deren Giiltigkeit nachgewiesen wird.

2 Begriffe

Fir die Anwendung dieses Dokuments gelten die folgenden Begriffe.
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Zerfallsleistung
thermische Leistung, die durch den Zerfall der im Kernbrennstoff enthaltenen Nuklide erzeugt wird

2.2

Betriebszeit

Zeit vom ersten Einsatz des Kernbrennstoffs im Reaktor bis zu dem Zeitpunkt, ab dem die Zerfallsleistung
berechnet wird

2.3
Abklingzeit
Zeit nach der Betriebszeit

24

Leistungshistogramm

zeitlicher Verlauf der thermischen Brennstoffleistung wahrend der Betriebszeit, approximiert durch Zeit-
intervalle mit konstanter thermischer Leistung

25
Plutoniumgiite
Massenanteil 239Pu und 241Pu, bezogen auf die gesamte Plutoniummasse

ANMERKUNG Der Massenanteil wird in Prozent angegeben.

2.6
Puyss -Anteil

Massenanteil 239Pu und 241Pu, bezogen auf die Schwermetallmasse (U + Pu + Am)
ANMERKUNG Der Massenanteil wird in Prozent angegeben.

2.7
241 Am-Anteil
Massenanteil 24TAm, bezogen auf die gesamte Plutoniummasse

ANMERKUNG Der Massenanteil wird in Prozent angegeben.

2.8
geometrisches Moderationsverhiltnis
Quotient aus Wasservolumen zu Brennstoffvolumen

29

effektives Moderationsverhaltnis

Produkt aus dem geometrischen Moderationsverhaltnis und dem Quotienten aus der Dichte des Moderators
und der Referenzdichte von 706,0 kg/m3

Vgeom * P
vEo————
706,0kg/m

210
Abbrand
erzeugte thermische Energie, bezogen auf die urspriinglich eingesetzte Schwermetallmasse (U + Pu + Am)
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Tabelle 1 — Formelzeichen zur Berechnung der Zerfallsleistung

E DIN 25463-2:2012-12

Formelzeichen Benennung Einheit
" Atomare Masse des Nuklids n AMU

f Pugss -Anteil (siehe 2.6) %

N, Anzahl der Kerne des Nuklids »n im Brennstoff —

P thermische Leistung des gesamten Kernbrennstoffs w

AP Unsicherheit von P W

Py, thermische Leistung des gesamten Kernbrennstoffs wahrend Arg W

Py thermische Leistung des spaltbaren Nuklids i wahrend Arg w

Pr Zerfallsleistung der Actinide und von aus Neutroneneinfangreaktionen in | W
Spaltprodukten entstandenen Nukliden

AR Unsicherheit von Pg w

Pqg Zerfallsleistung der Spaltprodukte und ihrer Zerfallsprodukte W

APg Unsicherheit von Pg w

Pg, Zerfallsleistung der Spaltprodukte des spaltbaren Nuklids i und ihrer | W
Zerfallsprodukte

APg ; Unsicherheit von Pg ; W

Py gesamte Zerfallsleistung w

APz Unsicherheit von P, W

O ; spontane thermische Energiefreisetzung aus einer Kernspaltung des | MeV
spaltbaren Nuklids i ohne Berucksichtigung nachfolgender Spaltprodukt-
zerfalle

Oeff i gesamte thermische Energiefreisetzung aus einer Kernspaltung des spalt- | MeV
baren Nuklids i mit Berlcksichtigung der Energie nachfolgender Spalt-
produktzerfalle

Ocv: thermisch nutzbarer Anteil der freigesetzten Energie aus nicht zu einer | MeV

' Spaltung fihrenden Neutroneneinfangen

0; gesamte thermisch nutzbare Energie je Kernspaltung des spaltbaren | MeV
Nuklids i mit Berlcksichtigung der Energie aus nachfolgenden Spalt-
produktzerfallen sowie aus Neutroneneinfangen in Spaltprodukten,
Actiniden und Strukturmaterial

AQ; Unsicherheit von Q; MeV

0, thermisch nutzbare Energie aus einem Zerfall des Nuklids » MeV

Ocn thermisch nutzbare Energie aus dem Einfang eines Neutrons im Nuklid MeV

q Plutoniumgute (siehe 2.5) %

Rix Spaltrate des spaltbaren Nuklids i im k-ten Betriebsintervall 1/s

t Zeitpunkt wahrend der Betriebszeit rg oder der Abklingzeit ¢ S

) Beginn des ersten Betriebszeitintervalls s

tm Ende des letzten Betriebszeitintervalls S

tx Ende des k-ten Betriebszeitintervalls s

A Abklingzeit s
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Tabelle 1 (forfgesetzt)

Full document details: E DIN 25463-2:2012-12

Formelzeichen Benennung Einheit
tAk Abklingzeit des k-ten Betriebszeitintervalls ¢p ; = tp + (tm — 1) S
) Betriebszeit tg =1, —tg ]
Atg Dauer des k-ten Betriebszeitintervalls s
v effektives Moderationsverhaltnis —
Vgeom geometrisches Moderationsverhaltnis —
Vi Spaltausbeute des Nuklids n bei Spaltung des Nuklids i —
@ Koeffizienten zur Darstellung der Zerfallsleistung der Spaltprodukte MeV/s
Bij Koeffizienten zur Darstellung der Standardabweichung der Zerfallsleistung | MeV/s
der Spaltprodukte
Umrechnungsfaktor fiir die Leistungseinheiten MeV/s — W Ws/MeV
Aij Exponentialkoeffizient zur Darstellung der Zerfallsleistung der Spalt- | s—1
produkte und deren Standardabweichung
; Zerfallskonstante des Nuklids » s1
A Zerfallskonstante des Zerfalls vom Nuklid 7 zum Nuklid » s 1
Neutronenflussdichte cm—2s~1
OAn Neutronenumwandlungswirkungsquerschnitt fir das Nuklid » cm?2
Oon Neutroneneinfangswirkungsquerschnitt fur das Nuklid » cm?2
Cn Neutronenwirkungsquerschnitt fir den Ubergang vom Nuklid m zum | cm?2
Nuklid n
Of; Neutronenkernspaltungswirkungsquerschnitt des spaltbaren Nuklids i cm?2
13 Korrekturfaktor zur Berlcksichtigung der Abbrandabhangigkeit von | —
Wirkungsquerschnitten
&y =90 MWd/kg /539 MWd/kg & = S60 MWd/kg /o390 MWd/kg
P Dichte des Moderators kg/m3
i Index zur Kennzeichnung der spaltbaren Nuklide (z. B. 235U, 238y, 239py, | —
241pu)
J Summationsindex flr die Darstellung der Zerfallsleistung durch eine | —
Summe von Exponentialfunktionen
k Index zur Nummerierung der einzelnen Zeitintervalle im Leistungs-
histogramm
m Anzahl der Betriebszeitintervalle At ; im Leistungshistogramm —
oder Index eines Vorlaufernuklids einer Neutronenreaktions- oder Zerfalls-
kette
n Index eines Nuklids —
8
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3 Zerfallsleistung

3.1 Allgemeines
Zur Berechnung der Zerfallsleistung werden folgende Anteile (siehe Gleichung (5)) berlcksichtigt:

— Der Beitrag der Spaltprodukte aus Kernspaltungen der vier Nuklide 235U, 238U, 239py und 24'Pu.
Spaltprodukte anderer spaltbarer Nuklide werden Uber eine entsprechende Erhéhung der Spaltrate der
obigen Nuklide pauschal bertcksichtigt.

— Der Beitrag aus dem Zerfall der urspriinglich im Kernbrennstoff enthaltenen Nuklide und der Beitrag von
Nukliden, die durch Neutroneneinfang in Spaltprodukten und Actiniden sowie deren Zerfallsprodukten
entstehen.

3.2 Leistungshistogramm

Wahrend der Betriebszeit andern sich die Leistung, die Leistungsanteile der spaltbaren Nuklide und
insbesondere die Neutronenflussdichte im betrachteten Brennstoff. Dies lasst sich dadurch berlcksichtigen,
dass die Betriebszeit in Zeitintervalle mit konstanter Leistung unterteilt wird (siehe Bild 2). Dabei ist darauf zu
achten, dass eine durch diese Naherung verursachte Anderung der berechneten Zerfallsleistung klein bleibt
gegenlber der statistischen Unsicherheit der Zerfallsleistung. Dies lasst sich durch eine mdglichst gute
Approximation der Brennstoffleistung, insbesondere am Ende der Betriebszeit, erreichen. Hierbei ist darauf zu
achten, dass in jedem Zeitintervall des Leistungshistogramms das Zeitintegral der tatsachlichen
Brennstoffleistung erreicht wird.

Insbesondere bei Berechnung der Zerfallsleistung bei kurzen Abklingzeiten ist darauf zu achten, dass der
zeitliche Verlauf des Abfahrvorgangs inklusive der durch Kettenreaktionen verzégerter Neutronen hervorge-
rufenen Leistung im Leistungshistogramm bertcksichtigt wird.

Y ¢ 1
Py
Pi1
‘A
Pi2 tsz
A3
Ias
Py .
fo Im
Atgy | Atgy |Alggl Algy !
[ In
Legende
Y Leistung t  Zeit
1 Abschaltung tg Betriebszeit tp  Abklingzeit

Bild 2 — Leistungshistogramm
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3.3 Berechnungsvorschrift
3.3.1 Allgemeines

Die Zerfallsleistung berechnet sich allgemein aus der Summe der Zerfallsleistungen aller durch Spaltung und
Neutroneneinfang sowie durch nachfolgende Zerfélle entstandene Nuklide » nach Gleichung (1).

Pr(tatg)=¢-D. Op Ay N,(ta.t5) (1)

n

Dabei ist ¢ = 1,6022 - 10~13 Ws/MeV
Die Teilchenanzahl N, (tp,tg) des Nuklids » ergibt sich aus dem Differentialgleichungssystem (2)

de—nt(t):_;tn 'Nn(t)_aA,n(t)'¢(t)'Nn(t)"'zo-mn(t)'(o(t)'Nm(t)"'z;tmn 'Nm(t)"'zyni 'o-f,i(t)'w(t)'Ni(t)

)
mit der Anfangsbedingung
N,(tg) = Teilchenanzahl 1) des Nuklids » im Brennstoff zu Beginn des ersten Betriebszeitintervalls
und folgender Interpretation der einzelnen GréRen
OAn =Ocn+0 1y Neutronenumwandlungswirkungsquerschnitt des Nuklids 7. Beim Nuklid 238U wird
zusatzlich die n,2n-Reaktion hinzugerechnet (siehe Bild 3);
% Anderungsrate des Nuklids #;
A, N, (t) Abbaurate des Nuklids » durch radioaktiven Zerfall;
opn(t) - o(t) N,(1) Abbaurate des Nuklids n durch Neutronenreaktionen;
Zamn () - o(t)- N, (2) Erzeugungsrate des Nuklids n durch Neutroneneinfange in den Nukliden ;
m
Zﬂmn N, (1) Erzeugungsrate des Nuklids » durch radioaktive Zerfélle der Nuklide m;
m
Zym' -0y (t)-o(t)- N;(t) Erzeugungsrate des Nuklids » als Spaltprodukt der Nuklide i.
i
Die Neutronenflussdichte ¢(¢) ergibt sich allgemein zu
1 P(t)— Py (t
o()=— - L) 3)

£ Y 0101 A0 Ni(t)+ > O, O (1) Nu(t)

1) Die Umrechnung von Massen- auf Teilchenanzahl erfolgt mit Hilfe der atomaren Massen 4, (siehe dazu Tabellen 5
und 6).
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o
Dabeiist Of; = Oetf ; — zi mit Oeff, ;,;; und 4; nach den Tabellen 2 und 3.
j=17 ‘

Zur Vermeidung der in Gleichung (3) notwendigen lterationen kann die Gleichung (3) durch die Gleichung (4)
approximiert werden.

1 P(1) \
el=2 > Qe i- 01, 41)- Nit)+ > O O (1) Ny 0) (4)
Dabei ist
i=1,...,19.

Fur die Benutzung der Gleichung (4) sind die bendtigten GréRen den Tabellen 2, 5, 6, 8 bis 13 zu entnehmen.

Die in Tabelle 2 angegebenen Werte fiir Q; enthalten die anderen Beitrdge nach Gleichung (3) fur Leistungs-
reaktoren.

In diesem Dokument wird die Zerfallsleistung P, als Summe der Beitrdge der direkten Spaltprodukte und
ihrer Zerfallsprodukte Pg (siehe 3.3.2) und den Beitrdgen der restlichen Nuklide Py (siehe 3.3.3) in
Gleichung (5) dargestellt.

Pz(tatg) = Ps(ta,tg) + Fr(ta,1B) )

3.3.2 CZerfallsleistung der Spaltprodukte und ihrer Zerfallsprodukte, Pg

Die Ldsung der Gleichungen (1) und (2) fir den Beitrag der Spaltprodukte ohne Beriicksichtigung von
Neutroneneinfangreaktionen (siehe 3.3.3) berechnet sich nach folgendem Formalismus aus den einzelnen
Beitragen Ps;(¢a,tg) der vier Nuklide.

4

Ps(ta.tg) =Y Ps;(ta.ta) (6)
i=1

Jeder Beitrag Ps;(¢p,tg) setzt sich wiederum aus der Summe der Zerfallsleistungen der m Zeitintervalle des
Leistungshistogramms zusammen.

m
Ps;(tatg) =Y Ps;(tar Agy) (7)
=1
Dabei ist
24 (¢ A A
Psi(ta,Atgy) =& Ry Zl(1 — e hihBk j-e Airtak (8)

=170

mit den in Tabelle 3 angegebenen Koeffizienten a; und Aij und der Spaltrate R; des spaltbaren Isotops i.

otn(ti) Ny(ty)
n = alle spaltbaren Nuklide (Tabellen 8, 9) (9)

ot n(ty) Ny(ty)
235 238 239p, 241p,

Rixk=oti(tr ) otr ) Ni(tx):
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Durch den Klammerausdruck in Gleichung (9) wird eine Korrektur zur Berlcksichtigung der Spaltprodukte aus
anderen spaltbaren Nukliden als 235U, 238y, 239Py und 24'Pu durchgefiihrt. Bei den Yields (siehe Tabelle 6)
zur Berechnung des Effekts des Neutroneneinfangs in Spaltprodukten kann diese Korrektur vernachlassigt
werden.

Die Neutronenflussdichte ¢(7, ) sowie die Anzahl der Kerne N;(z, ) der spaltbaren Nuklide 235U, 238y, 239py

und 241Pu in Gleichung (9) erhalt man durch Lésen der Gleichungen (2) bis (4) unter Benutzung der in den
Bildern 3 und 4 angegebenen Reaktionsketten mit den nuklearen Daten nach den Tabellen 5 bis 11.

Der Beitrag Pg der Spaltprodukte zur Zerfallsleistung ergibt sich nach Gleichung (10) zu:

Zm 24 224 i Mg~
PS(tAstB):g' Rik' —'(1—6 4 ’ )-e oA, (10)
k=1i=1 i=1 ’11'/'

J

Zur Veranschaulichung der Nomenklatur zeigt Bild 2 ein Leistungshistogramm mit vier Zeitintervallen %
unterschiedlicher Leistung.

3.3.3 Zerfallsleistung der Actinide und von aus Neutroneneinfangreaktionen in Spaltprodukten
entstandenen Nukliden, P

Neben dem Beitrag der Spaltprodukte und ihrer Zerfallsprodukte spielen bei der Zerfallsleistung von
MOX-Brennstoff noch die instabilen Nuklide des Ausgangsbrennstoffs sowie durch Neutronenreaktionen im
Brennstoff und seiner Spalt- und Folgeprodukte entstehende Nuklide und deren Zerfallsprodukte eine
wesentliche Rolle.

Dieser Beitrag FPs ist durch Gleichung (11) gegeben.

RR(tatg) =5 0y A Ny(ta.ta) (11)

n

Dabei umfasst n alle in Tabelle 4 genannten Nuklide (Nuklidlisten 1 und 2).

Die zur Berechnung von Gleichung (11) notwendigen GréRen Q, und A, sind in den Tabellen 5 und 6
wiedergegeben. Die zeitabhangige Anzahl der Kerne N,(tp,fg) des Nuklids » ist durch Lésen des

Differentialgleichungssystems (2) unter Verwendung der in den Bildern 3 und 4 aufgefiihrten Reaktionsketten
unter Benutzung der Daten aus den Tabellen 5 bis 11 zu ermitteln.

Beim Losen des Differentialgleichungssystems (2) fir die oben genannten Ketten ist zu beachten, dass fir
das zu bestimmende sowie auch fir jedes andere in der Kette bericksichtigte Nuklid séamtliche in den
Tabellen 5 bis 11 angegebenen Daten und damit alle erforderlichen Zerfalls- und Aufbaupfade bertcksichtigt
werden.

3.3.4 Gesamte Zerfallsleistung, P

Die gesamte Zerfallsleistung P7(¢p,tg) berechnet sich aus der Summe der Zerfallsleistung der Spaltprodukte

(siehe 3.3.2) und der Zerfallsleistung der Actinide und von aus Neutroneneinfangreaktionen in Spaltprodukten
entstandenen Nukliden (siehe 3.3.3) nach Gleichung (5) in 3.3.1.

3.4 Unsicherheit, AP,

Die Unsicherheit AP, der gesamten Zerfallsleistung P, wird aus den Unsicherheiten APg5 von Pg
(siehe 3.3.2) und APy (siehe 3.3.3) von Bz, dem vorliegenden Berechnungsverfahren und der relativen
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Unsicherheit in der thermischen Brennstoffleistung wahrend des Betriebs (AP/P) nach Gleichung (12)
ermittelt.

2
APz(tA,lB) = I’l'\/APSZ(IA,IB)-FAPFf(IA,tB)-FPZZ(Z‘A,ZB)-(%j (12)

Dabei ist n das zur gewahlten statistischen Sicherheit gehérende Vielfache der Standardabweichung.

Die Unsicherheit APg berechnet sich fiir 154 >1s nach den Gleichungen (13) und (14).

4 AQ; 2 ‘
APS(’AJB):Z\/PSZ’I- (tA!tB)'{Q_l} +AP32,,~(1AJB) (13)

i=1 i

mit Pg;(tp,tg) nach Gleichung (7) und

24

AP. 4 ﬂzj B AtB,k _}Vij'tA,k 14

si(tantg) =6 | R; 2/1— e (14)
k=1 =17y

mit R, nach Gleichung (9).

Die Unsicherheit APg berechnet sich fiir 14 <1s nach Gleichung (15).

APg(tp =1s,1g) (15)

APs(ta,tp) = Ps(ta,tr)-
s(tastg) = Ps(ta,tg) Pslin = Ts.ta)

Die Unsicherheit APy berechnet sich nach Gleichung (16).

APR(ip.15) =005 |1+ —A | Bo(ia.tp) (16)
tn +5-10°s
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— Entwurf —

Tabelle 2 — Gesamte thermisch nutzbare Energie Q; aus einer Kernspaltung des spaltbaren Nuklids i
zur Anwendung in Gleichung (4) sowie die entsprechenden Unsicherheiten AQ;

i Spaltbares Ot i@ Oc,, ® 0; AQ;
Nuklid

Tabellen8und9 | MeV MeVv MeV MeVv
1 235 193,7 + 8,7 = 202,4 +0,5
2 238y 198,1 + 10,9 = 209,0 +1,0
3 239py 199,9 + 11,5 = 211,4 +0,7
4 241py 202,0 + 11,9 = 213,9 +0,7

5-19 alle anderen® 200 + 10 = 210

a

Berlicksichtigung der Energie nachfolgender Spaltproduktzerfalle.

Qeﬂf,i Gesamte thermische Energiefreisetzung aus einer Kernspaltung des spaltbaren Nuklids i mit

QCNi Thermisch nutzbarer Anteil der freigesetzten Energie aus nicht zu einer Spaltung fiihrenden

Neutroneneinfangen. Dabei wurde von einer LWR-typischen mittleren Energie je Einfang von 6,1 MeV
ausgegangen. Dieser Wert kann ggf. vom Benutzer reaktorbezogen verandert werden.

Alle anderen spaltbaren Nuklide dienen ausschlief3lich der Neutronenflussberechnung und tragen auch
hier nur einen sehr kleinen Beitrag bei, sodass sie nicht genauer angegeben zu werden brauchen.
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