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Abstract

In order to distinguish emissions from nuclear tests from those of civilian sources, four
isotopes of radioxenon are currently being monitored, to detect nuclear tests in violation
of the Comprehensive Nuclear-Test-Ban Treaty (CTBT). To improve our capabilities
for verifying nuclear tests, the isotope Argon-37 is considered a promising candidate
for global measurements.

The aim of this work is to provide a reliable and consistent estimate of the amount of
Argon-37 released from nuclear reactors. We discuss our results for a pressurized water
reactor and the research reactor FRM II in detail.

Argon-37 can be produced via different mechanisms inside a reactor. Minor quantities
of Calcium-40 in different materials can decay to Argon-37 after a neutron capture.
Impurities of the fuel itself will lead to a continuous Argon-37 emission only in the
case of a leakage from a damaged fuel rod whereas Calcium-40 in the concrete of the
biological shielding outside the reactor produces Argon-37 in significant amounts.

Argon-37 can also be produced by the activation of dissolved Argon-36 in the modera-
tor of both a pressurized water reactor and the FRM IL. The degassing of the nuclear
power plant coolant affects this process and the resulting emissions differ depending on
the exact scenario.

The research reactor has a unique geometry where a single fuel element is moderated
by heavy water which has constant contact to fresh air. For this reason, activation of
Argon-36 in the air of the reactor hall is the main production mechanism. Without any
gas retention systems, Argon-37 is directly emitted into the atmosphere at the FRM II.

We used the modeling and simulation code system SCALE to determine the activity
concentrations expected inside nuclear reactors, and compare them with experimental
data.

Emissions from nuclear facilities are diluted in the atmosphere, so their measurable
contribution at global measurement stations is less than the values we estimate at the
facility. We find activity concentrations far below the global Argon-37 background for
standard operation mode of nuclear reactors but above the global background for short
term emission peaks from high pressurized water reactors.

We have been able to evaluate emissions from civilian sources like pressurized water
reactors and the FRM II for the first time in this work and give an upper limit of
activity concentrations emitted from nuclear reactors. Our results show that Argon-37
emissions of nuclear reactors do not inhibit the detection of nuclear tests in violation
of the Comprehensive Nuclear Test Ban Treaty.



Zusammenfassung

Um zweifelsfrei den nuklearen Charakter von unterirdischen Kernwaffentests zu belegen
und so Verstoke gegen den Kernwaffenteststoppvertrag nachweisen zu kénnen, werden
radioaktive Gase und Partikel in der Atmosphire gemessen. Bislang standen dafiir
vier Radioxenon-Isotope im Fokus. Um diese Verifikation zu verbessern, gibt es Uber-
legungen, auch das radioaktive Edelgasisotop Argon-37 zu iiberwachen. Entscheidend
ist, zuverldssig zwischen Emissionen aus der Explosion eines unterirdischen Tests und
Emissionen aus zivilen Anlagen unterscheiden zu konnen. In dieser Arbeit verfolgen wir
das Ziel, zu bestimmen, mit welchen Beitrdgen an Argon-37 aus einem Druckwasser-
und einem Forschungsreaktor zu rechnen ist.

Argon-37 kann auf unterschiedliche Weise in einem Kernreaktor gebildet werden. Wir
berechnen die Aktivitdtskonzentrationen mit der Modellierungssoftware SCALE und
konzentrieren uns auf die beiden Reaktionen, die innerhalb von Reaktoren in Betracht
kommen.

Nach einem Neutroneneinfang von Calcium-40, welches an unterschiedlichen Orten
als Materialverunreinigung vorkommen kann, bildet sich iiber einen Alphazerfall Ar-
gon-37. In einem Druckwasserreaktor befindet sich solches Calcium-40 im Beton des
biologischen Schildes und in geringen Spuren als Verunreinigung im Brennstoff. Wird
Argon-37 innerhalb des Brennstabes gebildet, bleibt es dort zunichst eingeschlossen.
Nur bei einem Defekt tritt eine Leckage auf, iiber die das Gas ins Kiihlmittel gelangt
und von dort in geringen Konzentrationen abgegeben wird. Aktivierungsreaktionen im
Beton auflerhalb des Reaktordruckbehélters filhren hingegen zu kontinuierlichen Emis-
sionen in relevanten Mengen.

Argon-36 ist als Teil des natiirlichen Isotopengemischs von Argon Bestandteil der Luft,
die bei Kontakt mit Wasser in Losung iibergeht. Durch einen Neutroneneinfang ent-
steht Argon-37. Im Druckwasserreaktor wird der im Moderator geléste Gehalt durch
die Kiihlmittelentgasung reduziert, und die an die Umwelt abgegebenen Emissionen
unterscheiden sich fiir unterschiedliche Szenarien.

Im Kern des Forschungsreaktors FRM II befindet sich ein Brennelement, welches mit
schwerem Wasser moderiert wird. Durch konstanten Kontakt zur Raumluft ist hier
besonders die Aktivierung der stabilen Argonisotope in der Reaktorhalle relevant. Neu-
tronen gelangen durch den Moderator in die Luft und das dort erzeugte Argon-37 wird
iiber die Beliiftung ohne weitere Verzdgerungen an die Umwelt abgegeben.

Zur Uberpriifung unserer theoretischen Berechnungen vergleichen wir diese mit Mes-
sungen nach einer Probennahme am FRM II. Wir finden die Argon-37 Konzentration
in guter Ubereinstimmung mit den berechneten Mengen.



Uns ist in dieser Arbeit erstmalig gelungen, die Emissionen fiir Argon-37 aus unter-
schiedlichen zivilen kerntechnischen Anlagen abzuschétzen. Durch atmosphérische Aus-
breitungsrechnungen konnten wir zeigen, dass sich die Argon-37 Konzentrationen auf
Werte unterhalb des globalen Hintergrundes verdiinnen. Nur fiir kurze Emissionsspit-
zen {iberschreiten die Aktivitdtskonzentrationen sowohl den natiirlichen Untergrund
als auch die Nachweisgrenze von mobilen Messeinheiten. Damit kdnnen wir zum ersten
Mal eine Obergrenze fiir Emissionen aus zivilen Anlagen bestimmen, die bei kiinfti-
gen Messungen zu Verifikationszwecken eine entscheidende Rolle spielt. Insbesondere
zeigen unsere Ergebnisse, dass Argon-37 aus Kernreaktoren den Nachweis nuklearer
Tests nicht behindert und somit ein niitzliches Werkzeug zur Kontrolle des nuklearen
Teststoppvertrags sein kann.
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1. Verifikation von Kernwaffentests

Three-bladed missile

Piercing to the sky -

Vroom,

Bang Bang!

It leaves the ground.

1t is the manifestation of hatred

For the whole earth,

Hatred for this whole solar sytem.
Chogyam Trungpa, 17. Dezember 1969

Kernwaffen gehéren zu den gefdhrlichsten Waffen, {iber die die Menschheit zur Zeit
verfiigt. Thr Zerstérungspotential ist immens. Man muss sich dies immer neu vor Au-
gen fiihren, denn auch, wenn die Technologie seit Jahrzehnten besteht, hat sie nichts
von ihrem Zerstorungspotential eingebiifst. Aus diesem Grund ist es unabdingbar alles
daranzusetzen, dass sich das Wissen iiber diese Walffen nicht weiter verbreitet. Dariiber
hinaus miissen Anstrengungen unternommen werden, nicht nur das Wissen iiber die
Konstruktion einzuddmmen, sondern auch den Test solcher Waffen zu achten. Dafiir
ist es essentiell, genaue Kenntnisse davon zu erhalten, wenn ein Staat Kernwaffentests
(im Geheimen) betreibt.

Die internationale Gemeinschaft hat zum Zweck der liickenlosen Uberwachung von
Kernwaffentests den Umfassenden Test-Stopp Vertrag aufgesetzt, in dessen Zuge ein
globales Uberwachungssystem geschaffen wurde.

Wir méchten in dieser Arbeit das Ziel, Kernwaffentests zweifelsfrei identifizieren zu kén-
nen, weiter voran bringen. Im Mittelpunkt steht dabei das radioaktive Isotop Argon-37.
Bei einem unterirdischen Kernwaffentest entsteht es durch die Reaktion von Spaltneu-
tronen mit Calcium-Atomen in der Erde. Als Edelgas kann es bis an die Oberfliche und
von dort in die Atmosphire gelangen. Bislang wurden Ubungen durchgefiihrt, bei de-
nen im vermuteten Gelinde um den Testort Gasproben genommen und auf den Gehalt
an Argon-37 untersucht wurden.

Seit der Erfindung von Kernwaffen gab es Tausende von Tests. Auf internationaler
Ebene wurden Anstrengungen unternommen, die Durchfilhrung von Kernwaffentests
und die dadurch entstehende Belastung flir Mensch und Umwelt einzudammen. Zu
diesem Zweck wurde der teilweise Test Stopp-Vertrag geschaffen (1963), der Tests in
der Atmosphire, dem Weltraum und unter Wasser verbietet.
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1.1. Der Umfassende Test-Stopp Vertrag

Der Umfassende Test-Stopp Vertrag (im Englischen ,,Comprehensive Test Ban Treaty®
CTBT) wurde am 15. September 1996 zur Unterschrift ausgelegt. Bis zur Fertigstellung
dieser Arbeit haben 183 Staaten den Vertrag unterschrieben und 166 davon ihn auch
ratifiziert. Insgesamt haben 13 Staaten den Vertrag weder unterschrieben noch ratifi-
ziert. Um in Kraft zu treten, werden Unterschriften von 40 Staaten bendétigt, die im
Zusatz 2 des Vertrages spezifiziert sind. Drei dieser Staaten haben weder unterschrie-
ben noch ratifiziert (Indien, Pakistan, Nordkorea). Bei fiinf weitere Staaten steht die
Ratifizierung noch aus (Israel, USA, China, Iran, Agypten).

Der Vertrag wird von der Vorbereitenden Komission (im Englischen ,,Comprehensive
Test Ban Treaty Preparatory Comission®, CTBTO) verwaltet und untersagt alle Arten
von Atomwaffentests. Diese sind Unterwassertests, atmosphérische Tests und unterir-
dische Kernwaffentests. Seit 1980 gab es keinen atmosphérischen Test (Eslinger u. a.,
2015). In den letzten Jahrzehnten wurden ausschliefslich unterirdische Kernwaffentests
durchgefiihrt, die daher auch der Bezugspunkt dieser Arbeit sind.

1.2. Nachweismethoden

Bei einer nuklearen Explosion werden Teilchen und Energie frei gesetzt, die auf un-
terschiedliche Weise detektiert werden konnen. Die CTBTO hat ein globales Uberwa-
chungssystem eingesetzt, um mit unterschiedlichen Messstationen diese Explosion zu
detektieren.

Seismik, Hydroakustik und Infraschall

Mit seismischen Arrays, die iiber den Globus verteilt sind, kénnen die Erschiitterun-
gen im Erdreich, die als Folge der Explosion entstehen, nachgewiesen werden. Aus der
Zeitdifferenz der Signale kann das Ereignis mit hoher Genauigkeit lokalisiert werden.
Auferdem ist es moglich, durch die Natur der Wellen zwischen einer Explosion und
einem natiirlich auftretenden Erdbeben zu unterscheiden. Ebenso lassen sich die Wel-
len in Wasser (Hydroakustik) und Luft (Infraschall) nachweisen. Aufgrund der héheren
Leitfahigkeit von Schallwellen in Wasser sind hier deutlich weniger Messstationen not-
wendig.

Radionuklide

Im Zuge der Explosion werden eine Vielzahl an radioaktiven Spalt- und Zerfallsproduk-
ten erzeugt. Durch Risse im Erdreich kénnen sie an die Oberfliche gelangen. Nur durch
Messung dieser Radionuklide ist es moglich, zweifelsfrei den nuklearen Charakter der
Explosion nachzuweisen. Wahrend die Detektion der Schallwellen duferst schnell ge-
schieht, kann es Wochen dauern, bis eine Luftstromung mit radioaktiven Partikeln aus
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der Quellregion an einer Messstation nachgewiesen wird. Das globale Uberwachungs-
system verfiigt zu diesem Zweck iiber 80 Stationen, die auf der Welt verteilt sind, die
Radionuklide nachweisen konnen. Davon sind 40 Stationen ausgeriistet, zusétzlich auch
Edelgase detektieren zu koénnen.

Edelgase

Edelgase, die bei einem Kernwaffentest erzeugt werden, kénnen besonders leicht aus
der unterirdischen Testeinrichtung entweichen, da sie chemisch inert sind. Luftstro-
mungen transportieren sie weite Strecken, da die chemisch wenig reaktiven Edelgase
deutlich seltener durch Kondensationsprozesse verloren gehen als andere Radionukli-
de, was ihre Detektion auch in groferen Entfernungen ermoglicht. Wichtig ist, dass
es nicht nur méglich ist, die Gase zu detektieren, sondern zwischen Emissionen aus
Kernwaffentests auf der einen und solchen aus zivilen Anlagen auf der anderen Seite zu
unterscheiden. Aufgrund ihrer physikalischen Eigenschaften werden dafiir im globalen
Uberwachungssystem vier Xenon-Isotope gemessen. Ihr Verhiltnis zueinander erlaubt
eine Unterscheidung von Kernwaffentest und zivilen Emittenten.

Ausbreitungsrechnungen

Das Verbindungsstiick zwischen der Detektion des radioaktiven Isotops an der Messsta-
tion und ihrer Quellregion ist der Transport in der Atmosphére. Ausbreitungsrechnun-
gen liefern die theoretische Grundlage, auf der eine konkrete Zuordnung der Emissionen
getroffen werden kann. Das Internationale Daten-Zentrum (im Englischen ,Internatio-
nal Data Center”, IDC) verwendet ein Lagrangsches Teilchen Dispersions Model mit
dem Namen FLEXPART um aufgrund der vorliegenden meteorologischen Daten die
Quellregion bestimmen zu konnen (Stohl u. a., 2005).

1.3. Xenon und seine Rolle im Verifikationsregime

Der natiirlich vorkommende Beitrag an Xenon besteht aus sieben stabilen und zwei ra-
dioaktiven Isotopen mit langen Halbwertszeiten. In der Atmosphére sind etwa 0,087 ppm
stabiles Xenon enthalten. Dariiber hinaus wurden bis heute 34 weitere Isotope mit Halb-
wertszeiten liber 0,1 Sekunden gefunden. Etwa die Hilfte davon entstehen als Spaltpro-
dukte aus der Spaltung schwerer Kerne wie zum Beispiel Uran-235 (Atwood, 2013). Der
grofte Teil an Radioxenon ist anthropogen erzeugt. Mogliche Quellen sind Kernkraft-
werke, Forschungsreaktoren, medizinische Isotopenfabriken und Kernwaffentests. Der
Isotopenvektor der genannten Einrichtungen unterscheidet sich in der Zusammenset-
zung, so dass es moglich wird, anhand der Verhéaltnisse der Xenon-Isotope zueinander
eine Aussage iiber die Quelle zu treffen. Eine differenzierte Betrachtung fiir Xenon
findet sich bei Kalinowski u.a. (2010).
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1.4. Unterirdische Kernwaffentests bis 2018

In den Jahren 2006, 2009, 2013, 2016 und 2017 hat die Demokratische Volksrepublik
Korea mehrere unterirdische Kernwaffentest durchgefiihrt. Alle Test wurden angekiin-
digt und konnten mit dem internationalen Uberwachungssystem detektiert werden.
Seismische Messungen konnten den Ort der Explosion mit einer Genauigkeit von eini-
gen Kilometern auf die nordkoreanische Test-Einrichtung Punggye-ri eingrenzen. Die
absolute Sprengkraft eines Tests abzuschitzen ist ohne genaue Kenntnisse der Boden-
beschaffenheit um die Testanlage schwierig. Allerdings war die Detonation im Zuge des
letzten Tests so stark, dass diese nicht mehr durch eine chemische Explosion erreicht
werden kann. Da eine Untersuchung vor Ort unmdoglich ist, bleibt allein der Nachweis
von radioaktiven Xenon-Isotopen durch das globale Uberwachungssystem zur eindeuti-
gen Verifikation.

Xenon-Emission nach nordkoreanischen Kernwaffentests

Oktober 2006: Strategisch wichtig gelegene Stationen waren zu dem Zeitpunkt nicht
in Betrieb, weshalb erst 12 Tage nach der Explosion eine Konzentration von 0,7 mBq/m?
fiir Xenon-133 an der Station CAX16 bei Yellowknife gemessen werden konnte. Die Un-
tersuchung der lokalen Windverhéltnisse ergab, dass die Emissionen nicht durch eine
nahegelegene medizinische Isotopenfabrik verursacht sein kénnen, obwohl die Konzen-
tration in einer dhnlichen Grokenordnung lag (Saey u. a., 2007). Analysen von zusatzlich
genommen Messungen vor der nordkoreanischen Grenze ergaben ein Isotopen-Verhilt-
nis, das eindeutig nicht aus einem zivilen Kernreaktor stammte (Kalinowski u. a., 2010).

Mai 2009: Obwohl das Messsystem zu diesem Zeitpunkt deutlich besser ausgebaut
und die meteorologischen Bedingungen gut waren, konnten keine radioaktiven Isotope
nachgewiesen werden. Grund dafiir ist wohl weniger ein Versagen der Uberwachung als
eine gelungene Riickhaltung am Testort (Pilger u.a., 2017).

Februar 2013: Einige Tage nach der Explosion wurden bei einer japanischen Mess-
station geringe Konzentrationen an Xenon-133 gemessen, die allerdings als Emissionen
aus einer Isotopen-Fabrik identifiziert werden konnten. Erst beinahe zwei Monate spé-
ter konnten an zwei Messstationen Werte fiir Xenon-133 und Xenon-131m festgestellt
werden, die auf den Kernwaffentest zuriickfithrbar waren (Pilger u.a., 2017).

Januar 2016, September 2016 und September 2017: Es konnten keine signifi-
kanten Mengen an Radioxenon nachgewiesen werden. Nach dem letzten Test berich-
teten nordkoreanische Medien vom Test einer Wasserstoffbombe. Keine Messstation
des Uberwachungsnetzwerkes konnte Xenon-Emissionen nachweisen, obwohl es teilwei-
se nach den Tests weitere Erschiitterungen gab, die zu einer Freisetzung hitten fithren
koénnen. Allerdings hétte man alleine anhand der Xenon-Isotope keine Aussage iiber den
Typ der Kernwaffe machen kénnen. In diesem Zusammenhang wurden Uberlegungen
angestellt, dass das Verhéltnis von Argon-37 zu Xenon zur Unterscheidbarkeit zwischen
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Spalt- und Fusions-Bomben herangezogen werden kénne, da mdoglicherweise mehr Ar-
gon-37 in der Erde durch hoheren Neutronenfluss bei einer Fusionsreaktion entsteht
(Pilger u.a., 2017).

1.5. Argon und seine Rolle im Verifikationsregime

Die Verifikationsmethoden der CTBTO sehen neben der globalen Uberwachung durch
das internationale Messnetz auch eine mégliche Vor-Ort-Inspektion vor. In Hinblick auf
die Messung von radioaktiven Gasproben steht dabei das Isotop Argon-37 im Fokus.
Es entsteht nicht direkt als Spaltprodukt wie die Xenon-Isotope, sondern wird haupt-
sdchlich iiber den Neutroneneinfang von Calcium-40 im Boden gebildet. Da Argon-37
mit etwa 35 Tagen eine ldngere Halbwertszeit hat als die kurzlebigen Xenon-Isotope,
ist es gerade dann ein guter Indikator, wenn Messungen aufgrund von verzdgerten
Freisetzungen erst einige Zeit nach der Explosion erfolgen. Nach mehr als 50 Tagen
sollte die Signatur von Argon-37 stérker als die der Xenon-Isotope sein (Aalseth u. a.,
2011). Die Messung der radioaktiven Edelgase in Boden-Gas-Proben unterscheidet sich
allerdings von den Messungen mit dem internationalen Uberwachungsnetz, da in den
Boden-Proben deutlich héhere Aktivitdten zu erwarten sind. Gerade fiir Argon-37 ist
das entscheidend, da der Nachweis bei geringen Konzentrationen eine messtechnische
Herausforderung ist (wie wir in Kapitel 3 diskutieren werden). Bislang wurde Argon-37
aus diesem Grund im Rahmen der Vor-Ort-Messung als Indikator favorisiert und nicht
im globalen Uberwachungsnetz.

1.6. Chancen und Limitierungen

Wir haben in den voran gegangenen Abschnitten gesehen, wie zur Zeit nukleare Explo-
sionen detektiert und verifiziert werden kénnen. Das etablierte Uberwachungssystem
stofst dabei bisweilen an seine Grenzen: Bislang werden global vier Xenon-Isotope iiber-
wacht, deren Verhéltnis Aufschluss gibt, ob es sich um Emissionen aus einer zivilen
Anlage oder einer nuklearen Explosion handelt. Bis heute ist nie eine Messung aller vier
Isotope nach einem unterirdischen Kernwaffentest gelungen. Eine Vor-Ort-Inspektion
riickt erst mit Ende des Moratoriums des Test Stopp Vertrages in den Handlungsrah-
men. Vorher sind Bodenproben von radioaktivem Argon-37 keine Moglichkeit der Veri-
fikation. In diesen Proben wire die Aktivitdtskonzentration ausreichend hoch, um mit
mobilen Messeinheiten nachgewiesen zu werden. Aufgrund der geringen spezifischen Ak-
tivitdt und den daraus resultierenden Herausforderungen bei Messungen von Argon-37
wird es bislang nicht im Kontext des globalen Uberwachungssystems verwendet. (Ver-
gleiche dazu auch Kapitel 3). Obwohl also ein globales Uberwachungssystem etabliert
wurde, hat die CTBTO weiterhin Interesse daran, die bestehenden Verifikations-Mecha-
nismen zu erweitern und zu erginzen. Wir werden in den néchsten Abschnitten dieser
Arbeit untersuchen, ob es mdglich ist, Argon-37 auch im Kontext des globalen Mess-
netzes zu detektieren. Zu diesem Zweck untersuchen wir, welche Beitrage an Argon-37
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aus zivilen Quellen zu erwarten sind. Zunédchst werden wir die physikalischen Grund-
lagen legen, die fiir die Entstehung von Argon-37 in zivilen kerntechnischen Anlagen
relevant sind. Wir werden auch das Isotop selbst betrachten — wie es in der Umwelt
entsteht und wie es gemessen werden kann. Anschliefend werden wir die Ergebnisse
dieser Arbeit diskutieren und sehen, welche Beitrége in einem Druckwasserreaktor und
einem Forschungsreaktor iiber unterschiedliche Produktionspfade zu erwarten sind. Im
abschliefsenden Kapitel geht es schlieflich darum, mit welchen Emissionen aus zivilen
Anlagen zu rechnen ist.



2. Theoretische Grundlagen

I...a universe of atoms, an atom in the universe
Richard P. Feynman

Ziel dieser Arbeit ist es, die Emissionen aus zivilen kerntechnischen Anlagen abzu-
schitzen. Dafiir miissen wir verstehen, was physikalisch im Inneren von Kernreaktoren
geschieht und welche Prozesse relevant sind. In diesem Kapitel wollen wir uns den phy-
sikalischen Grundlagen widmen, auf die die folgenden Kapitel aufbauen. Wir werden
sehen, welche kernphysikalischen Mechanismen bestimmend sind, mit welchen Gleichun-
gen sie dargestellt werden konnen und welches Vorgehen sich daraus ergibt.

Die Kernphysik spielt eine wesentliche Rolle, wenn wir verstehen wollen, warum sich
Teilchen so verhalten, wie wir es im Reaktor beobachten. Wir werden mit dem Aufbau
von Atomkernen beginnen und anschliefend detaillierter diskutieren, wie Neutronen im
Reaktor entstehen und reagieren. Im letzten Teil werden wir das Simulationsprogramm
SCALE beschreiben, mit dem wir die zur Interpretation noétigen Modellrechnungen
numerisch durchgefiihrt haben.

2.1. Aufbau von Atomkernen

Ein Atomkern besteht aus Nukleonen, die durch die Kernkréfte und ihre Austauschteil-
chen zusammengehalten werden. Fiir grofe Zahlen an Nukleonen wird es energetisch
giinstiger, mehr Neutronen im Kern einzubinden, da die starke Kraft eine geringe Reich-
weite hat und ab einer gewissen rdumlichen Ausdehnung des Kerns die Abstoffung der
Coulomb-Kraft zwischen den Protonen iiberwiegt. Fiir manche Konfigurationen ist es

es auch energetisch gilinstiger, Nukleonen abzugeben oder umzuwandeln: Der Kern zer-
fallt.

Bindungsenergie

Um einen Atomkern in seine Nukleonen zu zerlegen, muss man die anziehenden Kern-
kréfte iiberwinden. Diese Energie wird als Bindungsenergie bezeichnet und oft pro
Nukleon angegeben. Der gebundene Zustand ist dabei fiir die Nukleonen giinstiger und
gemih der Masse-Energie-Aquvalenz entspricht der Unterschied der Bindungsenergie
einer Massendifferenz zwischen der Kernmasse und der Summe der Nukleonenmassen,
die als Massendefekt bezeichnet wird.

Die Bindungsenergie pro Nukleon unterscheidet sich fiir alle Elemente und Isotope. Fiir
leichte Kerne steigt sie mit zunehmender Massenzahl tendenziell zunichst an, erreicht

15
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Abbildung 2.1.: Bindungsenergie pro Nukleon fiir unterschiedliche Elemente in Abhén-
gigkeit von der Atommassenzahl. Die fiir den Verlauf der Darstellung
relevanten Isotope wurden hervorgehoben (Kreuz). Es wurden experi-
mentell bestimmte Werte verwendet (KAERI).

bei Nickel ein Maximum und féllt fiir schwerere Kerne langsam ab (Demtroder, 2014).
Dieser Verlauf ist in Abbildung 2.1 dargestellt.

Dies lésst sich verstehen, wenn man den Atomkern entsprechend seiner homogenen
Dichte analog zu einem Fliisigkeitstropfen mit der Bethe-Weizsécker-Formel beschreibt.
Bei diesem Modell wird die Wechselwirkung zwischen Nukleonen durch verschiedene
Terme beschrieben, die eine unterschiedliche Abstandsabhéngigkeit haben und daher
mit zunehmender Nukleonenzahl verschieden starken Finfluss haben. Kerne sind dann
besonders stabil, wenn sie abgeschlossene Schalen aufweisen (Pauli-Prinzip) und fiir
grofte Nukleonenzahlen immer schwicher gebunden, da die elektromagnetische Absto-
fung dominiert (Demtréder, 2014).

Radioaktiver Zerfall von Atomkernen

Nur wenige der heute bekannten Atomkerne befinden sich in einem stabilen Grundzu-
stand. Fiir viele ist es energetisch gilinstiger unter Aussendung von ionisierender Strah-
lung ihre Nukleonenkonfiguration zu verindern. Die Anderung der Teilchenzahldichte N
mit der Zeit ¢ entspricht der Aktivitdt A. Sie kann {iber die Halbwertszeit ty1, bezie-
hungsweise die Zerfallskonstante A beschrieben werden:

U 1¢)
dt tH

N (2.1)
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Atomkerne, die insgesamt zu viele Nukleonen im Kern haben, zerfallen bevorzugt un-
ter Aussenden eines Alphateilchens. Gibt es allerdings einen Uberschuss an Neutronen
oder Protonen, der abgebaut werden muss, wird der Kern ein solches Teilchen in ein
Proton bzw. Neutron umwandeln und dabei ein Elektron oder Positron aussenden. Bei
dieser Reaktion wird zusétzlich auch ein Neutrino (oder Antineutrino, geméf den Er-
haltungssitzen) frei, welches Energie erhélt. Aus diesem Grund ist das Spektrum der
[—Strahlung kontinuierlich und nicht diskret wie das der a—Strahlung. Ein Uberschuss
an Protonen kann auch iiber einen Elektroneneinfang ausgeglichen werden. Dabei wan-
deln sich ein Proton und ein Elektron aus der Atomhiille zu einem Neutron im Kern.

2.2. Neutronen im Kernreaktor

In den weiteren Kapiteln dieser Arbeit werden wir uns — gedanklich — meist im Inneren
von Kernreaktoren aufhalten. Die Protagonisten der Reaktorphysik sind Neutronen.
Uns beschiftigt ihre Entstehung, ihre Energien und vor allem die Wechselwirkungen,
die sie mit der sie umgebenden Welt eingehen. Wir werden hier die physikalischen
Prozesse besprechen, die das komplexe Zusammenspiel im Reaktorinneren beschreiben.

Kernspaltung

Bei einer Kernspaltung teilt sich ein schwerer Ausgangskern in mehrere kleinere Spalt-
produkte. Diese Spaltprodukte kénnen ganz unterschiedliche Teilchen sein; zum einen
sind es Spaltfragmente: kleinere Kerne, deren Bildungswahrscheinlichkeit von der Spalt-
ausbeute beschrieben wird. Dazu kommen Neutronen, die in unterschiedlicher Zahl und
kinetischer Energie emittiert werden.

Die im Reaktor entstehenden Tochterkerne haben eine hoéhere Bindungsenergie pro
Nukleon als der gréfsere Ausgangskern. Durch den Massendefekt wird die Energiediffe-
renz freigesetzt und die Gesamtmasse ist nach der Spaltung niedriger als zuvor. Dieses
Prinzip ist nicht fiir alle Atomkerne gleich, erst ab einer Massenzahl von etwa 100 ist
eine Spontanspaltung energetisch moglich. Um grofse Kerne zu spalten braucht es (oft)
eine gewisse Aktivierungsenergie, die der Hohe des Coulombwalls entspricht, den die
Protonen durch die elektromagnetische Kraft erfahren. (Um Neutronen aus dem Kern
zu l0sen muss lediglich die Bindungsenergie der am schwichsten Gebundenen aufge-
wendet werden). Je grofer der Ausgangskern, desto niedriger ist der Wall, auf Grund
der Abstandsabhingigkeit der Coulomb-Kraft.

Neutronen-induzierte Spaltung

Fiir die Spaltung von Kernen mit einer ungeraden Anzahl an Neutronen wie Uran-235
braucht das Neutron, das vom Kern eingefangen wird kaum kinetische Energie. Durch
den FEinfang wird ein Kern mit gerader Neutronen- und Protonenzahl gebildet, des-
sen Bindungsenergie hoher ist, da abgeschlossene Kernniveaus kugelsymmetrisch sind,
einen Gesamtdrehimpuls von Null haben und kein Quadrupolmoment besitzen und da-
her besonders stabil sind. Bei Kernen, deren Niveaus bereits vollstiandig besetzt sind wie



18 Kapitel 2. Theoretische Grundlagen

Uran-238 geniigt die vergleichsweise geringe kinetische Energie thermischer Neutronen
nicht um die Spaltung auszuldsen. Diese Kerne lassen sich nur mit hochenergetischen
Neutronen spalten.

Spaltprodukte

Welche Spaltprodukte tatsichlich als Ergebnis aus einer Kernspaltung im Leichtwas-
serreaktor hervorgehen, ist statistisch verteilt. In der Regel sind es zwei Tochterkerne,
einer etwas schwerer, der andere etwas leichter. Seltener gibt es als drittes Produkt
leichte Kerne wie Helium- oder Wasserstoffisotope. Die Haufigkeit, mit der bestimmte
Tochterkerne bei einer Spaltung gebildet werden, ist symmetrisch um zwei deutliche
Maxima bei Massenzahlen zwischen 90 und 100 beziehungsweise 135 und 145 verteilt.
Die Konfiguration ist aufgrund der abgeschlossenen Schalen besonders stabil (weshalb
die Maxima bei Edelgasisotopen liegen). Je hoher die Energie der Neutronen, desto
flacher verlduft die Spaltausbeute und desto weniger stark sind die beiden Hochpunkte
ausgeprigt, da durch die zusétzliche Energie der Neutronen die Bildung von energetisch
weniger giinstigen Konstellationen moglich wird.

Neutronenausbeute

Fiir uns von besonderem Interesse sind die Neutronen. Im Mittel werden bei einer Kern-
spaltung mehrere Neutronen frei, die fiir weitere Reaktionen zur Verfiigung stehen. Nur
so bleibt die Kettenreaktion im Inneren des Reaktors bestehen. Die Neutronenausbeute
— also die mittlere Zahl der Neutronen, die pro Spaltung frei werden — ist energieabhin-
gig: Je grofser die Energie des initialen Neutrons, desto mehr Neutronen werden frei. Bei
der Spaltung von Uran-235 mit thermischen Neutronen liegt die Neutronenausbeute bei
etwas weniger als 2,5 (Ziegler u. Allelein, 2013).

Verzogerte Neutronen

Neben den prompten Neutronen, die direkt bei der Spaltung innerhalb von etwa 10~4 s
frei werden, sind im Kontext der Reaktorphysik auch die Neutronen wichtig, die verzo-
gert abgegeben werden.

Die Spaltprodukte sind instabil und reduzieren einen Neutroneniiberschuss im Kern
durch Beta-Zerfille. Dabei kann es sein, dass das Produkt einer solchen Zerfallskette in
einem angeregten Zustand ist, dessen Energie {iber der Bindungsenergie eines Neutrons
liegt. Dieses wird dann sofort emittiert. Fiir die thermische Spaltung von Uran-235 sind
sechs wesentliche Halbwertszeiten relevant und die verzogerten Neutronen kénnen in
diese sechs Gruppen im Bereich von 55,90 s bis 0,230 s eingeteilt werden. Insgesamt
haben verzogerte Spaltneutronen fiir diese Spaltung einen Anteil von weniger als 0,7 %
an der Gesamtzahl der Neutronen. Fiir die Spaltung von Plutonium-239 ist der Anteil
noch geringer.

Trotzdem sind sie fiir die Reaktordynamik von grofser Bedeutung: Physikalisch ist die
Lebensdauer der Neutronen relevant. Alle Neutronen, die innerhalb einer Lebensdau-
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er entstehen, werden zu einer Neutronengeneration zusammengefasst. Das Verhiltnis
von zwei aufeinanderfolgenden Generationen gibt den Multiplikationsfaktor, der (durch
Spaltung) erzeugte Neutronen mit solchen bilanziert, die durch Absorption und Lecka-
gen verloren gehen. Die Lebensdauer der prompten Neutronen setzt sich aus der Brems-
zeit (in der die Neutronen zu thermischen Energien hin moderiert werden), der Diffusi-
onszeit und der Reaktionszeit (einer neuen Kernspaltung) zusammen und wird durch
die Dauer des Eindringens in den Atomkern dominiert. Fiir verzdgerte Neutronen ist
nicht nur die Lebensdauer des freien Neutrons — die natiirlich fiir prompte und verzo-
gerte Neutronen gleich grofs ist — sondern auch die Spanne zwischen dem auslésenden
Ereignis und dem Ende des ungebundenen Neutronenzustandes relevant. Durch die
verzogerte Emission nach den an die Spaltung anschliekenden Beta-Zerfillen liegt die
mittlere Lebensdauer von verzégerten Neutronen bei etwa 13 s, im Gegensatz zu weni-
ger als 107° s fiir prompte Neutronen (Ziegler u. Allelein, 2013).

Mit einer effektiven Lebensdauer fiir prompte und verzogerte Neutronen folgt innerhalb
einer Zeiteinheit ein deutlich verringerter Leistungszuwachs. Zwar kann ein Reaktor
auch ausschliefflich mit prompten Neutronen kritisch und tiberkritisch werden, aber ein
kontrollierter Betrieb ist auf den kurzen Zeitskalen, in denen sie frei werden, nicht mdog-
lich, da so schnell keine technischen Mafinahmen zur Regulierung des Neutronenflusses
umsetzbar sind.

Energiefreisetzung

Den grofiten Anteil an der bei der Kernspaltung freiwerdenden Bindungsenergie geht
in Form von kinetischer Energie auf die Spaltprodukte {iber. Sie kénnen sich wenige
Millimeter im Brennstoff bewegen, bevor sie zur Ruhe kommen. Bei der Spaltung von
Uran-235 steht insgesamt eine Energie von 207 MeV zur Verfiigung, von der 168 MeV
durch die kinetische Energie der Spaltprodukt noch innerhalb des Brennstoffes in Wir-
me umgesetzt wird. Ebenfalls kinetische Energie erhalten die prompten Neutronen
(5 MeV). Ein typisches Spektrum der Spaltneutronen fiir die thermische Spaltung von
Uran-235 hat ein ausgeprigtes Maximum bei etwas weniger als 1 MeV und fillt zu
hoheren Energien ab (Stacey, 2018). Durchschnittlich 7 MeV wird in Form von elektro-
magnetischer Strahlung frei. Auch die Spaltprodukte selbst zerfallen weiter, wobei Elek-
tronen und Neutrinos frei werden, die zusammen etwa 20 MeV erhalten. Da Neutrinos
kaum mit Materie wechselwirken, ist ihr Anteil (12 MeV) fiir die nutzbare Warmenergie
verloren. Insgesamt ergeben sich so etwa 200 MeV an Wairmeenergie pro gespaltenem
Uran-235 Atom (Stacey, 2018).

Spektrum

Zunichst haben die prompten Neutronen Energien in einem breiten Bereich bis hin zu
mehreren MeV. In einem thermischen Reaktor wird die Mehrzahl der Neutronen durch
Stofke auf Energien unterhalb von 1 eV abgebremst. Langsame Neutronen (mit Energi-
en von wenigen meV) kénnen durch elastische Stoke mit leichten Nukliden zu hoheren
Energien hin beschleunigt werden, so dass geniigend freie Neutronen iiber die zur Aus-
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Abbildung 2.2.: Neutronenflussdichte zu Beginn der Bestrahlung fiir die unterschiedli-
chen Energiegruppen bei einem Druckwasserreaktor (in blau) und dem

Forschungsreaktor Miinchen II (in orange). Erstellt mit dem Programm
SCALE.

16sung einer Kernspaltung notwendige kinetische Energie verfiigen. Dieser Wechsel aus
Abbremsung und Beschleunigung fiihrt zu einer mittleren Energieverteilung der Neu-
tronen im Reaktor. Die genaue Form und Energieverteilung hingt mafigeblich von zwei
Parametern ab: Der Temperatur sowie den Brems- und Absorptionseigenschaften des
moderierenden Mediums. Drei Bereiche des Neutronenspektrums kénnen unterschieden
werden:

e schnelle Neutronen, die bei der Spaltung frei werden
e epthermische Neutronen

e langsame Neutronen (mit einem ausgepréigten Maximum im thermischen Bereich)

Thermische Neutronen sind freie, langsame Neutronen, deren Energie unter 1 eV liegt.
Diese mittlere kinetische Energie entspricht einer Temperatur von etwa 300 Kelvin.
Sie stehen fiir weitere Spaltreaktionen zur Verfiigung und erhalten somit die Kettenre-
aktion. In Abbildung 2.2 erkennen wir die deutlichen Peaks fiir die thermischen und
schnellen Neutronen in den beiden Reaktoren des Druckwasserreaktors und des For-
schungsreaktor Miinchen II (FRM II), die wir in den folgenden Kapiteln 5 und 6 en
détail diskutieren wollen. Deutlich wird, dass fiir das Modell unseres Druckwasserre-
aktors der Schwerpunkt leicht zugunsten der schnellen Spaltneutronen verschoben ist,
wohingegen das Energiegruppenspektrum des FRM II den klassischen, geraden Verlauf
hin zu niedrigeren Energien mit einem deutlichen Hochpunkt im thermischen Bereich
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zeigt. Grund hierfiir ist der Unterschied im Moderator: Schweres Wasser, welches im
Forschungsreaktor verwendet wird, hat andere moderierende Eigenschaften als leichtes
Wasser. Wir werden dies differenziert in Abschnitt 2.4 besprechen.

Lethargie

Da sich die Energie der Neutronen iiber viele Grofenordnungen erstreckt, kann es
giinstiger sein, die Lethargie zu verwenden. Sie ist definiert als:

u=1In (EE”> (2.2)

Eax ist die maximale Energie, die ein Neutron im Reaktor haben kann. Aus Gleichung (2.2)
folgt die differentielle Schreibweise:

du dE
du = @dE =% (2.3)
Durch das Minuszeichen wird deutlich, dass die Lethargie zunimmt, wenn die Energie
des Neutrons abnimmt. In den Abschnitten {iber das Programm SCALE wird uns
die Lethargie wieder begegnen, denn einige Module des Programms berechnen den
Neutronenfluss pro Lethargie (siehe 2.6). Der energieabhéngige Fluss ist iiber folgende

Beziehung mit dem Fluss pro Lethargie verkniipft:

6(w) du = —9(E) dE = ¢(u) = E ¢(E) (2.4)

2.3. Wirkungsquerschnitte

Nachdem wir uns im vorangegangenen Abschnitt mit der Entstehung von Neutronen im
Reaktor beschiftigt haben, wollen wir nun diskutieren, wie sie mit Materie interagieren.
Die Wahrscheinlichkeit, mit der zwei Teilchen miteinander wechselwirken, heifst Wir-
kungsquerschnitt. Sie hat die Dimension einer Fliche. Der Wirkungsquerschnitt un-
terscheidet sich je nach Isotop, Energie und Wechselwirkung. Fiir uns relevant sind
die Einfangwirkungsquerschnitte, die angeben, mit welcher Wahrscheinlichkeit ein Iso-
top ein Neutron, abhingig von seiner Energie absorbiert. Weiterhin interessieren uns
die Streuwirkungsquerschnitte, welche die Wahrscheinlichkeit fiir einen Streuprozess
angeben und somit mafsgeblich bestimmen, wie Neutronen moderiert werden (siehe
Abschnitt 2.4).

Der Wirkungsquerschnitt bezieht sich zun#chst auf ein einzelnes Teilchen. Betrachtet
man allerdings alle auftretenden Wechselwirkungen, miissen wir die Gesamtheit der Teil-
chen in unserem System (also beispielsweise alle Wassermolekiile im Moderator) mit
einbeziehen. Das Produkt aus mikroskopischem Wirkungsquerschnitt (o) und Teilchen-
anzahldichte wird makroskopischer Wirkungsquerschnitt ¥ genannt. Der Kehrwert des
makroskopischen Wirkungsquerschnitts ist die mittlere freie Weglénge eines Neutrons
und ein Mafs dafiir, wie weit es sich bewegen kann, bevor es zu einer Wechselwirkung
kommt.
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Isotope, die einen hohen Einfangswirkungsquerschnitt im Bereich niedriger Energien
haben, werden auch Neutronengifte genannt. Ein Beispiel ist Xenon-135: Es kann als
direktes Produkt bei der Spaltung von Uran entstehen, wird aber hauptséchlich durch
den Zerfall von lod-135 gebildet. Sein Einfangswirkungsquerschnitt ist um mehrere Gro-
flenordnungen grofer als bei benachbarten Nukliden. Wéhrend des normalen Betriebes
eines konventionellen Kernreaktors stellt sich ein Gleichgewicht zwischen Bildung und
Zerfall von Xenon-135 ein. Nimmt die Leistung allerdings ab, wird es als Zerfallsprodukt
nachproduziert und kann durch die hohe Absorptionsrate an Neutronen die Reaktivi-
tat des Reaktors so stark hemmen, dass dieser erst nach mehreren Tagen Ruhe wieder
angefahren werden kann.

Bor hat ebenfalls einen hohen Neutroneneinfangwirkungsquerschnitt. Es ist in einem
Druckwasserreaktor dem Moderator zugesetzt und wird wiahrend der Bestrahlung im
Reaktor iiber die Zeit allmdhlich abgebaut. Durch den Verlust dieses Absorbers bei
niedrigen Energien wird der Verlust der Reaktivitit des Brennstoffes ausgeglichen.
Fiir einige Nuklide nimmt der Absorptionswirkungsquerschnitt im Bereich der thermi-
schen Neutronen mit zunehmender kinetischer Energie des Neutrons ab. Je schneller
sich die Neutronen bewegen, desto kiirzer ist die Verweilzeit im Kernbereich und desto
unwahrscheinlicher wird eine Absorption. Dieser Bereich wird daher auch 1/v-Bereich

genannt. Hier gilt:
1 1

g4 X — X —— X 2.5
NG = (2.5)

-

Resonanzabsorption

Die Wirkungsquerschnitte mancher Nuklide weisen fiir hohere Energien (von einigen
eV bis keV) ausgeprigte Resonanzen auf. Absorbiert ein Kern ein Neutron, wird seine
Bindungsenergie um einen bestimmten Betrag gesenkt. Entspricht die Summe dieser
Differenz gemeinsam mit der Neutronen-Energie im Schwerpunktsystem einem Energie-
niveau des Kerns ist die Absorption besonders wahrscheinlich. Uberschiissige Energie
des angeregten Zustandes des Produktes wird in Form von Gammastrahlung emit-
tiert. Die Breit-Wigner Formel setzt den Neutroneneinfangswirkungsquerschnitt mit
der Energie im Schwerpunktsystem Fgp in Zusammenhang. Fiir den Verlauf des Wir-
kungsquerschnitts der (n,y)-Reaktion gilt nach Stacey (2018) in der Umgebung einer
Resonanz:

ry | Ey 1

oy(Esp) = 00—

2
0L it y= 2 (Esp — Ey) . 2.
T\ By Tag2 Wit v=plBse—Fo) (2:6)

Hier ist Fy die Energie, bei der die Resonanz auftritt, I' die Halbwertsbreite der Reso-
nanzlinie (des Gesamtwirkungsquerschnitts), oy der Wirkungsquerschnitt bei der Ener-
gie Ey und I', die Breite des Einfangs. Das Verhéltnis von I', /I" gibt die Wahrschein-
lichkeit an, dass der entstandene angeregte Kern Gamma-Strahlung emittiert.

Um den Neutronenfluss und damit die moglichen Reaktionsraten fiir die Wechselwir-
kung von Neutronen mit Materie im Reaktor zu bestimmen, sind zwei Besonderheiten
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zu beriicksichtigen, die im Zusammenhang mit dem Resonanzbereich der Wirkungs-
querschnitte auftreten.

Energetische Selbstabschirmung

Die Neutronenenergien reichen im Spektrum eines Leistungsreaktors iiber einen weiten
Bereich, der auch die Region der Resonanzenergien einschlieft. Durch die Absorptio-
nen in diesem Bereich wird der Neutronenfluss reduziert. Die Absorptionsrate fiir den
Prozess ist allerdings wiederum proportional zum Fluss, weshalb im Bereich der Reso-
nanz die Rate verringert ist, im Vergleich zu Bereichen, in denen der Neutronenfluss
(energetisch) ungestort ist.

Rdumliche Selbstabschirmung

In einem heterogenen Reaktor, bei dem Brennstoff, Absorber und Moderator getrennt
voneinander vorliegen, kommt es auch zu einem rdumlichen Abschirmungseffekt: schnel-
le Neutronen kénnen nicht tief in den Brennstoff eindringen, da genau in diesem Ener-
giebereich die Resonanzen liegen. Thermischen Neutronen hingegen fehlt die entspre-
chende Energie und durch die Energieabhéngigkeit des Wirkungsquerschnittes 16sen
sie bereits in den aufen liegenden Schichten Kernspaltungen aus, sodass die inneren
Bereiche von den dufseren abgeschirmt werden. Genauso brennen Absorber schichtweise
von auflen nach innen ab.

Datenbanken

Literaturwerte iiber unterschiedlichen Wirkungsquerschnitte werden in einigen grofsen
Datenbanken gesammelt. Bevor solche Daten zweifelsfrei fiir physikalische Modellrech-
nungen, wie wir sie in den néachsten Kapitel betreiben wollen, verwendet werden kénnen,
werden sie auf Konsistenz, Ubereinstimmung mit bisherigen Experimenten und statis-
tische und systematische Fehler hin iiberpriift und bewertet. Weltweit werden mehrere
dieser umfassenden Datenbanken betrieben. Wir verwenden in dieser Arbeit das United
States Evaluated Nuclear Data File (ENDF/B). Auch das spéter in diesem Kapitel be-
sprochene Simulationsprogramm SCALE verwendet Wirkungsquerschnitte aus dieser
Datenbank.

2.4. Moderation der Neutronen

Spaltneutronen haben relativ hohe Energien bis zu 5 MeV und mehr, mit einem Ma-
ximum im Bereich von etwa 1 MeV (Stacey, 2018). Um weitere Kernspaltungen auszu-
16sen, miissen sie auf thermische Energien moderiert werden, da fiir niedrige Energien
die Absorptionswahrscheinlichkeit steigt.

Die Energie der Spaltneutronen verringert sich, wenn sie elastisch auf die Atome des
Moderators treffen. Diese Kerne kénnen in guter Nidherung als ruhend angenommen
werden. Von einem kinematischen Standpunkt aus betrachtet sind nur die Verhéltnisse
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der Massen relevant (so dass wir diese im Folgenden in Neutronenmassen angeben).
Die Masse des Moderator-Kerns entspricht damit seinem Atomgewicht A. Im Koordi-
natensystem der bewegten Teilchen entfernen sich nach dem Stof beide unter einem
180° Winkel voneinander mit modifizierten Geschwindigkeiten. Der Winkel zur neuen
Geschwindigkeit nach dem Stof sei im bewegten Koordinatensystem ©. Fiir die Energie
des Neutrons vor dem Stof (F) und nach dem Stof (E’) im Laborsystem ergibt sich
folgender Zusammenhang:

E _ (1+o¢)+(1—o¢)cos@7 mit o — (A—-1)2 '

E 2 (A+1)2
Der Energieiibertrag hingt also vom Stofwinkel der beiden Teilchen ab. Der Winkel
im bewegten Bezugssystem ist dabei mit dem Stofswinkel im Laborsystem korreliert.
Der grofste Energieiibertrag findet statt, wenn das Neutron im Schwerpunktsystem um
den Winkel 7 zuriick gestreut wird. Fiir Wasserstoff (A=1, a=0) bedeutet das, dass
die gesamte Energie in nur einem Stof iibertragen werden kann. Bei einem elastischen
Stof mit schwereren Nukliden geht dabei nur der Anteil 1 — « verloren (siehe Gleichung
2.7).
Der mittlere logarithmische Energieverlust € ergibt sich zu:

_ o (A=) A+1

Wir kénnen € als ein Mak fiir die moderierenden Eigenschaften fiir ein Medium verste-
hen. Je grofer die Masse der Nuklide des Mediums ist, desto kleiner wird der Energie-
verlust. Daraus kénnen wir bestimmen, wie viele St6fte n im Mittel notwendig sind, um
ein Neutron auf thermische Energien abzubremsen:

2.7)

/

(n) = ln(EE/E) . (2.9)
Dabei ist E die Energie des Neutrons zu Beginn, von der es auf die neue (beispielsweise
thermische Energie) E abgebremst wird. Betrachten wir beispielhaft ein schnelles Spalt-
neutron, dass von einer Energie von 2 MeV auf 1 eV moderiert wird: Geschieht dieser
Prozess durch Wasserstoffatome, ergeben sich aus Gleichung (2.9) mit Gleichung (2.8)
14 Stoke. Fiir Deuterium sind es 20. Um die moderierenden Eigenschaften einer Ver-
bindung zu bestimmen, wie zum Beispiel leichtes und schweres Wasser, werden die
Parameter der einzelnen Komponenten mit der Konzentration gewichtet, mit der sie in
der Verbindung vorkommen. Daraus ergibt sich fiir schweres Wasser ein beinahe dop-
pelt so grofser Wert fiir die Anzahl der Stofse. Trotzdem ist es der bessere Moderator, da
zusétzlich zu den elastischen Stéfen auch der Wirkungsquerschnitt fiir die Absorption
des Neutrons mit einbezogen werden muss. Der mittlere logarithmische Energieverlust
multipliziert mit dem Verhaltnis von makroskopischem Wirkungsquerschnitt fiir Streu-
ung Y und Absorption X, gibt das moderierende Verhiltnis an, ein Wert, der fiir
schweres Wasser deutlich hoher ist als fiir leichtes Wasser. Schweres Wasser ist also der
bessere Moderator, da deutlich weniger Neutronen absorbiert werden (obwohl mehr
Stoke zur Abbremsung notwendig sind) (Stacey, 2018).
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2.5. Neutronentransport

Die Neutronenkonzentration ist innerhalb des Reaktors nicht gleich, weshalb sich Neu-
tronen entlang des Gradienten diffusiv durchmischen. Dieses Verhalten wird durch die
Transporttheorie beschrieben. Mit der Losung der Transportgleichung erhélt man die
Flussdichte in Abhéngigkeit von Ort r, Energie E und Zeit ¢t. Daraus lassen sich die Leis-
tungsdichteverteilung des Reaktors, die Wahrscheinlichkeit fiir eine Neutronen-Leckage
und weitere Einfliisse auf die Reaktivitdt bestimmen. Neben dem Ort beriicksichtigt
die Transportgleichung auch die Richtungsverteilung der Neutronen im Raumwinkel €2,
da diese bei Stofen ihre vektorielle Geschwindigkeit &ndern und so ein random walk
entsteht. Die durch die Stokprozesse entstehende Bewegung heifst Diffusion. Fiir Neu-
tronen sind allerdings nur Wechselwirkungen mit Atomen zu beriicksichtigen, denn bei
der Diffusion von Neutronen (im Gegensatz zu Gasen) sind Wechselwirkungen unterein-
ander so unwahrscheinlich, dass sie nicht beriicksichtigt werden miissen. Daher enthélt
die Transportgleichung keine Terme, die in der Neutronendichte quadratisch sind. Die
Transportgleichung bilanziert die Gewinne an Neutronen in einem bestimmten Volu-
menelement gegen die Verluste aus diesem Bereich.

aN(r,E,Q,t)d ~ 10¢(r, E,Q,1)
ot =% ot
Der Ausdruck dg bezeichnet das Phasenraumvolumen, in dem wir uns befinden. In
Gleichung (2.10) haben wir die Beziehung der Neutronenflussverteilung zur Teilchen-
zahldichte N und der mittleren Geschwindigkeit v ausgenutzt:

dg = Gewinne - Verluste (2.10)

o(r,E,Qt) =v-N(r,E,Q,t) . (2.11)

Neutronen strémen in ein Volumenelement hinein und werden mit der Wahrscheinlich-
keit X aus einem anderen Raumwinkel Q' kommend in Richtung Q gestreut (wobei
sich die Energie von E’ nach E &ndert). Zusétzlich kénnen sie durch Spaltung im Pha-
senelement entstehen oder {iber eine andere Quelle S eingebracht werden.

Neutronen gehen verloren, wenn sie hinaus strémen oder aus der Bewegungsrichtung 2
nach ' gestreut werden. Die Verluste durch Stofe im Phasenelement werden mit X ¢ dg
beschrieben. Dazu kommt die Differenz zwischen ein- und ausstrémenden Neutronen,
die durch die Divergenz des Neutronenstroms beschrieben wird. Mit diesen Termen
erhalten wir die zeitabhingige Transportgleichung in der allgemeinsten Form:

19¢(7, B, 1)

- 5 = —V(Qo(7, E, Q1)) — (7, E)o (7, E, Q, 1) (2.12)

T / E' / V(i B, ) Ss(F, E' — E,Q — Q)dQdE’
+ S(7,E,Q,t)

Gleichung (2.13) enthélt Integrale {iber die Energie und den Raumwinkel und Differen-
tiale nach Ort und Zeit. Allgemein ist sie nicht 16sbar, allerdings gibt es unterschiedliche
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Naherungsverfahren, die in Abbildung 2.3 dargestellt sind. Grundsédtzlich kénnen wir
zwischen den Monte Carlo Methoden auf der einen Seite und Losungsverfahren iiber
Legendre-Polynome (Py, Doppel- Py, By) oder numerische Integration (Sy) auf der
Anderen unterscheiden. Eine detailliertere Darstellung (insbesondere der Lésungsver-
fahren iiber Kugelfunktionen) findet sich in Stacey (2018), hier wollen wir nur das
allgemeine Vorgehen skizzieren.

Monte Carlo

Im Gegensatz zu den analytischen L&sungsverfahren werden bei der Monte-Carlo-Me-
thode einzelne Neutronenschicksale nach dem Zufallsprinzip durchgespielt. Im Rahmen
der physikalischen Gesetzméakigkeiten werden Werte fiir die unterschiedlichen Variablen
variiert (beispielsweise die zuriickgelegte Strecke eines Neutrons bis zu einem Stof). Die
anschliefende Reaktion wird durch Zufallszahlen entschieden (Streuung, Absorption,
Kernspaltung). Dieser Prozess wird mit allen zu beriicksichtigen Moglichkeiten durch
gespielt und die sich ergebenden Grofen (Ort, Alter, Geschwindigkeit) festgehalten.
Man erhélt daraus die Neutronenflussdichte, wenn man die statistische Verteilungs-
funktion mit der Quelldichte, mit der Neutronen entstehen, multipliziert und iiber den
gesamten Phasenraum integriert (Ziegler u. Allelein, 2013).

| Transportgleichung |

| Stochastische Methoden | | Deterministische Methoden |
| Monte Carlo | | SN-Methode ” BN-Methode ” PN-Methode | Doppel-PN-
Néherung

Diffusionstheorie l

| Diffusionsgleichung |* Fermi-Alter-
‘ Methode

| Eingruppentheorie |

Y

| Mehrgruppentheorie |

Abbildung 2.3.: Ubersicht iiber die unterschiedlichen Losungsansitze der Neutronen-
transportgleichung in Anlehnung an Ziegler u. Allelein (2013).
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Legendre Polynome (Px-N&herung)

Die Transportgleichung enthélt mehrere unabhéngige Variablen. Bei einer Niherung
iiber Kugelfunktionen werden der winkelabhéngige Fluss und die differentiellen Wir-
kungsquerschnitte mit Legendre-Polynomen entwickelt. Die mathematischen Eigenschaf-
ten der Polynome (Orthogonalitatsrelation und Additionstheorem) fithren dazu, dass
wenn man die mit den Polynomen entwickelte Gréfen in die Transportgleichung ein-
setzt, und iiber alle Streuwinkel der Neutronen integriert, fiir alle Entwicklungskoeffizi-
enten der Legendre-Momente eine lésbare Gleichung erhilt. Neben der Anderung des
Raumwinkels muss auch die Energieinderung bedacht werden: Dazu werden in einer
Anzahl diskreter Energieintervalle die jeweils gemittelte Werte erfasst. Daraus ergibt
sich ein System von Differentialgleichungen, deren Lésung die Momente der entwickel-
ten Flussdichte liefert.

Bricht man die Entwicklung bereits nach dem ersten Legendre-Polynom ab, erhilt
man drei Gleichungen, von denen man eine vernachldssigen kann. Die andere ergibt
das Fick’sche Gesetz fiir Neutronendiffusion und aus der Ersten folgt die Diffusionsglei-
chung.

2.6. Das Simulationsprogramm SCALE

Die Werte, die wir in dieser Arbeit abschitzen wollen, folgen aus Gleichungen, die
durch die komplexen, zugrunde liegenden physikalischen Prozesse nicht mehr analy-
tisch 16sbar sind. Fiir die anspruchsvollen numerischen Losungen verwenden wir den
Programmcode SCALE (Standardized Computer Analyses for Licensing Evaluation).
Fiir alle Modellrechnungen haben wir die Versionen 6.1.2 und 6.2.1 — die zum Zeitpunkt
dieser Arbeit aktuellsten — verwendet. SCALE wird vom Oak Ridge National Labora-
tory (ORNL) entwickelt, getestet und gewartet.

Das Programm ist in der Programmiersprache FORTRAN geschrieben und umfasst un-
terschiedliche Codes, die fiir verschiedene Fragestellungen sowohl kombiniert als auch
separat verwendet werden kénnen. SCALE strukturiert sich in sogenannte Kontrollmo-
dule, die die Eingabe des Benutzers verarbeiten, das Eingabedokument vorbereiten,
weitere Folgemodule aufrufen und automatisiert Daten an die sogenannten Funktio-
nalmodule weiterleiten, die die tatséchlichen Berechnungen ausfithren. Wir werden nun
zunichst die Module und anschliefend die Unterschiede fiir Modellrechnungen mit den
beiden SCALE-Versionen diskutieren.

Die zentralen Bereiche, die wir mit SCLAE bearbeiten sind die Bestrahlung und der
Zerfall von Nukliden. Bei der Darstellung der zugrunde liegenden Gleichungen folgen
wir weitestgehend der Notation in Rearden u. Jessee (2016).

TRITON

Das Kontrollmodul TRITON ( Transport Rigor Implemented with TIme-dependent Ope-
ration for Neutronic depletion) erlaubt unterschiedliche Rechnungen im Bereich der Re-
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(TRITON ) (Benutzerdefinierte Eingabe und
LStandardisierte Datenbibliotheken

(XSPROC: A
»| Vorbereiten von
Wirkungsquerschnitts-Bibliotheken
mit Resonanzselbstabschirmung

\und Energiegruppen )
(NEWT: )

»| LOsen der zeitunabhangigen
Transportgleichung,
Berechnung der raumlichen

\Neutronenflussdichte

(

ORIGEN:
Berechnung der Nuklidkonzentration
fur Bestrahlung und Zerfall

»
!

—>[Ausgabe: Zeitabhangige Inventare }

Abbildung 2.4.: Schematische Darstellung einer Bestrahlungsrechnung mit SCALE. Ab-
bildung nach Rearden u. Jessee (2016).
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Gebiet Modul Aufgabe

XSPROC  Wirkungsquerschnitte Erstellen von korrigierten
WQ-Bibliotheken

NEWT Deterministischer Transport 2D Transportrechnung
zur Neutronen-Analyse

ORIGEN Aktivierung, Bestrahlung, Zerfall Berechnung von Isotopen-
Konzentration, Zerfallswirme,
Strahlungsquelltermen

TSUNAMI  Sensititvitdts- und 3D Monte Carlo Eigenwert-
Unsicherheits- Analysen und Sensitivitdts-Analyse
KENO V.a Monte Carlo Transport Monte Carlo Eigenwert-Codes

fiir Mehrgruppen- und kontinuierliche
Energie Analysen

Tabelle 2.1.: Die fiir diese Arbeit wichtigsten Module und ihre Aufgaben in SCALE

aktorphysik, in dem es sich verschiedener Funktionalmodule bedient, die in Tabelle 2.1
zur Ubersicht aufgefithrt sind.

Wir haben TRITON fiir zweidimensionale Bestrahlungsrechnungen verwendet. Die ent-
sprechende Sequenz (T-DEPL) ruft mehrere Module auf, die die Eingabe des Benutzers
verwerten und dann fiir einzelne Zeitschritte zun&chst aus standardisierten Bibliotheken
Wirkungsquerschnitte fiir das Problem berechnen. Anschliefend wird iiber die Trans-
portgleichung (numerisch) der Neutronenfluss und damit der Abbrand bestimmt. Der
iterative Prozess iiber alle Zeitintervalle ist in Abbildung 2.4 dargestellt. Dabei wird
der Neutronenfluss aus frei gewdhlten Anfangswerten bestimmt und anschliefend als
neuer Ausgangswert fiir die gleiche Rechnung verwand, bis die Differenz zwischen Ein-
gangswert und Ergebnis ausreichen klein ist und der Neutronenfluss damit konvergiert.

ORIGEN

Der grofe Programmabschnitt in SCALE, der fiir Abbrand, Bestrahlung und Zerfall zu-
standig ist, heit ORIGEN (Oak Ridge Isotope Generation code). ORIGEN berechnet
die zeitabhingige Nuklidkonzentration, Aktivitdt und den Quellterm fiir alle Isotope
wihrend Transmutation, Spaltung oder Zerfall. Es wird durch das Kontrollmodul TRI-
TON aufgerufen, um die Berechnungen zur Bestrahlung durchzufiihren.

Die zentrale Aufgabe ORIGENSs ist es, die gewthnlichen Differentialgleichungen zu
16sen, die die Nuklidzusammensetzung in Abhéngigkeit von Bestrahlung und Zerfall
beschreiben:
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dN;
dt

= (i + 2030)Nj(t) — (\i + 01) Ni(t) + Si(t) (2.13)
iZi

N; Menge an Nuklid 7 (in Atomen)

N\;  Zerfallskonstante fiir Nuklid ¢

y;;  anteilige Ausbeute an Nuklid ¢ aus Zerfall von Nuklid j

o; iber das Spektrum gemittelter WQ fiir den Verlust von Nuklid j (in barn)

zj anteilige Ausbeute an Nuklid ¢ aus Neutronen-induziertem Verlust von Nuklid j
¢  zeitabhingiger Neutronenfluss (iiber Winkel und Energie integriert)

S;  zeitabhéngiger Quellterm (in Atomen pro Sekunde)

Gleichung (2.13) enthélt keine Ortsabhingigkeit. Sie kann hier als iiber ein Volumen
gemittelt interpretiert werden, da der Fluss rdumlich gemittelt ist und Abhingigkei-
ten von der Energie nur in den mit dem Fluss gewichteten Wirkungsquerschnitte aus
Reaktionsausbeuten liegen. Die Terme fiir alle Wechselwirkungen sowie der Term fiir
den Zerfall lassen sich als eine Matrix zusammenfassen, die als Ubergangsmatrix A
bezeichnet wird. In der Matrix-Schreibweise wird Gleichung (2.13) zu:

ddij — A N() + S(t), mit A= Ay + Ay (2.14)

Grundsitzlich verwendet ORIGEN eine standardisierte Ubergangsmatrix. Da die Neu-
tronen im thermischen Bereich durch Stofse in ein Energiegleichgewicht mit den Um-
gebungsatomen kommen, miissen die Wirkungsquerschnitte korrigiert werden. Sie gel-
ten zundchst fiir die wahrscheinlichste Geschwindigkeitsverteilung, die allerdings von
der thermischen Bewegung der Atome und Neutronen abweichen kann. Dafiir bietet
sich entweder das Modul COUPLE an (mit einem benutzerdefinierten Spektrum und
Selbstabschirmungs-Wirkungsquerschnitten) oder das Modul ARP (das existierende
ORIGEN-Bibliotheken interpoliert).

Wird die Ubergangsmatrix problemspezifisch errechnet, werden die Matrixkoeffizienten
zunéichst fiir ¢ = 1 bestimmt und gespeichert. Wiahrend des iterativen Lésungsprozes-
ses werden sie dann innerhalb der Matrix fiir jedes Fluss-Intervall rekonstruiert.

Auch die relativen Ausbeuten miissen berechnet werden: Die Wirkungsquerschnitte
der jeweiligen Nuklide werden bestimmt, aus denen sich die Ausbeute z; ergibt, in
dem das Neutronenfluss-Spektrum mit der verwendeten Wirkungsquerschnitts-Biblio-
thek gefaltet wird. Dabei sind sowohl Spaltausbeuten als auch Nachproduktion entlang
der Isomere eingeschlossen.

Um die beschriebene Bestrahlungs- und Zerfallsgleichung zu 16sen verfiigt ORIGEN
iiber zwei verschiedene Losungsanséitze: eine Hybrid-Matrix Methode fiir exponentiel-
le/lineare Ketten und eine Ndherungsmethode nach Chebyshev.

Im Zuge der Neuerungen von SCALE 6.1.2 auf SCALE 6.2.1 wurde ORIGEN von
FORTRAN 77 auf FORTRAN 90+ portiert.
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NEWT

NEWT (New ESC-Based Weighting Transport) ist ein Modul, dass fiir zweidimensiona-
le Geometrien den Neutronenfluss berechnet. Der Berechnung liegt die zeitunabhingige
Form der linearen Transportgleichung zu Grunde:

Q-Vé(F,Q, E) + Siot (7, B) (7, Q, E) = Qs(F,Q, E) + Q¢ (7, Q, E) + Qext (7, E) (2.15)

mit
Q Raumwinkel
Yot totaler makroskopischer Wirkungsquerschnitt
0] Winkelabhéngiger Fluss pro Lethargie am Ort 7 in den Kegelausschnitt €2
Qs Quellterm durch Streuung
Qs Quellterm durch Spaltung
Qext externe Quelle

Fiir die Quellterme, die aus Streuung und Spaltung resultieren gilt:
Q.(F,Q,E) — / 4o / dE'S,(F,Q = O, F — E)o(7,. 0, E')  (2.16)
A 0
QM E) = x(7 E)/0 dE'n(7, E"\S¢(F, E") (7, Q, E) (2.17)

mit
Ystreuung  makroskopischer Streu-Wirkungsquerschnitt
Yspaltung  makroskopischer Spalt-Wirkungsquerschnitt
x(7, E) Anteil an Neutronen, die am Ort 7 mit einer Energie ' entstehen
n Anzahl Neutronen, die aus einer Spaltung am Ort 7 mit einer Energie E’
entstehen

Die Losung der Neutronentransportgleichung liefert eine Beschreibung von Position,
Bewegungsrichtung und Energie der Neutronen. Als Losungsverfahren wird in NEW'T
die Methode der diskreten Ordinaten verwendet. Dabei wird in einer kleinen Zelle der
Fluss zu vier Seiten sowie ein gemittelter Fluss fiir die gesamte Zelle bestimmt und ite-
riert, bis das Ergebnis konvergiert. NEWT verwendet den ESC-Ansatz (fiir Extended
Step Characteristic), der davon ausgeht, dass in jeder Zelle die physikalischen Grofsen
wie beispielsweise Wirkungsquerschnitte einheitlich sind und die Zelle durch gerade Li-
nien definiert ist. Wie bei anderen Differenzenverfahren auch ist es dabei wichtig, dass
die Volumina der Zellen nicht zu groft werden. Die Zelle sollte so klein gew#hlt sein,
dass der ortsabhingige Fluss sich innerhalb der Zelle nur geringfiigig dndert.

TSUNAMI-3D

TSUNAMI-3D ist ein Kontrollmodul, das wir verwenden, um dreidimensionale Modelle
zu erstellen. Die eigentliche Aufgabe dieses Kontrollmoduls ist die Berechnung der Sen-
sitivitdtsdaten iiber zwei unterschiedliche Monte Carlo Verfahren. Wir verwenden den
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multi group Ansatz, der sich in der theoretischen Herangehensweise deutlich von dem
anderen Verfahren (continous energy) unterscheidet. Als Kontrollmodul benutzt TS-
UNAMI-3D verschiedene Module, die Daten verarbeiten und Berechnungen ausfiihren:
XSProc beginnt und berechnet Wirkungsquerschnitte und bereitet Geometrie-Daten
fiir Selbstabschirmungs- und Flussgewichtungsrechnungen vor. Das Modul KENO be-
rechnet unter anderem den Fluss in den unterschiedlichen Energiegruppen, der fiir uns
besonders von Interesse sein wird. Anschlieffend liefert das Modul BONAMIST die Sen-
sitivitidtskoeffizienten, aus denen das Moduls SAMS die Ausgabe erstellt. Stochastische
Monte Carlo Methoden sind fiir die Losung der Transportgleichung besonders dann
sinnvoll, wenn es um komplexe Geometrien geht, fiir die die Neutronenmultiplikation
oder Dosisrate bestimmt werden soll. Geht es allerdings darum, die Neutronenflussdich-
te in Abhéngigkeit von Ort und Energie zu bestimmen, kann die Methode fehleranfallig
sein (Rearden u. Jessee, 2016). (Dies liegt daran, dass KENO die Flussdichte nicht fiir
jedes Segment eines Arrays bestimmen kann (wie NEWT) sondern nur tiber die in der
Geometrie spezifizierten Segmente mittelt).

Version 6.1.2 und 6.2.1 und ihre Unterschiede

Wie jede Doktorarbeit erstreckte sich auch dieses Projekt iiber mehrere Jahre. Wahrend
dieser Zeit gab es Anderungen und mehrere Updates an der verwendeten Software. Fiir
frith durchgefiihrte Modellrechnungen haben wir den damals aktuellsten Programmcode
SCALE 6.1.2 verwendet und fiir die letzten Projektabschnitte die aktuellste Version
SCALE 6.2.1. Nun ist die Frage berechtigt, ob sich durch den Wechsel der verwendeten
Versionen Unterschiede in den Ergebnissen ergeben.

In Abbildung 2.5 ist der mit zwei unterschiedlichen Programmversionen berechnete
Fluss fiir ein Modell des FRM II dargestellt. Das Ergebnis unterscheidet sich erst in
der dritten Stelle, so dass kein Unterschied erkennbar ist. Darunter ist die Differenz der
beiden Fliisse dargestellt, die mehrere Groflenordnungen niedriger ist als der jeweilige
Fluss. Die Differenz zeigt selbst kaum Struktur, weshalb davon auszugehen ist, dass es
sich um vernachldssigbares Rauschen handelt. So wird deutlich, dass die technischen
Updates keinen Einfluss auf die physikalischen Modelle haben und die Ergebnisse dieser
Arbeit verlésslich sind, unabhéngig davon, mit welcher Programmversion sie durchge-
fihrt wurden.

Das jiingste Update SCALE 6.2.1 unterscheidet sich zur Hauptversion SCALE 6.2
durch unwesentliche Verbesserungen und leicht gesteigerte Stabilitit. In der Haupt-
version SCALE 6.2 kommen zum ersten Mal die Wirkungsquerschnittsbibliotheken des
ENDF/B-VIIL.1 zum Einsatz. Sie koénnen fiir generelle Neutronen-, Gamma- und ge-
koppelte Neutronen-Gamma-Rechnungen verwendet werden und stehen sortiert in 252
Gruppen (beziehungsweise 56 Gruppen, je nach Anwendung) zur Verfiigung. Die Spal-
tausbeuten, die von ORIGEN verwendet werden, wurden erneuert um nun bessere
Ubereinstimmungen mit Experimenten fiir Uran-235, Uran-238, Pu-239 und Pu-241 zu
liefern. Dariiber hinaus gibt es zahlreiche Anderungen und Erweiterungen in diversen
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Abbildung 2.5.: Fluss fiir ein Modell des FRM 11, berechnet mit zwei unterschiedlichen
Programmversionen von SCALE (6.1.2 in blau und 6.2.1 in rot), sowie
ihre Differenz (blau).

Modulen, die genau in Rearden u. Jessee (2016) beschrieben sind, aber fiir diese Arbeit
keine Relevanz haben.






3. Argon

That’s the whole problem with science:
You've got a bunch of empiricists trying to describe things of unimaginable wonder.
Calvin and Hobbes

In dieser Arbeit wollen wir die mdglichen Emissionen an radioaktivem Agron-37 aus
zivilen Anlagen abschitzen. Diese Beitréige sind essentiell fiir eine verbesserte Verifika-
tion von unterirdischen Kernwaffentests. Bevor wir uns in den folgenden Kapiteln der
Berechnung der Aktivititen in Kernreaktoren widmen, wollen wir in diesem Kapitel die
unterschiedlichen Entstehungsprozesse und das Verhalten von Argon-37 besprechen.
Argon ist das dritt-hiufigste Element in Luft und hat einen Volumenanteil von 0,93 %
(Fay u. Biegalski, 2013). Es setzt sich aus mehreren stabilen Isotopen zusammen, dar-
unter Argon-36 mit einer natiirlichen Héufigkeit von 0,33 % und Argon-40 mit 99,60%
(KAERI). Aus diesen stabilen Isotopen konnen iiber unterschiedliche Reaktionen ra-
dioaktive Argon-Isotope gebildet werden. Die hier relevanten Prozesse wollen wir in
diesem Kapitel im Detail betrachten. Da bei unterirdischen Kernwaffentests Argon-37
entstehen kann, steht in den folgenden Kapiteln dieses Isotop im Fokus. Argon-37 hat
eine Halbwertszeit von 35,04 Tagen und zerfillt iiber einen Elektroneneinfang. Da es
eine niedrige spezifische Aktivitit hat, bendtigt man fiir Messungen von Argon-37 einen
besonders niedrigen Hintergrund (Riedmann u. Purtschert, 2011).

3.1. Entstehung von Argon-37

Das in der Umwelt vorkommende Argon-37 kann iiber unterschiedliche Produktions-
pfade entstehen:

e in der Atmosphére: Argon-40 (n, 4n) Argon-37

e in den oberen Erdschichten: Calcium-40 (n, o) Argon-37

e im Meer: Chlor-37 (p, n) Argon-37

e in Kernreaktoren: Argon-36 (n, v) Argon-37 und Calcium-40 (n, ) Argon-37
e bei oberirdischen Kernwaffentests: Argon-36 (n, v) Argon-37

e bei unterirdischen Kernwaffentests: Calcium-40 (n, o) Argon-37

Die verschiedenen Entstehungsprozesse werden wir nun besprechen um zum einen zu
verstehen, wie Argon natiirlich gebildet wird und zum anderen, welche Prozesse in
Kernreaktoren relevant sind und uns daher auch in den folgenden Kapiteln begleiten.
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Spallation

Ein méglicher Entstehungsprozess fiir Argon ist Spallation. Bei diesem Prozess wird
ein Atomkern von einem hochenergetischen schweren Projektil getroffen. Grundsétzlich
kénnen das Neutronen, Protonen, andere Kerne oder Elementarteilchen sein, die eine
Energie von mindestens 100 MeV haben (Bohmer, 2006). Dabei wird der urspriingliche
Atomkern in kleinere Bruchstiicke sowie weitere Neutronen zersprengt. Dieser Prozess
lduft in zwei Stufen ab: Zundchst wechselwirkt das Projektil nur mit einem einzelnen
Nukleon, dass nun wiederum mit benachbarten Nukleonen wechselwirkt, so dass inner-
halb des Kerns eine Teilchenkaskade entsteht. Es ist moglich, dass einzelne Neutronen
und Protonen dabei den Targetkern verlassen und selbst hohe Energien aufweisen, die
mit der urspriinglichen Projektilenergie vergleichbar sind. Dieser Prozess dauert etwa
10722 Sekunden, was etwa der Zeit entspricht, die das Projektil braucht, um einmal
durch den Kern zu laufen. In der zweiten Stufe (etwa 1076 Sekunden) der Spallati-
onsreaktion gibt der angeregte Kern Energie ab, in dem er Neutronen und Protonen
abdampft. Diese Energien liegen etwa im Bereich von 50 MeV (Boéhmer, 2006).

Entstehung von Argon-37 in der Atmosphare

In der Atmosphire entsteht Argon-37 durch Spallation von Argon-40 mit hochenerge-
tischen Neutronen der kosmischen Hohenstrahlung, die auf die Erdatmosphére treffen.
Die atmosphérischen Neutronen wiederum entstehen, wenn primére galaktische kosmi-
sche Strahlung auf Sauerstoff- oder Stickstoffatome der Luft treffen. Der Neutronenfluss
(und damit gekoppelt auch die Rate, mit der Argon-37 produziert wird) héngt unter
andere, von der Position ab, also von der Hohe und dem Breitengrad. Weiterhin beste-
hen Abhéngigkeiten zu zeitlichen Faktoren wie den Jahreszeiten, der Sonnenaktivitét
und dem atmosphérischen Druck (Riedmann u. Purtschert, 2011). Die Aktivitatskon-
zentrationen sind daher in der Stratosphére in einer Héhe von etwa 30 km um etwa
eine Grofenordnung hoher als in der Troposphére bei etwa 15 km (Purtschert u. a.,
2017). In der Lithosphére kann Argon-37 iiber zwei mogliche Pfade entstehen: Durch
den Neutroneneinfang von Calcium-40 iiber die Reaktion Calcium-40 (n, o) Argon-37
und von Kalium iiber die Reaktion Kalium-39 (n, p2n) Argon-37. Diese zweite Reaktion
kann allerdings vernachldssigt werden, denn der relevante Wirkungsquerschnitt ist fiir
Calcium um einen Faktor sechs hoher. Auferdem kommt Calcium in der Lithosphére
etwas hdufiger vor als Kalium. Die Reaktion iiber Calcium-40 dominiert andere mdog-
liche Entstehungspfade in der Atmosphire, wie z.B. die Spallation von Kalium, Eisen
oder Titan aber auch Reaktionen mit kosmischen Myonen (Riedmann u. Purtschert,
2011).

Entstehung von Argon-37 bei unterirdischen Kernwaffentests

Argon-37 wird durch einen Kernwaffentest gebildet, indem Calcium-40-Atome in der
FErde mit Neutronen aus der Spaltung reagieren. Das Calcium-40-Atom gerét durch



Kapitel 3. Argon 37

Einfang eines Neutrons aus der Explosion in einen angeregten Zustand und zerfillt
anschliefend unter Aussenden eines a-Teilchens zu Argon-37.

Egnatuk u. a. (2012) fithren zusétzlich zur Aktivierung von Calcium als weiteren Entste-
hungspfad die Aktivierung von stabilen Argonisotopen in der Luft an, die im Hohlraum
am Testort eingeschlossen sein kann. Wir machen eine einfache Abschitzung um die
aus diesem Prozess resultierende Aktivitdt zu bestimmen: Mit dem Modul ORIGIN
des Simulationsprogramms SCALE haben wir den Neutronenfluss nach der Explosi-
on von 25 kg Uran-235 (1,956 - 10*° Neutronen - cm~2 - s71) und 8 kg Plutonium-239
(2,316-10' Neutronen - cm~2 - s~1) und die Aktivitit der Xenonisotope bestimmt. Die
Anfangsaktivitiat von Argon-37 wird iiber den Neutroneneinfang von Argon-36 gebil-
det, dass mit einer natiirlichen Haufigkeit von 0,318 % (KAERI) in Luft vorkommt und
nach der Explosion exponentiell abnimmt. Unklar ist, welches Luftvolumen zur Akti-
vierung zur Verfiigung steht und als Ausgangspunkt fiir unsere Abschitzung nehmen
wir ein Volumen von 1000 m? Luft an, was einer Teilchenzahl von Na,36 = 8,5 - 1023
entspricht. Mit einem mittleren Neutronenfluss von ¢ = 2- 10 Neutronen - cm™2 - s~}
und einem mittleren Einfangwirkungsquerschnitt von a3 = 1-1072°cm™? erhalten
wir fiir die eingeschlossene Aktivitit:

Aprzr = ¢ 0 Napsg -exp(—=A-t) = 1,7- 10" - exp(—2,3- 1077 - ¢). (3.1)

Dieser Wert ist ein Anhaltspunkt fiir die Aktivitit, die auf die Aktivierung der Luft
zuriickgeht und skaliert mit dem freigesetzten Neutronenfluss (also der Sprengkraft
der Kernwaffe) und dem zur Aktivierung zur Verfiigung stehenden Luftvolumen. Die
anfingliche Aktivitit von Xenon-133 liegt bei 2,5 - 10'2 Bq.

Edelgase kénnen durch den Erdboden an die Oberfliche transportiert und dort gemes-
sen werden. Herrscht in der Atmosphére iiber dem Testort Unterdruck, bewegen sich
die Edelgase gemaft dem Druckgradienten an die Oberfliche. Dieser Prozess wird als
barometrisches Pumpen bezeichnet. Ist der Boden pords genug, dass die Gase durch
Spalte im Erdreich gelangen konnen (beispielsweise nach Erschiitterungen), gasen sie
an der Oberfliche aus. Ein weiterer fiir den Gastransport relevanter Prozess konnte
thermische Konvektion sein (Carrigan u. Sun, 2011). Die bei der Explosion freigesetzte
Energie verursacht unterirdische thermische Konvektion, welche die Gase néher an die
Oberflache transportiert. In welchen Mengen das radioaktive Edelgas gebildet wird,
hingt vom Calcium-40 Gehalt des Bodens und dem Neutronenfluss, der bei der Spalt-
reaktion frei wird ab. Problematisch ist, dass auch das atmosphérische Argon-37 in den
Boden eindringt und in der Erde exponentiell mit der Tiefe abnimmt (Riedmann u.
Purtschert, 2011). Daher ist es wichtig, zwischen Emissionen aus einem unterirdischen
Test und Eintragen aus anderen Quellen auch in Boden-Gas-Proben zu unterscheiden.

Argon in Kernreaktoren

Bei der Kernspaltung wird Argon-37 nur in so dufserst geringen Mengen produziert,
dass es vernachléssigt werden kann. Durch das niedrige Atomgewicht ist die Spaltaus-
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beute verschwindend gering. In einem Kernreaktor entsteht es also im Gegensatz zu
Radioxenon nicht als Spaltprodukt, sondern iiber andere Produktionspfade.
In dieser Arbeit legen wir unseren Fokus auf die ersten beiden der folgenden Reaktionen:

Argon-36 (n,y) Argon-37 beziehungsweise Argon-40 (n,y) Argon-41

Die stabilen Isotope Argon-36 und Argon-40 sind Teil der natiirlichen Zusammen-
setzung von Luft. Durch einen Neutroneneinfang wird das neue Isotop gebildet
und die Anregungsenergie als Photon abgegeben. Im Inneren des Reaktors wird
das Gas im Wasser des Kiihlmittels gelost und ist dem Neutronenfluss ausgesetzt.
Aukerhalb des Kerns kommt Luft in Spalten hinter dem Reaktordruckbehélter
vor.

Calcium-40 (n, o) Argon-37

Diese Reaktion ist analog zur Produktion von Argon-37 bei unterirdischen Atom-
tests (siehe oben). Allerdings kommt Calcium-40 in einem Kernreaktor eigent-
lich nicht vor, jedoch kann es winzige Verunreinigungen geben. Diese kénnen an
mehreren Stellen auftreten: in Kapitel 5 beschreiben wir, dass im Zuge des Her-
stellungsprozesses kleine Mengen Calcium-40 in den Uran-Brennstoff von konven-
tionellen Druckwasserreaktoren gelangen kénnen. Zusétzlich ware auch denkbar,
dass kleinste Verunreinigungen der Hiillrohre mit Calcium-40 vorkommen. Beson-
ders aus kohlenstoffmoderierten Reaktoren wiren fiir diese Reaktion ein Beitrag
zu erwarten (Matuszek u.a., 1975). Grundsitzlich kénnte Calcium-40 auch im
Wasser vorkommen. Eine Probennahme ergab allerdings keinen Messwert iiber
der Nachweisgrenze von 10 Mikrogramm pro Liter (Deller, 2018). Daher vernach-
lassigen wird diese Option. In groferen Mengen (zwischen 8,7 % und 37,5 %)
ist Calcium-40 im Beton aufterhalb des Reaktordruckbehélters enthalten. Diesen
Produktionspfad diskutieren wir in Kapitel 7.

Grundsétzlich kann Argon-37 auch indirekt iiber eine Reaktion von Kalium-39
entstehen: Uber einen Neutroneneinfang wird Kalium-39 zum radioaktiven Kali-
um-40, dass zu Calcium-40 oder Argon-40 zerfillt. In Flusswasser kommt Kali-
um-39 mit einer Konzentration von 2 bis 3 ppm vor, in calciumreichem Granit
sogar mit 2,5 % (Lenntech). (Der Granit ist fiir die Modellrechnungen von Kernre-
aktoren irrelevant, kénnte aber fiir unterirdische Kernwaffentests von Bedeutung
sein). Allerdings hat Kalium-40 mit 1,248 Gigajahren (KAERI) eine so lange
Halbwertszeit, dass diese Reaktionen fiir unsere Uberlegungen nicht relevant sind.

Um den Beitrag an Argon-37 aus diesen Reaktionen zu berechnen, brauchen wir ein dif-
ferenziertes Modell fiir die Diffusion von Gas in Wasser. Dafiir bendtigen wir Kenntnisse
iiber viele Parameter, darunter:

Reaktor-Geometrie
ortsabhéngiger Neutronenfluss
Bestrahlungszeit

Luftkonzentration im Moderator
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3.1.1. Globaler Hintergrund

Méchte man mit dem Nachweis von radioaktiven Argon-Isotopen einen Kernwaffentest
verifizieren, ist die Frage entscheidend, ob sich eine entsprechende Signatur gegen den
globalen Hintergrund abhebt. Die globale Aktivitdt an Argon-37 setzt sich aus den
oben diskutierten natiirlichen und anthropogen Beitrigen zusammen. Messungen der
Hintergrundaktivitat von Riedmann u. Purtschert (2011) zwischen 2003 und 2010 erga-
ben einen Wert von 1,2 £ 0,5 mBqm™3. Dieser Wert stimmt mit friiheren Messungen
gut {iberein (Loosli u.a., 1973) und (Gaeggeler, 1995) und gibt den Hintergrund in der
oberen Stratosphere an. In den untersten Luftschichten ist er deutlich niedriger und
steigt mit zunehmender Hohe (Purtschert u.a., 2017).

3.2. Zerfall und Messung von Argon-37

Argon-37 ist ein radioaktives Edelgasisotop, das iiber Elektroneneinfang zu Chlor-37
zerfallt. Dabei nimmt der Atomkern ein Elektron aus einer der inneren Schalen des
Elektronenregimes auf. Uber die schwache Wechselwirkung wandeln sich ein Proton
(im Kern) und das Elektron (aus der Hiille) wie in Abbildung 3.1 zu sehen in ein
Neutron und ein Neutrino:

pT +e —n 4+ (3.2)

Die entstandene Vakanz in einer

der inneren Elektronenschalen wird

durch ein Elektron der weiter aufen n \J
liegenden Niveaus gefiillt. Bei die-

sem Prozess wird Energie frei: Der

Energieiiberschuss kann entweder in

Form von Gamma-Strahlung abge-

geben oder auf ein anderes Elek- —_—

tron iibertragen werden, was an-
schliellend aus dem Atom emittiert
wird. Die Energie dieses sogenannten p e
Auger-Elektrons konnte bei 2,38 keV

gemessen werden. Gleichzeitig wer-

den durch die Neuordnung der Elek- Abbildung 3.1.: Feynman-Diagramm fiir den
tronen in der Hiille Photonen emit- Elektroneneinfang.

tiert. Thre Energie liegt bei 2,62 keV

und ist spezifisch fiir den Zerfall des Argon-37.

Argon-37 hat eine sehr geringe spezifische Aktivitiit (natiirliches Argon-37/Ar ~ 10720).
Eine Messung ist daher nur mit duferst niedriger Hintergrundrate méglich, um andere
Einfliisse wie kosmische Strahlung und ionisierender Strahlung aus anderen Materialien
auszuschliefsen. Die dafiir notwendigen Bedingungen lassen sich (am besten) in einem
Untergrundlabor realisieren (Riedmann u. Purtschert, 2011). Gasproben, die eine deut-
lich héhere Aktivitdtskonzentration aufweisen, konnten auch mit mobilen Messeinheiten
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nachgewiesen werden. Hier liegt die minimale Nachweisgrenze bei 26 mBq m~2 (fiir eine
Messzeit von 10 h) (Aalseth u.a., 2011) und (Li u.a., 2015).

Die erschwerte Messung unterscheidet Argon-37 von Radioxenon, wenn es um die Veri-
fikation von Kernwaffentests geht. Messsysteme fiir Xenon wie das SPALAX sammeln,
konzentrieren und messen Gasproben vor Ort. Fiir SPALAX liegt die Nachweisgren-
ze fiir Xenonisotope bei 0,2 mBq m™3. Das vorhandene Messsystem lisst sich daher
nicht direkt auf das Isotop Argon-37 iibertragen. Trotzdem wiirde es das internationa-
le Uberwachungssystem sinnvoll erweitern: Wir haben gesehen, dass es abhingig vom
Calciumgehalt des Bodens bei unterirdischen Kernwaffentests gebildet wird, der na-
tiirliche Hintergrund gering ist und nur wenige antropogene Quellen fiir das Isotop in
Betracht kommen. In den néchsten Kapiteln gehen wir detailliert der Frage nach, wel-
che Mengen in zivilen kerntechnischen Anlagen entstehen, um abzuschétzen, ob diese
Emissionen bei moglichen Messungen durch das Uberwachungsnetz von den Signalen
eines unterirdischen Tests unterscheidbar sind.



4. Einordnung in den aktuellen Stand
der Forschung

As an individual you had a very limited set of experiences and limitations on your
experiences may have than set a limitation on your thinking.
Howard Zinn, ,,Die Lotterie des Lebens*

Bei einem unterirdischen Kernwaffentest kénnen iiber unterschiedliche Prozessse un-
ter anderem zwei radioaktive Edelgase produziert werden, die fiir die Verifikation von
Interesse sind. Vier Xenonisotope entstehen als Spaltprodukte beziehungsweise Zerfalls-
produkte aus Tod und bilden aufgrund ihrer Halbwertszeit den bisherigen Ansatzpunkt,
um den nuklearen Charakter der Explosion nachzuweisen. Da dies in der Praxis immer
wieder eine Herausforderung darstellt (siehe Kapitel 1), riickt nun das Isotop Argon-37
in den Fokus. Eine Messung des einzelnen Isotops erlaubt keine Unterscheidung der
verschiedenen Quellen, die als Emittenten in Betracht kommen, weshalb es in Relation
zu anderen Isotopen zu setzen ist.

Problematisch ist, dass nach unterirdischen Tests bislang kaum Xenon-Isotope nachge-
wiesen werden konnten. Dies mag weniger an Mingeln am Uberwachungssystem selbst
liegen als vielmehr daran, dass Edelgasemissionen fiir unterirdische Kernwaffenexplo-
sionen oft nicht auftreten. In Abschnitt 1.4 haben wir bereits die Emissionen der ange-
kiindigten Tests der Demokratischen Volksrepublik Korea diskutiert. Dubasov (2010)
untersuchte 340 unterirdische Kernwaffentests, die von der damaligen Sowjetunion in
Semipalatinsk durchgefiihrt wurden und gibt an, dass Emissionen fiir 52,6 % der Tests
vollsténdig zuriickgehalten wurden und nur bei weniger als der Hilfte (42,6 %) schwache
Emissionen fiir radioaktive Edelgase verzeichnet wurden.

Wie wir bereits dargelegt haben, entsteht Argon-37 bei einem unterirdischen Kernwaf-
fentest durch die Aktivierung von Calcium-40 im Gestein. Die produzierte Menge des
radioaktiven Edelgases hingt daher nicht nur vom Neutronenfluss aus der Explosion,
sondern auch vom Calcium-Gehalt ab.

Haas u.a. (2010) haben in einem deterministischen Modell die Neutronen-Wechselwir-
kungen fiir acht verschiedene Gesteinstypen betrachtet. Dieser Ansatz wird erginzt
durch ein MCNPX-Modell, mit dem die Abstandsabhingigkeit des Neutronenflusses
im Gestein ndher untersucht wurde. Die Ergebnisse der beiden Ansétze liegen in der
gleichen Grofenordnung. Beriicksichtigt wurde auch die Verdiinnung, die auftritt, wenn
Argon-37 durch die Erde an die Oberfliche wandert. Die héchste Aktivitit ergibt sich
fiir Karbonat, die geringste fiir Halit. Werte fiir Granit schwanken je nach angenom-
menem Calcium-Gehalt. Fiir eine Explosion mit einer Sprengkraft von 1 kT erwarten

41
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Haas u. a. (2010) nach 80 Tagen eine Konzentration von etwa 1-10% bis 1-10> mBq m~3

an der Oberflache.

Bei einem Gas-Transport-Versuch fiir in die Erde eingeleitetes Gas ergab sich, dass
die Wanderung durch den Boden keinem Standardmodell fiir Diffusion folgt (Olsen
u.a., 2016). Daher muss die Verdiinnung von Argon-37 vom Ort der Explosion bis zur
Oberfliche detaillierter modelliert werden. Diese Uberlegungen kénnen einen ersten
Ausgangspunkt fiir tiefergehende Arbeiten bilden, die die komplexen Zusammenhéinge
differenzierter erfassen und abbilden als es in dieser ersten Abschéitzung der Autoren
moglich war.

Die Messung einer solchen Signatur wird durch den globalen Argon-37-Hintergrund er-
schwert. Da Fdelgasisotope aus der Atmosphére auch in den Boden eindringen, muss fiir
dort genommene Gasproben (zum Beispiel im Zuge einer Vor-Ort-Inspektion) zwischen
den Eintrigen aus einer Kernwaffenexplosion und zivilen bzw. natiirlichen Quellen un-
terschieden werden. Auch fiir eine globale Messung von Argon-37 sind Emissionen aus
kerntechnischen Anlagen relevant, um die Signale klar von einander unterscheiden zu
kénnen.

4.1. Argon aus Kernkraftwerken

Argon-37 muss fiir kerntechnische Anlagen nicht {iberwacht werden. Daher liegen fiir
dieses Isotop im Unterschied zu Argon-41 oder Xenon-133 keine publizierten Emissi-
onsdaten vor.

Frithe Experimente konnten zeigen, dass Argon-37 tiber Aktivierungsprozesse in mess-
baren Mengen produziert wird (Michael u. a., 1984). Dabei wurden sowohl die Aktivie-
rung von stabilen Argon-Isotopen in der Luft als auch die Aktivierung von Calcium-40
betrachtet. Es ging allerdings nicht darum, reale Bedingungen innerhalb eines Reaktors
abzubilden, sondern Argon-37 in hoher Reinheit (zu Kallibrierungszwecken) mit Hilfe
eines typischen Reaktor-Spektrums zu gewinnen.

Andere Untersuchungen befassten sich mit den Argon-37 Emissionen aus unterschied-
lichen Reaktortypen (Matuszek u.a., 1975). Die Emissionsraten wurden fiir zwei un-
terschiedliche Druckwasserreaktoren mit verschiedenem Reaktordesign bestimmt, die
sich um einen Faktor sechs unterscheiden. Die Autoren schlussfolgerten daraus, dass
Argon-37 aufserhalb der Brennelemente entsteht. Die angegebenen Emissionsraten fiir
Leichtwasserreaktoren schwanken zwischen 3,7 - 10* Bq s~! und 44,4 - 10* Bqs™'.

Qaim u.a. (1977) untersuchten die Argon-37 Emissionen aus einem gasgekiihlten Hoch-
temperaturreaktor, die sie auf Calcium-Verunreinigungen im Reaktorinneren zuriick-
fihren. Die Autoren diskutieren auch die Aktivierung von im Kiihlmittel enthaltener
Luft, allerdings ist das gemessene Verhéltnis von Argon-41 zu Argon-37 zu gering, um
allein auf diesen Entstehungsprozess zuriickzugehen. Vernachldssigt man andere Pro-
duktionspfade, erhélt man fiir eine Calcium-Verunreinigung von wenigen ppm in den
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Brennstoffelementen und dem Graphit-Moderators eine Aktivitdtskonzentration in der
gemessenen Grofenordnung. Die Prozesse, mit denen das Gas aus dem jeweiligen Ent-
stehungsort entweicht, wurden nicht explizit diskutiert.

Diese Messung gilt nur flir einen speziellen Reaktortyp, der weltweit eher selten vor-
kommt und daher nicht reprisentativ fiir Kernkraftwerke allgemein und keine wesent-
liche eigenstiandige Quelle fiir Argon-37 ist.

Diese frithen Arbeiten waren dadurch motiviert, Argon als atmosphérischen Tracer
fiir Durchmischungsprozesse zu verwenden. In dem Zuge, mit dem sich die Ausbrei-
tungsrechnung entwickelte, sank das Forschungsinteresse an Argon-Emissionen aus Re-
aktoren und gewann erst in den letzten Jahrzehnten im Kontext der internationalen
Edelgasiiberwachung zu Verifikationszwecken wieder an Bedeutung. Dabei standen al-
lerdings bislang Xenon-Isotope im Fokus.

Insgesamt bleibt das Verstdndnis iiber Argon-37-Emissionen aus Leistungsreaktoren
liickenhaft. Die wenigen Messungen sind nicht ausreichend mit theoretischen Uberlegun-
gen zu den unterschiedlichen Bildungspfaden untermauert, so dass weder der konkrete
Beitrag der Reaktoren an Argon-37 in der Atmosphére noch der zugrunde liegende
Entstehungsprozess abgeschitzt werden kénnte. Es ist notwendig, zu bestimmen, mit
welchen Aktivitdtskonzentrationen iiber die unterschiedlichen Aktivierungsreaktionen
zu rechnen ist und dies mit Messwerten fiir moderne Leichtwasserreaktoren (die die
Mehrzahl der Kernkraftwerke sind, die zur Zeit weltweit in Betrieb sind) in Beziehung
zu setzen.

4.2. Argon aus Forschungsreaktoren

Genau wie fiir Kernkraftwerke gibt es auch fiir Forschungsreaktoren nur einzelne Un-
tersuchungen iiber die Argon-37 Entstehungsprozesse und Emissionen.

Fay u. Biegalski (2013) verzichten darauf, die absolute Argon-37 Produktionsrate zu
berechnen, da zu viele unbekannte Parameter in die Betrachtung eingehen und modellie-
ren die Aktivitét stattdessen relativ zu anderen Isotopen wie Argon-41 und Xenon-133.
Das Verhiltnis Argon-37/Argon-41 wird in ihrer Arbeit theoretisch berechnet. Dabei
werden Verluste durch Absorption und Zerfall und Produktion durch Einfangreaktio-
nen und Zerfille von metastabilen Zustidnden miteinbezogen. Es bleibt unklar, wie der
bei der Berechnung verwendete Neutronenfluss bestimmt wurde. Unter Verwendung
der bekannten Emissionsdaten des Forschungsreaktors HFIR (High Flux Isotope Reac-
tor) fiir Argon-41 kann anschliefend aus dem Verhéltnis die Aktivitdt von Argon-37
bestimmt werden.

Aus der Ubereinstimmung von theoretisch abgeschitzten Werten und Messwerten (fiir
Argon-41) folgern die Autoren, dass die Luftaktivierung der wesentliche Entstehungs-
prozess ist. Andere Entstehungspfade beziehungsweise Aktivierungsreaktionen an an-
deren Orten werden nicht betrachtet.
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Anschlieflende atmosphérische Ausbreitungsrechnungen zeigen, dass die Aktivitédtskon-
zentration nach der Emission aus der Anlage schnell verdiinnt wird. Bereits nach weni-

gen Kilometern liegen Konzentrationswerte fiir Argon-37 unterhalb von 0,1-1073 Bq m—3.

In einer anderen Arbeit wird die Emissionsrate nur {iber Messwerte an verschiedenen
Orten um den Reaktor herum bestimmt (Johnson u.a., 2017). Aus dem experimen-
tell bestimmten Verhaltnis von Argon-37 zu Argon-41 wird anhand von bekannten
Emissionsdaten fiir Argon-41 die Emission von Argon-37 ermittelt. Verschiedene Pro-
duktionspfade werden nicht diskutiert.

Diese Uberlegungen setzten voraus, dass Argon-37 und Argon-41 in einem festen Ver-
héltnis zu einander stehen, was nur gegeben ist, wenn sie iiber den gleichen Aktivie-
rungsprozess gebildet werden und es keine zusidtzlichen Beitrdge gibt. Da fiir einen
Forschungsreaktor aber mehrere Bildungspfade fiir Argon-37 denkbar sind, iiber die
teilweise kein Argon-41 entsteht, sind differenziertere Betrachtungen notwendig.

Fay (2014) hat sich mit Argon-37-Emissionen aus einem Forschungsreaktor beschéftigt,
um deren Einfluss auf den Hintergrund im Kontext einer Vor-Ort-Inspektion zu charak-
terigieren. Dafiir wurde ein Strahlungstransportmodell mit dem Programm MCNPX fiir
den TRIGA Reaktor der Universitdt Texas (am Austin Nuclear Enigneering Teaching
Laboratory NETL) entwickelt, um damit den Neutronenfluss des Reaktors zu bestim-
men. Anschliefsend wurde mit einem Programm fiir Aktivierung und Bestrahlung die
Argon-37-Produktion fiir verschiedene Entstehungspfade innerhalb der Anlage berech-
net. Das Transportmodell wurde durch einen Vergleich mit Messwerten fiir die Anlage
validiert, fiir die anschlieffende Bestrahlungsrechnung wurden die Ergebnisse mit Mo-
dellrechnungen mit dem Programm ORIGEN verglichen. Die héchste Aktivitét ergibt
sich zwar aufgrund der im Beton des biologischen Schildes enthaltenen Calcium-40, al-
lerdings bleibt das so produzierte Argon-37 gréfstenteils im Material eingeschlossen und
diffundiert kaum heraus. Im Reaktorbecken entsteht der iiberwiegende Anteil Argon-37
in einem kleinen Volumen um den Kern herum, was beinahe vollstandig aus dem Was-
ser in die Luft diffundiert. Die integrierte Abgabe liegt bei einer Bestrahlungszeit von
acht Stunden und einer Leistung von 950 kW bei 1,05 + 0,8 - 107 Bq.

Die Entstehungsrate fiir Argon-41 wird theoretisch bestimmt und mit realen Werten
verglichen, und unterscheidet sich um eine Grofenordnung. Daher ist es fraglich, wie
verldsslich die bestimmten Konzentrationen fiir Argon-37 sind. Es bleibt offen, ob die
Ergebnisse von Fay (2014) giiltig sind und sich auf andere Forschungsreaktoren ver-
allgemeinern lassen, da diese sich sowohl in Leistung und Bestrahlungszeit als auch
Geometrie deutlich unterscheiden.

Fiir eine obere Abschiitzung der Beitriige aus Forschungsreaktoren ist aus diesen Uber-
legungen heraus besonders ein Reaktor mit hoher Leistungsdichte und daher hoher
Anreicherung von Interesse. Genau wie bei den Leistungsreaktoren miissen die unter-
schiedlichen Bildungspfade theoretisch modelliert und anschliefend mit gemessenen
Aktivitdskonzentrationen in Bezug gesetzt werden um genaue Kenntnis {iber die Bil-
dungspfade und zu erwartenden Emissionen zu erlangen. Von Werten fiir Argon-41 auf



Kapitel 4. Finordnung in den aktuellen Stand der Forschung 45

Argon-37 zuriickzuschliefen ist nicht ausreichend, da die Bildungspfade nicht gleich sein
miissen. Daher werden wir uns in den nichsten Kapiteln differenziert der Entstehung
von Argon-37 in Reaktoren widmen.






5. Argon-37 im Druckwasserreaktor

I can’t help but wonder what kind of
desperate straits would drive o man to invent this thing.
Calvin and Hobbes

Ein méglicher Emittent von Argon-37 aus dem zivilen Bereich sind Kernkraftwerke. An-
dere kerntechnische Anlagen wie Forschungsreaktoren geben ebenfalls Argon-37 an die
Umwelt ab, weshalb wir den Forschungsreaktor Miinchen II im anschlieffenden Kapitel
detailliert diskutieren. Unser Ziel in diesem Kapitel ist es, der Frage auf den Grund zu
gehen, iber welche Produktionspfade das radioaktive Edelgas gebildet werden kann und
mit welchen Beitrégen iiber die unterschiedlichen Pfade zu rechnen ist. Zur Zeit sind
weltweit noch etwa dreihundert Kernkraftwerke in Betrieb, davon mehr als die Hélfte
Druckwasserreaktoren (IAEQO). Wir werden unser Augenmerk daher exemplarisch auf
diesen Reaktortyp richten und uns an einem konkreten Reaktorblock einer deutschen
Baureihe orientieren.

Wir wollen im Folgenden zun#chst auf den Aufbau eines typischen Reaktorkerns ein-
gehen und anschlieffend Modellrechnungen diskutieren, in denen wir unterschiedliche
Entstehungsszenarien fiir Argon-37 betrachten.

Relevanz von Argon-41

Neben dem fiir uns hauptséchlich interessanten Argon-37 wollen wir auch einen Blick
auf Argon-41 werfen. Als Isotop des Argons ist anzunehmen, dass es in dhnlicher Weise
wie Argon-37 gebildet wird, nur dass es im Unterschied dazu in Uberwachungsmessun-
gen gefithrt wird und daher fiir Argon-41 — im Gegensatz zu Argon-37 — Messdaten
fiir die Emission aus Kernkraftwerken vorliegen. Kénnten wir im Folgenden eine klare
und eindeutige Korrelation zwischen den beiden Isotopen feststellen, wire es moglich,
aus den gemessenen Argon-41 Werten auf Argon-37 zuriickzuschliefsen. Wir werden spé-
ter sehen, dass Argon-41 nur bei Aktivierungsreaktionen von stabilen Argonisotopen
entsteht. Das Verhéltnis der Aktivitdten von Argon-41 und Argon-37 kann daher ein An-
haltspunkt dafiir sein, ob unterschiedliche Entstehungsprozesse relevant sind. Argon-41
unterscheidet sich von Argon-37 durch seine kiirzere Halbwertszeit von 109 Minuten.
Daher reagiert Argon-41 auch sensibler auf die Leistungsinderungen, die wiahrend des
Reaktorbetriebes auftreten: Im Vergleich zu Argon-37 zerfillt es schneller, wenn die
Leistung verringert wird und wird schneller gebildet, erhéht sich die Leistung. Die Ak-
tivitdt von Argon-41 kann daher als Indikator fiir den Betrieb des Reaktors dienen, da
sie (fiir Zeiten groker als die Halbwertszeit) direkt abhéingig von der Leistung ist.

47
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Druckwasserreaktoren allgemein

Zum Zeitpunkt der Fertigstellung dieser Arbeit sind laut der Internationale Atom-Ener-
gie Organisation (IAEO) 454 Kernkraftwerke in Betrieb. Etwa ein Viertel der Gesamt-
zahl befindet sich in Westeuropa, in Deutschland sind noch sieben Kernkraftwerke in
Betrieb und 29 wurden dauerhaft stillgelegt.

Wir legen in dieser Arbeit unseren Fokus auf Druckwasserreaktoren, die weltweit mit
299 von 454 Kernkraftwerken der am haufigsten verwendete Reaktortyp sind (IAEO).
Auch in Deutschland waren die meisten Kernkraftwerke Druckwasserreaktoren.

Im Gegensatz zu einem Siedewasserreaktor zeichnet sich der Druckwasserreaktor durch
hohe Driicke im Reaktordruckbehélter von etwa 150 bar aus, damit das Wasser, welches
gleichzeitig als Kiihlmittel und Moderator dient, wéhrend des reguléren Betriebes nicht
siedet. Wiirde das Wasser verdampfen, kiime auch die Moderation der Spaltneutronen
und damit die gesamte Kettenreaktion zum FErliegen. Dabei kommt meist normales
Wasser zum Einsatz, weshalb man auch von Leichtwasserreaktoren spricht. Allerdings
wird auch ein geringer Teil der Druckwasserreaktoren weltweit mit schwerem Wasser
betrieben (IAEO). Das Kiihlmittel wird mit einem sogenannten Neutronengift - in
diesem Fall Borsdure - versetzt, das als Neutronenabsorber langfristig die Reaktivitit
des Reaktors korrigiert.

5.1. Brennstoff

In modernen Kernkraftwerken kommen unterschiedliche Uranbrennstoffe mit Anreiche-
rungen von bis zu 5% und mehr zum Einsatz. In dieser Arbeit konzentrieren wir uns
auf einen konventionellen Druckwasserreaktor einer typischen deutschen Baureihe, die
klassischen Uranbrennstoff mit einer maximalen Anreicherung von 3,2% verwendet. An-
dere Brennstoffe wie beispielsweise Mischoxide (MOX) werden in dieser Arbeit nicht
betrachtet.

Herstellung und mogliche Verunreinigung des Uranbrennstoffs

Wir werden in den kommenden Abschnitten darauf eingehen, ob ein nennenswerter
Beitrag von Argon-37 entsteht, wenn Calcium-40-Atome Neutronen einfangen. Calci-
um-40 kommt reguldr nicht innerhalb eines Reaktors vor, jedoch ist es moglich, dass der
Brennstoff selbst geringe Spuren des Isotops enthélt. Um eine solche mégliche Verunrei-
nigung zu diskutieren miissen wir unseren Blick zunéchst auf das Herstellungsverfahren
richten. Das in den Anreicherungsanlagen produzierte Uranhexafluorid (UF6) wird vor
der Weiterverarbeitung zu Urandioxid zwar kontrolliert, allerdings nicht der mdogliche
Gehalt an Calcium. Der von den Anreicherungsanlagen angegebene Grenzwert fiir Cal-
cium liegt bei 300 ug/g. Zur Herstellung des Urandioxids wird im Weiteren ein Prozess-
gas verwendet, das aus Wasserstoff, Stickstoff und Wasserdampf besteht. Uber diesen
Prozess tritt also kein Calcium in den Brennstoff ein und der Ablauf verhindert auch
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einen moglichen unkontrollierten Eintrag. Die fertigen Urandioxidtabletten werden am
Ende auf ihre Produktspezifikationen hin gepriift. Dabei darf der Wert fiir Calcium 100
pg/g nicht iiberschreiten. Die Jahresauswertung fiir das Jahr 2014 fiir das European
Commission Joint Research Centre (JRC) in Karlsruhe ergab ein arithmetisches Mittel
von 5 pg/g und einen maximal gemessenen Wert von 10 pg/g. (Schnieders, 2018)

Uran-Verunreinigungen im Inneren des Reaktors

Auferhalb des Brennstoffes konnen ebenfalls Verunreinigungen mit Urandioxid auftre-
ten (Qaim u.a., 1977). Spuren von Uranverbindungen konnten auf der Oberfliche des
priméren Kiihlkreislaufes nachgewiesen werden (Lewis, 1987).

Bei einer Verunreinigung im Brennstoff muss ein Defekt am Hiillrohr vorliegen, damit
Spaltgase frei gesetzt werden. Im Falle einer Verunreinigung im Inneren des Reaktors
verhilt es sich anders, da Spaltprodukte direkt in den Kiihlmittelkreislauf {ibergehen.
Fir die Freisetzung von Spaltgasen wie Xenon-133 gilt dabei, dass sie im Verhiltnis
zur kumulativen Spaltausbeute konstant bleibt (Lewis, 1987). Entsteht das Spaltgas
allerdings im Brennstoff und muss erst iiber den Spalt durch einen Riss im Hiillrohr nach
aufsen wandern, wird die Freisetzung von der Zerfallskonstanten abhéngen. Mit diesem
Kriterium ist es moglich zwischen den beiden Verunreinigungen zu unterscheiden: Ist
das Verhéltnis von Freisetzung zu Spaltausbeute unabhéngig von der Zerfallskonstante,
handelt es sich um eine Kontamination mit Uran. Ergibt sich hingegen ein linearer
Zusammenhang, dann liegt ein defekter Brennstab vor (Lewis, 1987).

In Kapitel 7 werden wir diese Prozesse und die resultierenden Emissionen detaillierter
besprechen.

5.2. Reaktorkern

In dieser Arbeit beziehen wir uns beispielhaft fiir einen Druckwasserreaktor auf das
Kernkraftwerk Biblis C. Die Blocke A und B sind heute nicht mehr in Betrieb, die
Blocke C und D wurden nie gebaut. Zur Zeit des laufenden Betriebs war das Kraftwerk
Biblis eines der leistungsstirksten in Deutschland. Block C war als Konvoi-Anlage
(teilweise auch als Baulinie 80 bekannt) geplant. Der Reaktorkern befindet sich im
Reaktordruckbehilter und besteht aus 193 Brennelementen, die jeweils 256 Positionen
haben, von denen 236 mit Brennstéiben und die iibrigen 20 mit Steuerstiben besetzt
sind.

Brennelement

Die 193 quadratischen Brennelemente befinden sich innerhalb des biologischen Schil-
des. Sie unterscheiden sich untereinander durch den Grad der Anreicherung des ver-
wendeten Uranbrennstoffs. Fiir einen frischen Reaktorkern werden drei verschiedene
Anreicherungen verwendet: 3,2%, 2,5% und 1,9% Uran-235, wobei sich die niedrigeren
Anreicherungsgrade weiter auften befinden. Bei einem Brennelementwechsel werden da-
her immer nur ein Teil der Brennelemente getauscht und so angeordnet, dass meist ein
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Frisches mit einem Bestehenden benachbart ist.

Ein Brennelement des Blocks Biblis C verfiigt iiber 16 mal 16 Positionen, an denen sich
entweder Brenn- oder Steuerstébe befinden. Andere Druckwasserreaktoren verfiigen pro
Brennelement iiber 18 mal 18 Positionen.

Brennstab

Der Brennstab ist ein diinnes Rohr aus einer Zirkonlegierung, in dem sich die Brenn-
stofftabletten aus Urandioxid befinden. Da wir kein dreidimensionales Modell erstellen,
ist die genaue Abmessung der Tabletten fiir unsere Betrachtungen nicht relevant. Am
Ende des Brennstabes befinden sich Gasriaume, in denen die wihrend des Betriebs ent-
stehenden Spaltgase verbleiben. Dieser Bereich ist mit einem Endstopfen gasdicht und
druckfest verschweifst, so dass Spaltgase nur entweichen kénnen, wenn feine Risse die
Hiille durchléssig machen. (Dieses Szenario wird uns im Kontext der Emissionen in
Kapitel 7 beschéftigen).

Kiihlmittel

In einem Druckwasserreaktor ist das Kiihlmittel gleichzeitig der Moderator: Wasser
bremst durch elastische Stofe hochenergetische Spaltneutronen auf thermische Energi-
en ab, so dass sie weitere Spaltreaktionen auslésen kénnen. Wird zu viel Energie frei,
heizt sich das Wasser auf, verdampft und steht somit auch nicht weiter zur Moderati-
on der Neutronen zur Verfiigung, wodurch die Kernspaltung zum Erliegen kommt, da
keine weiteren Neutronen die fiir Spaltung notwendige Energie aufweisen.
Ublicherweise ist das Wasser eines Druckwasserreaktors zusétzlich mit einem Neutro-
nengift versetzt. In der Baureihe, zu der auch Biblis C gehort hétte, kommt Borsdure
zum FEinsatz.

Steuerstdbe

Die Steuerstdbe dienen der Leistungsregulierung im Reaktor. Sind sie génzlich in den
Reaktorkern eingelassen, kommt die Kettenreaktion zum Erliegen, denn die notigen
Neutronen werden durch das Absorbermaterial der Steuerstdbe eingefangen. Bei Biblis
C ist das Absorbermaterial eine Legierung aus Silber, Indium und Cadmium.

5.3. Betriebszustdande

Die Leistung eines konventionellen Kernkraftwerkes ist {iber die Zeit nicht konstant.
Vielmehr kommt es zu Anderungen der Leistung mit der Zeit, welche die Entstehung
der unterschiedlichen Nuklide beeinflussen. Daher wollen wir im Folgenden den Betriebs-
zyklus eines Kernkraftwerkes und die dabei auftretenden Leistungsschwankungen be-
trachten. Anhaltspunkt waren uns konkrete Betriebsdiagramme unterschiedlicher Kern-
kraftwerke, aus denen wir die hiufigsten und reprisentativsten Zustdnde ausgewahlt
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Abbildung 5.1.: Leistungsénderung eines Reaktors iiber die Zeit. Abgebildet sind von
links nach rechts die folgenden Betriebszusténde: Anfahren, Gleichge-
wichtsbetrieb, Streckbetrieb, Ruhezeit, Wiederanfahren und spontane
Leistungsabfalle.

haben. Das Ergebnis (sieche Abbildung 5.1) fasst die gingigsten, denkbaren Betriebszu-
stdnde zusammen (Fachausschuss fiir Austausch von Betriebserfahrungen, 1992).

Der Zyklus eines Kernkraftwerkes beginnt, wenn der Reaktor mit frischen Brennele-
menten bestiickt ist und angefahren wird. Dabei wird die Leistung aus dem Stillstand
iiber einen relativ kurzen Zeitraum bis zur Nennleistung gesteigert. Beispielhaft ha-
ben wir fiir diesen Prozess in den entsprechenden Modellen zwei Tage angenommen.
Anschliefend wird der Reaktor (idealerweise) fiir einen ldngeren Zeitraum im Gleichge-
wicht betrieben, hier exemplarisch 315 Tage. Anschliefend wird die Leistung sukzessive
gedrosselt, bevor der Reaktor komplett heruntergefahren wird. So wird der Brennstoff
maximal verwertet, bevor die Brennelemente gewechselt werden. in unserem Beispiel
wird die Leistung iiber einen Zeitraum von 16 Tagen linear auf etwa 60 % der Nennleis-
tung gedrosselt. Fiir den anschliefsenden Brennelementwechsel bleibt der Reaktor fiir
20 Tage ausgeschaltet und wird danach innerhalb von zwei Tagen erneut angefahren.
Da der Gleichgewichtsbetrieb bei Nennleistung nicht realistisch ist, haben wir im Wei-
teren auch abrupte Leistungsédnderungen beriicksichtigt. Dabei dndert sich die Leistung
innerhalb eines Tages um etwa die Halfte oder weniger.

5.4. Modellerstellung

Um den Abbrand eines solchen Reaktorkerns in Abhéngigkeit von der Zeit fiir verschie-
dene Betriebszustinde zu bestimmen, verwenden wir das in Abschnitt 2.6 beschriebene
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Programm SCALE. Wir wollen hier zusatzlich darauf eingehen, wie ein Modell fiir einen
solchen Druckwasserreaktor aussieht und was es dabei zu beachten gilt.

Beschreibung Radius (aufen) in cm Material
Brennstab

Brennstoff 0,4555 Urandioxid, 3,2%

Spalt 0,465 Vakuum

Hiillrohr 0,5375 Zirkon
Steuerstab

Absorber 0,4435 Ag80In15Cd5

Spalt 0,448 Vakuum

Hiillrohr 0,51 rostfreier Stahl

Tabelle 5.1.: Radien der Zylinder von Brenn- und Steuerstab, sowie die enthaltenen
Materialien.

Wir verwenden ein zweidimensionales Modell, dessen (Geometrie sich exakt an den Da-
ten des Blocks Biblis C orientiert, die in Tabelle 5.1 aufgefiihrt sind. Der Brennstoft
ist in diesem Modell mit 3,2% Uran-235 angereichert. Dies ist der hochste der drei
moglichen Anreicherungsgrade fiir Biblis C, der uns als konservative Abschétzung fiir
den Abbrand dient. Grundsétzlich bezieht sich die Aktivitit, die als Ergebnis aus den
Modellen hervorgeht, auf die bei der Eingabe spezifizierte Leistung und Masse. In un-
serem Fall ergibt sich der Abbrand daher als Aktivitdt pro metrischer Tonne Uran.
Zur besseren Vergleichbarkeit der absoluten Werte haben wir aber alle in dieser Arbeit
genannten Aktivitidten auf die jeweilige Gesamtmasse des Kerns (103 Tonnen fiir Biblis
C und 8,11 kg fiir den FRM 1II) bezogen. Das Ergebnis wird manchmal auch als inte-
grierte Aktivitdt bezeichnet, wir verzichten allerdings auf diese Bezeichnung, da dies
das allgemein iibliche Vorgehen ist (siehe z.B. Fay (2014)).

Geometrie

Die Rechenzeit steigt dramatisch mit der rdumlichen Grofse bzw. dem gewdhlten Gitter
des Modells. Daher ist es unmdoglich, den gesamten Reaktor mit allen Brennelementen
zu simulieren. Dies ist aber auch nicht nétig, da wir die Symmetrie der Anordnung
ausnutzen konnen. Es geniigt, ein Viertel eines einzigen Brennelementes zu betrach-
ten, da dieses punktsymmetrisch zum Mittelpunkt ist. SCALE erlaubt unterschiedliche
Randbedingungen, darunter auch eine Konfiguration, bei der Neutronen, die iiber den
Rand hinaus laufen isotrop reflektiert werden. So entsteht neurtonenphysikalisch der
FEindruck einer kontinuierlichen Aneinanderreihung von Brennelementen.
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Einfluss der Nachbarbrennelemente

Der Reaktorkern besteht aus einer gitterférmigen Anordnung vieler Brennelemente. Sie
unterscheiden sich durch den Grad ihrer Anreicherung und ihr Alter. Auch ein Erstkern
weist unterschiedliche Anreicherungsgrade der einzelnen Brennelemente auf, damit sich
nach auflen hin eine gleichmifige Leistungsverteilung ergibt. Die Brennelemente nied-
riger Anreicherung sind zuerst abgebrannt und miissen demnach auch als erste gegen
frische Elemente getauscht werden. Aus diesem Grund unterscheiden sich benachbarte
Brennelemente und ihr Beitrag zum Neutronenfluss muss beriicksichtigt werden.

Um den Einfluss der Nachbarbrennelemente zu simulieren haben wir betrachtet, wel-
che Nuklide die héchsten Beitrage zum Neutronenfluss liefern und daraus ein Gemisch
gebildet, das am &ufleren Rand des Brennelementes anliegt. So wird den von aufen
hinzukommenden Beitrégen zum Neutronenfluss sowie der Absorption Rechnung getra-
gen.

Zu diesem Zweck wurde fiir ein frisches Brennelement mit der fiir Biblis C hdchsten
Anreicherung von 3,2 % der Anteil an Neutronenabsorptionen in der Mitte des zweiten
Bestrahlungszykluses fiir jedes Nuklid bestimmt. Es wurden ausschlieflich Nuklide be-
riicksichtigt, deren Anteil an den Neutronenabsorptionen grofer als ein Prozent oder
im Intervall zwischen 0,1% — 1% liegt. Die erste Gruppe hat dabei einen Anteil von
fast 80 % an allen Neutronenabsorptionen, worunter wiederum Uran-235 (mit 25%)
den grokten Beitrag liefert. Nuklide mit einem Anteil unter 0,1 % konnen vernachlis-
sigt werden. Fiir beide Gruppen haben wir eine mittlere Dichte der Nuklide bestimmt
und insgesamt entsprechend des Gesamtanteils der jeweiligen Gruppe an den Absorp-
tionen eine mittlere Dichte fiir die Summe aller Nuklide errechnet. In Programmcode
SCLAE wurde aus allen Nukliden mit dieser gemittelten Gesamtdichte ein Gemisch
erstellt, dass den Einfluss der Nachbarbrennelemente reprisentiert. Fine genaue Liste
aller Nuklide sowie ihres Massenanteils am Gemisch findet sich im Anhang A.

5.5. Argon-37 als Spaltprodukt

Bevor wir uns den unterschiedlichen Aktivierungsreaktionen widmen, diskutieren wir
in diesem Abschnitt, welche Aktivitdten an Argon-37 und Argon-41 allein als Ergeb-
nis der Kernspaltung zu erwarten sind. Abbildung 5.2 zeigt den zeitlichen Verlauf fiir
unterschiedliche Betriebszustinde beider Isotope. Da Argon-41 durch die zusétzlichen
Neutronen die leicht hohere Masse hat, wird es als Spaltprodukt etwas haufiger ge-
bildet. Auferdem hat es durch die geringere Halbwertszeit eine hohere Aktivitdt. Fir
beide Isotope ist die Aktivitdt so gering, dass sie vernachldssigbar ist. Argon-37 und
Argon-41 als Spaltprodukte sind daher fiir uns nicht relevant, und wir werden im fol-
genden andere Entstehungsprozesse fiir die radioaktiven Isotope diskutieren.
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Abbildung 5.2.: Aktvitdten von Argon-37 und Argon-41 fiir unterschiedliche Betriebs-
zustidnde, die ausschlieklich auf die Produktion als Spaltprodukte und
nicht auch Aktivierungsprozesse zuriickgeht.

5.6. Argon-36 im Kiihlmittel

Wird der Reaktordruckbehilter gedffnet, haben die Brennelemente im Wasser Kontakt
zu Luft, die entsprechend der natiirlichen Zusammensetzung auch Argonisotope enthéilt.
Die zentrale Frage, der wir hier nachgehen ist, wie viel des im Kiihlwasser gelosten
Argon-36 durch Aktivierungsprozesse zu Argon-37 gewandelt wird und welche Beitréige
aus diesem Produktionspfad fiir den Argon-37-Gehalt im Reaktor zu erwarten sind.

5.6.1. Bestimmung der Loslichkeit

Bevor wir uns in vollem Umfang dem Auswertungsteil dieses Kapitels widmen konnen,
miissen wir einer entscheidenden Voriiberlegung nachgehen. Im néchsten Abschnitt be-
schéftigen wir uns mit der Frage, wie viel Argon-37 entsteht, wenn das im Kiihlwasser
geloste Argon-36 durch den Neutronenfluss aktiviert wird.

Die Loslichkeit von Gasen in Fliissigkeiten hdngt von mehreren Parametern ab. Argon
ist als Edelgas chemisch inert und 16st sich daher besser bei niedrigen Temperaturen.
Mit hoheren Temperaturen steigt die kinetische Energie der Teilchen, was der Loslich-
keit der Edelgase entgegen wirkt.

Andert sich der Druck, dndert sich entsprechend auch der Anteil der Atome, die in Lo-
sung iibergehen: Je héher der Druck, desto mehr Gasatome werden gelost. Hier ist der
Partialdruck zu betrachten, denn er beschreibt den relevanten Anteil an Argonatomen
an der Gesamtheit. Grundsétzlich haben alle Gasatome isotrope Geschwindigkeitsvek-
toren. Erhoht sich der Partialdruck, gehen mehr Argonatome in Losung, die allerdings
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Abbildung 5.3.: Molarer Anteil an geldstem Argon in Wasser in der Abh#ngigkeit von
Druck und Temperatur. Dargestellt sind die experimentell von Ken-
nan u. Pollack (1990) und Potter u. Clynne (1978) ermittelten Werte
(rot) sowie die Ebene, die den Verlauf der Werte im Parameterraum

wiedergibt (blau).

auch wieder entweichen konnen. Dieses Verhiltnis wird durch die Konstante Ky be-
schrieben. Sie hingt ab von der Lésung, der geldsten Substanz und der Temperatur.
Die Konzentration ¢ wird also bestimmt aus dem Verhéltnis des Partialdrucks p (ein-
gehende Teilchen) sowie der Konstante Ky (entweichende Teilchen). Diese Beziehung
ist das Henry-Gesetz. Streng genommen gilt es nur fiir ideale Gase, wir betrachten die
Abweichungen von diesem Zustand aber als vernachléssigbar.

Temperatur und Druck haben also einen gegenteiligen Effekt auf die Loslichkeit. Fiir
die weiteren Modellrechnungen ist es unser Ziel, einen Wert fiir den Anteil des geldsten
Argon-36 zu finden. In der Literatur finden sich nur wenige Messungen der Loslichkeit
bei hohen Driicken oder Temperaturen (Kennan u. Pollack, 1990; Potter u. Clynne,
1978). Tatsdchlich entsprechen keine der experimentellen Bedingungen denen im Druck-
wasserreaktor. Wir haben daher die Werte aus Kennan u. Pollack (1990) und Potter
u. Clynne (1978) kombiniert, um einen mehrdimensionalen Zusammenhang zwischen
Druck, Temperatur und molarem Anteil zu ermitteln, der in Abbildung 5.3 dargestellt
ist. Die Autoren betrachten jeweils die Fugazitit, in der Niherung des idealen Gases
entspricht diese Gréfse dem Partialdruck.

Fiir den Fit haben wir einen polynomialen Ansatz der Form gewéhlt:
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mit

z  molarer Anteil (in 107°)

T Temperatur in Kelvin

p Fugazitdt (bzw. den Partialdruck) in Atmosphéren
Wir erhalten folgende Werte fiir die einzelnen Parameter:

0 = —6,8+£2,8 (5.2)
a = 0,021+0,008 :
b = 2,324+0,021 (5.4)

Bei einer Temperatur von 598,2 Kelvin und einem Druck von 153 atm ergibt sich aus
Gleichung (5.1) ein molarer Anteil z = (361,2 £ 2,8) - 107, der dem molaren Anteil
von Argon an Wasser entspricht. Daraus lisst sich mit den molaren Massen M leicht
der Massenanteil von Argon an Wasser (mit den jeweiligen Massen m) errechnen:
MAr MAr
mmo . Mo
Als Input fiir die Modellerstellung ben&tigen wir allerdings den Massenanteil von Ar-
gon-36 (beziehungsweise Argon-40) am Wasser, in dem es geldst ist. In Luft hat das
Isotop Argon-36 einen Anteil von 0, 3336% am gesamten Gemisch der Argonisotope, Ar-
gon-40 macht 99,60 % aus (KAERI). Mit den molaren Massen fiir Argon-36, Argon-40
und Wasser erhalten wir die Massenanteile der gelosten Isotope, die wir im Weiteren
als Eingabewerte fiir die Modellrechnung verwenden:

(5.5)

TAI6 (2,164 +0,017) - 1077 (5.6)
mHu20
A0 _ (8,01 +0,06) - 1072 (5.7)
mMH20

Damit ist der Anteil an gelosten Argon-Isotopen im Kiihlmittel bei Betriebsbedingun-
gen deutlich hoher als bei Normalbedingungen (fiir 20° C und 1 bar WTTA;O =6,2-1079).
Hierzu ist abschliekend anzumerken, dass der Deckel des Reaktordruckbehélters nach
einem Brennelementwechsel verschlossen bleibt, und das Kiihlmittel daher vermutlich
zu keinem Zeitpunkt mit Argon luftgesittigt ist. Aus diesem Grund verwenden wir
bei den entsprechenden Szenarien Standardbedingungen fiir die Loslichkeit (siehe dazu
auch Kapitel 7).

5.6.2. Ergebnisse der Modellrechnungen zur Aktivierung des Kiihlmittels

Betrachten wir nun die Aktivitédten, die sich aus den Modellrechnungen ergeben. Abbil-
dung 5.4 liegen die zuvor beschriebenen Betriebszustinde (siehe Abschnitt 5.3 und Ab-
bildung 5.1) zugrunde, daher ergeben sich verschiedene Leistungséinderungen. Aufgrund
ihrer unterschiedlichen Halbwertszeiten reagieren die Isotope unterschiedlich sensibel.
Obwohl bei einem Betrieb mit konstanter Leistung das gleiche Verhalten zu erkennen
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Abbildung 5.4.: Aktivitidt der Argonisotope Argon-37 in blau und Argon-41 in magenta
iiber die Zeit fiir verschiedene Betriebszustinde. Zugrunde liegt die Ak-
tivierung von stabilem Argon-36 und Argon-40, das aus der Raumluft
in Losung ins Kiihlmittel {ibergeht.
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Abbildung 5.5.: Das Verhéltnis der Aktivitdt von Argon-41 zu Argon-37 iiber die Zeit
flir Akivitéten, die aus dem Aktivierungsprozess im Wasser resultieren
flir verschiedene Betriebszustédnde.
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ist, ist die Aktivitdt von Argon-41 — wie wir erwartet haben — direkter mit der Leistung
verkniipft, wihrend die Aktivitdt von Argon-37 eine gewisse Verzogerung zeigt. In den
Bereichen der Leistungsinderung ist das Verhéltnis daher nicht verldsslich, wenn es dar-
um geht, von einem Isotop auf das andere oder auf den Produktionspfad zu schliefsen.
Insgesamt erhalten wir als Ergebnis der Berechnung der Aktivitdt von Argon-37, die
auf die Aktivierung des im Kiihlmittel gelosten Argon-36 zuriickgeht, etwa 7 - 104 Bq
(im Gleichgewicht). Analog ergibt sich fiir Argon-41 eine Aktivitit von etwa 4-10'6 Bq.

Abbildung 5.5 zeigt das Verhaltnis der Aktivitdten von Argon-41 und Argon-37. Durch
die niedrigere Halbwertszeit erreicht Argon-41 bereits nach kurzer Zeit einen Gleichge-
wichtszustand, wodurch sich der hohe Anfangswert erklért. Diese Dynamik dominiert
in allen Fillen von Leistungsénderungen, weshalb das Verhiltnis der beiden Isotope
keine verldsslichen Aussagen zulésst.

5.7. Calcium im Brennstoff

Ein weiterer wichtiger und méglicher Produktionspfad fiir Argon-37 ist der Alpha-Zer-
fall von Calcium-40-Atomen, nachdem diese ein Neutron eingefangen haben. Eine Cal-
cium-Verunreinigung ist an unterschiedlichen Stellen denkbar, hier diskutieren wir zu-
néichst die bereits in Abschnitt 5.1 angesprochene mdogliche Verunreinigung innerhalb
des Brennstoffs. Ein realistischer Messwert des deutschen Brennstoftherstellers Frama-
tome liegt bei 5 ppm Calcium-40 (Schnieders, 2018).

Im Unterschied zu den zuvor betrachteten Rechnungen zur Aktivierung der stabilen Ar-
gonisotope der Luft entsteht iiber die spezifische Reaktion Calcium-40 (n,a) Argon-37
kein Argon-41. Daher ist fiir uns in diesem Abschnitt ausschliefslich das Isotop Argon-37
interessant. Abbildung 5.6 zeigt den zeitlichen Verlauf der Aktivitét, die aus einer Ver-
unreinigung des Urandioxides mit 5 ppm Calcium-40 folgt. Die kleineren Schwankun-
gen ergeben sich in Folge der Leistungsédnderungen, die in Abschnitt 5.3 besprochen
wurden. Wihrend des Streckbetriebs {iber mehrere Tage, auf den ein Stillstand des
Reaktors folgt, sinkt die Argon-37 Aktivitat zwar ein wenig, die Grofenordnung dndert
sich allerdings aufgrund der langen Halbwertszeit nicht. Bleibt die Leistung wéhrend
des Betriebs im Gleichgewichtszustand konstant, erhalten wir eine Aktivitdt von etwa
2103 Bq fiir diesen Produktionspfad.

Um diese Aktivitdt in Beziehung zu anderen Isotopen zu setzen — was besonders in
Hinblick auf eine Messung von Interesse ist — bietet sich in diesemm Kontext ein Xeno-
nisotop an, da keine weiteren Argonisotope gebildet werden. Wir haben uns fiir das
Isotop Xenon-133 entschieden, da es im Kontext von globalen Edelgasmessungen zur
Verifikation 6fter und eindeutiger nachweisbar war als die iibrigen Xenonisotope. Xenon
entsteht als Produkt der Kernspaltung beziehungsweise anschliefender Zerfallsketten
und nicht durch den Neutroneneinfang des Calcium-40 und ist daher vom Wert der
Verunreinigung unabhingig. Insgesamt ergibt sich eine Aktivitit von etwa 5 - 10'® Bq,
die sensitiv auf Leistungsdnderungen reagiert, da Xenon eine geringere Halbwertszeit
von 5,2475 Tagen hat (KAERI).
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Abbildung 5.6.: Aktivitdt von Argon-37 fiir verschiedene Betriebszustidnde in blau und
fiir Xenon-133 in magenta. Das Verhiltnis der beiden Aktivitdten ist
in rot dargestellt. Zugrunde liegt eine Verunreinigung des Brennstoffes
mit 5 ppm Calcium.

Fiir beide Isotope ist anzumerken, dass sie zunédchst im Brennstoff, in dem sie entstehen,
eingeschlossen bleiben. Die weiteren Prozesse, iiber die sie in geringen Konzentrationen
entweichen kénnen, werden uns in Kapitel 7 beschéftigen.

Abbildung 5.6 zeigt das Verhéltnis von Xenon-133 zu Argon-37 fiir den eben betrach-
teten Fall einer Verunreinigung mit 5 ppm Calcium-40. Gerade beim Anfahren des
Reaktors dominiert das Xenon-133 gegeniiber dem Argon-37, da die Autbaurate héher
ist. Andert sich wihrend des Betriebes die Leistung, dominiert Xenon-133 aufgrund
der niedrigeren Halbwertszeit, ansonsten ist das Verhaltnis zeitlich konstant.

5.8. Calcium im Hullrohr

Der Brennstoff des Reaktors ist von einem Hiillrohr aus Zirkon umgeben. Bei dessen
Herstellung kann es passieren, dass es ebenfalls mit geringen Spuren von Calcium-40
verunreinigt wird. Dieser Prozess ist auch deshalb interessant, weil das Hiillrohr in
direktem Kontakt zum Kiihlmittel steht und so eine entsprechende Kontamination
auch aufen zur Produktion von Argon-37 fithren wiirde. Ein entsprechender Beitrag
wire zunéchst kontinuierlich und nicht wie im Falle des im Brennstoff eingeschlossenen
Gases nur im Falle von defekten Brennstdben messbar.

Wir verwenden als Ausgangspunkt analog zu den vorangegangenen Uberlegungen einen
Wert von 5 ppm Calcium-40, daraus resultiert eine Aktivitdt im Gleichgewichtsbetrieb
von etwa 3 - 10'? Bq.
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Abbildung 5.7.: Aktivitdt von Argon-37 iiber die Zeit fiir unterschiedliche Betriebs-
zustdnde. Zugrunde liegt eine Verunreinigung des Hiillrohrs mit
Calcium-40.

Wie bereits beschrieben entsteht bei dieser Reaktion mit Calcium kein Argon-41. Da
Argon-37 nur aus den dufersten Bereichen des Hiillrohrs austreten kann ist die effektive
Aktivitdt, die tatséchlich ins Kiihlmittel gelangt geringer.

5.9. Variation der Eingabewerte

Die grofste Unsicherheit der Ergebnisse kommt durch die Abschitzung der zugrunde
liegenden physikalischen Gréfen zustande, die in ein Modell eingehen. Aus der Mo-
dellrechnung selbst resultiert kein Fehler. Allerdings sind die Werte, die eingangs dafiir
verwendet wurden, entweder nur Abschitzungen (beispielsweise der Gasgehalt im Kiihl-
wasser) oder genau bekannt, aber dann nur fiir einen speziellen Fall giiltig (Geometrie
des Reaktorkerns Biblis C). Aus diesem Grund wollen wir in diesem Abschnitt ge-
nauer auf die Variation all dieser Grofen eingehen. Fiir ein besseres Verstiandnis der
unterschiedlichen Einfliisse haben wir ein Gitter aus unterschiedlichen Input-Werten
erstellt und werden deren Auswirkung auf Argon-37-Produktion beziehungsweise Neu-
tronenspektrum und Leistungsverteilung untersuchen. Die folgenden Grofien wurden
variiert: Leistung, Anreicherung, Geometrie und Argon-36 Gehalt im Kiihlmittel. Als
Referenzmodell betrachten wir stets das bereits diskutierte Modell zur Aktivierung
von Argon-36 im Kihlmittel, mit den in Gleichung (5.7) bestimmten Massenanteilen,
da dies ein wahrscheinlicher Produktionspfad mit hoher Aktivitédt ist. Unser Ziel ist
es hier, neben der Variabilitdt der verwendeten Groéfsen auch den Einflussbereich von
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Druckwasserreaktoren jenseits der Spezifika von Biblis C zu quantifizieren und so zu
bestimmen, was sich aus einem weiteren Horizont der Méglichkeiten ergibt.

Variation der Anreicherung

Der Reaktor setzt sich aus Brennelementen in unterschiedlichen Abbrandgraden und
(fiir den Erstkern) Anreicherungen zusammen. Wir haben diese Inhomogenitdt durch
den Einfluss der Nachbarbrennelemente Rechnung getragen. Das simulierte Brennele-
ment hat eine Anreicherung von 3,2%, grokere und modernere Anlagen haben aber
teils hohere Anreicherungsgrade. Aus diesem Grund haben wir den Einfluss von vier
unterschiedlichen Anreichungsgraden auf die Kenngréfsen der Argon-37 Produktion un-
tersucht.

Fiir eine niedrige Anreicherung (hier 2%) erkennt man in Abbildung 5.8 deutlich einen
relativ konstanten Verlauf der Aktivitit entgegen dem leichten linearen Anstieg fiir ho-
here Anreicherungen. Dieser Anstieg ist auf bei der Spaltung entstandene Plutoniumi-
sotope zuriickzufiihren, die das Spektrum hérten und zu héheren Energien verschieben.
Fiir ein tieferes Verstindnis werfen wir einen Blick auf die Neutronenflussdichte: Aus
Abbildung 5.9 wird deutlich, dass die thermische Neutronenflussdichte im Moderator
um so niedriger ist, je hoher der Anreicherungsgrad ist. Dies erklart sich dadurch,
dass aus Uran-235 als thermisch spaltbares Material hochenergetische Spaltneutronen
im Spektrum folgen. Je gréofer der Anteil an Uran-235, desto mehr verschiebt sich
das Spektrum zu Gunsten der Spaltneutronen bei hohen Energien. Stehen weniger
thermische Neutronen zur Verfiigung, entsteht auch entsprechend weniger Argon-37.

Variation der Leistung

Biblis C ist fiir eine thermische Nennleistung von 3765 Mega Watt ausgelegt. Je nach
Grofe und Auslegung des Kerns haben andere Anlagen hohere oder niedrigere Leistun-
gen, die das Neutronenspektrum und damit auch die Argon-37 Produktion bestimmen.
Wir haben die Leistung in einem fiir Druckwasserreaktoren typischen Bereich variiert
(IAEO), um quantitativ den linearen Zusammenhang zwischen Leistung und Argon-37
Aktivitat darzustellen (siehe Abbildung 5.8). Dies begriinde sich damit, dass die Neu-
tronenflussdichte linear von der Leistung abhingt und dieser Zusammenhang so im
Simulationsprogramm implementiert ist.

Variation des Argon-36 im Kiihimittel

Wir haben den im Kiihlwasser gelosten Massenanteil an Argon-36 in Abschnitt 5.6 zu
(2,164 £ 0,017) - 1075 bestimmt (siche Gleichung (5.7)) Aus der Berechnung durch
den Fit resultiert bereits ein Fehler, aber auch externe Einfliisse wie die Kiithlmittel-
reinigung und -entgasung oder Luftwechselzahlen konnen den Gasgehalt im Wasser
mafgeblich verdndern. (Siehe dazu auch Kapitel 7). Wir haben daher den ermittelten
Wert iiber mehrere Grofenordnungen gedndert, um eine weitreichende Abschétzung
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Abbildung 5.8.:

Argon-37 Aktivitdt in Abhdngigkeit der drei Parameter Anreicherung
(oben), Leistung (Mitte) und Massenanteil Argon-36 (unten). Links ist
die zeitliche Abhéngigkeit dargestellt, rechts die Unterschiede der Ak-
tivitat fiir unterschiedliche Werte des jeweiligen Parameters zu einem
festen Zeitpunkt (136 Tage, Gleichgewichtsbetrieb).
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Abbildung 5.9.: Ausschnitt aus dem Energiegruppenspektrum fiir vier unterschiedliche
Anreicherungsgrade.

iiber eine mogliche Schwankung zu erhalten. Da wir hier die Aktivierungsreaktion von
Argon-36 im Wasser betrachten, wird der Gasgehalt direkten Einfluss auf die entstehen-
de Menge Argon-37 haben. In Abbildung 5.8 sehen wir diesen linearen Zusammenhang,
der direkt aus Gleichung (2.13) folgt, bestitigt und haben ihn im relevanten Bereich
quantifiziert.

Fiir eine verdnderte Geometrie von einem 18 x 18 Brennelement finden wir keine si-
gnifikanten Unterschiede zu einem 16 x 16 Brennelement. Wir haben in diesem Fall
das gleiche Absorbermaterial verwendet, um nur eine Gréfe zu variieren und konsis-
tent zu bleiben. Allerdings haben vorangegangene Modellrechnungen gezeigt, dass es
keine nennenswerten Unterschiede gibt, wenn stattdessen Gadoliniumoxid — eines der
verbreitetsten Absorbermaterialien in Druckwasserreaktoren — zum Einsatz kommt.
Daher sind unsere Frgebnisse gut auf andere Druckwasserreaktoren {ibertragbar.

5.10. Zusammenfassender Uberblick iiber die Ergebnisse
zum Druckwasserreaktor

In diesem Kapitel haben wir untersucht, welche Aktivitdten fiir Argon-37 fiir verschie-
dene Produktionspfade in einem Druckwasserreaktor beispielhaft nach dem Vorbild des
Kernkraftwerks Biblis Block C zu erwarten sind.

Die beiden wesentlichen Produktionspfade fiir Argon-37 in einem Druckwasserreaktor
sind die Aktivierung des im Kiihlmittel gelsten Argon-36 und die Produktion iiber eine
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Verunreinigung des Brennstoffes mit Calcium-40. Die Ergebnisse zu den Aktivitdten
iiber die unterschiedlichen Entstehungspfade sind in Tabelle 5.2 zusammengefasst.

Produktionspfad Massenanteil Aktivitat in Bq
Aktivierung Argon-36 2,16355 - 107° 7-10%
Calcium-40 im Brennstoff 5-1076 2.1013
Calcium-40 im Hiillrohr 5-1076 3-10%2

Tabelle 5.2.: Aktivitat von Argon-37 fiir unterschiedliche Entstehungsprozesse in einem
Druckwasserreaktor bei Betrieb im Gleichgewichtszustand.

Alle genannten Ergebnisse stellen die Aktivitdten innerhalb des Reaktors da. Fiir die
Aktivierung des Kiithlmittels ist das Argon-37 weiterhin im Kiihlmittel geldst. Nimmt
man hingegen eine Verunreinigung des Brennstoffes an, verbleibt das Gas zunéchst im
Brennstab. Nur im seltenen Fall eines Hiillendefekts des Brennstabes gelangt es in ent-
sprechend geringen Mengen kontinuierlich in den umgebenden Moderator. Die Quelle
fiir Argon-37 kann anhand der Beziehung zu anderen Isotopen abgeschétzt werden: Im
Falle der Aktivierung der stabilen Argon-Isotope im Wasser erwarten wir ein Verdltnis
von Argon-41 / Argon-37 von etwa 100. Entsteht es allerdings iiber die Aktivierung
von Calcium-40, wird kein Argon-41 gebildet. Aus einem defekten Brennstab wiirde
ebenfalls Xenon-133 entweichen, dafiir erwarten wir ein Verhéltnis Xe-133 / Argon-37
von etwa 1-10°.

Das weitere Schicksal der radioaktiven Gase wird uns in Kapitel 7 beschéftigen, dort
werden wir im Detail der Frage nachgehen, welche Aktivitdten tatséchlich an die Um-
welt abgegeben werden.
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Die Aufgabe, die wir uns stellen sollten, ist nicht,
uns sicher zu fiihlen, sondern in der Lage zu sein, Unsicherheiten zu tolerieren.
Erich Fromm

Der Forschungsreaktor Miinchen IT (FRM II) ist an der technischen Universitdt Miin-
chen am Standort Garching angesiedelt. Er dient sowohl industriellen als auch wis-
senschaftlichen Experimenten, Untersuchungen und Anwendungen. Der Nachfolger des
Forschungsreaktor Miinchen ist insbesondere auf die Bestrahlung von Proben in Strahl-
rohren mit thermischen Neutronen ausgerichtet. Aus diesem Grund wurde der Reaktor
so konzipiert, dass ein hoher thermischer Neutronenfluss in einem grofsen Volumen au-
ferhalb des Reaktorkerns zur Verfiigung steht (Axmann u.a., 1997; Englert, 2010).
Ungewohnlich im Hinblick auf den internationalen Durchschnitt ist die nach wie vor
hohe Anreicherung des Brennstoffes im Brennelement: Zur Zeit wird ein Brennelement
aus 8,11 kg Uran mit einer Anreicherung von 93% verwendet, obwohl seit mehreren
Jahrzehnten eine Umriistung des Kerns hin zu niedrig angereichertem Uran diskutiert
wird (Englert, 2010). Die Herausforderung bei dieser Umriistung besteht darin, einen
neuartigen Brennstoff zu entwickeln, der weiterhin hohe Neutronenfliisse bei einer kom-
pakten Grofse des Kerns zur Verfiigung stellen kann.

Wir haben im vorangegangenen Kapitel bestimmt, wie Argon im Reaktor eines konven-
tionellen Kernkraftwerkes entsteht. In diesem Kapitel wollen wir diskutieren, welche
Produktionspfade fiir einen Forschungsreaktor mit hoher Anreicherung und damit ho-
hem Fluss relevant sind und welche Mengen Argon-37 dabei entstehen.

Wir werden damit beginnen, den Reaktor und den verwendeten Brennstoff zu beschrei-
ben und zukiinftige Entwicklungen ansprechen. Anschlieffend werden wir anhand von
Modellrechnungen abschétzen, wie viel Argon-37 iiber unterschiedliche Produktions-
pfade entstehen kann. Ein Vergleich mit Messwerten erlaubt uns die Prozesse im For-
schungsreaktor prézise zu verstehen.

6.1. Brennstoff

Eine umfassende Darstellung der (méglichen) Brennstoffe und des Aufbaus des FRM 11
findet sich bei Englert (2010), der wir auch hier weitestgehend folgen werden. Abhéngig
von der Geometrie und der Anreicherung des Brennstoffes ergibt sich der Neutronen-
fluss und der entsprechende Abbrand. Der Uranbrennstoff hat uns bereits im Zusam-
menhang mit Druckwasserreaktoren beschiftigt (siehe Kapitel 5) und wir haben in
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S
I

Abbildung 6.1.: Schematische Darstellung eines Dispersionsbrennstoffs (oben) mit ein-
zelnen Uranteilchen (schwarz) in Aluminium (grau) und eines monoli-
thischen Brennstoffs (unten), der aus einer durchgehenden Brennstof-
folie besteht.

Abschnitt 5.7 diskutiert, dass ein moglicher Produktionspfad fiir Argon-37 die Verun-
reinigung mit Calcium-40 sein kann. Um zu sehen, ob diese Reaktion auch fiir den FRM
IT relevant ist, miissen wir die genaue Beschaffenheit des Brennstoffes im Forschungs-
reaktor betrachten, der sich von den Brennstofftabletten eines Druckwasserreaktors
unterscheidet.

Zur Zeit kommt im FRM II disperses Uransilizid als Brennstoff zum Einsatz, das von
Aluminium umhiillt ist. Das Uran ist also in pulverisierter Form in das umbhiillende
Material eingebracht. Abbildung 6.1 zeigt schematisch den Unterschied zwischen di-
spersen und monolithischen Brennstoffen, der fiir die zukiinftige Verwendung im FRM
IT relevant ist. Im Gegensatz zu fritheren Uran-Aluminium-Brennstoffen kann so eine
hohere Uranpackungsdichte erlangt werden (Krieger, 2013). Insgesamt enthélt der Kern
8,11 kg Uransilizid mit einer Anreicherung von 93% (Englert, 2010).

In Zukunft wird angestrebt, den Reaktor mit einer niedrigeren Anreicherung zu be-
treiben. Damit trotz geringerem Uran-235 Gehalt der hohe Neutronenfluss erhalten
bleibt, wird an neuartigen Brennstoffen geforscht. Bislang zeigen FErgebnisse zu disper-
sen Brennstoffen allerdings ein sonderbares Schwellverhalten an der Interaktionsschicht
zwischen Uran und Aluminium (Ripert u. a., 2008), (Petry u. a., 2008). Gase wiren dann
nicht mehr von Brennstoff und Ummantelung umschlossen und kénnten entweichen.

Eine genauere Darstellung tiber die unterschiedlichen Brennstoffe, die Plane zur Umriis-
tung und einer moglichen Abreicherung, bei der auch Gase freigesetzt werden kénnten,
findet sich in Anhang A.
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6.2. Reaktorkern

Der Aufbau des Reaktorkerns des FRM II unterscheidet sich fundamental von dem ei-
nes Leistungsreaktors. Im Forschungsreaktor wird lediglich ein einzelnes, zylindrisches
Brennelement verwendet, dass sich in einem Becken mit schwerem Wasser als Mode-
rator befindet. Als Brennstoff kommt Uransilizid (UsSiz) mit einer Anreicherung von
93% zum Einsatz, das in eine Aluminiummatrix verbracht ist. Insgesamt gibt es 113
Platten mit Brennstoff, die sich evolventenférmig zwischen zwei Hiillrohren befinden
und mit Wasser gekiihlt werden. Die Brennstoffplatte selbst hat eine Sandwich-Struk-
tur: Das 1,36 mm starke Uransilizid ist auf beiden Seiten von einer 0,36 mm starken
Schicht Aluminium umgeben. Um das Leistungsspektrum nach aufsen zu glétten wird
im dufseren Teil der Brennstoffplatten hochangereichertes Uran mit einer niedrigeren
Dichte verwendet. Der Reaktor wird mit einer Nennleistung von 20 MW betrieben und
nach 1200 MWd (60 Tage zu je 20 MW) kontrolliert abgeschaltet (Réhrmoser u. Pe-
try, 2009). Wéhrend dieser Zeit wird der Absorberstab im Zentrum des Brennelements
langsam heraus gezogen, um eine kontinuierliche Leistungsverteilung zu erhalten.

Moderator

Das Brennelement befindet sich in einem Moderatortank, der mit schwerem Wasser ge-
fiillt ist. Etwa die Halfte der schnellen Spaltneutronen verlassen das Brennelement und
werden im Tank durch das Deuteriumoxid moderiert (Krieger, 2013). Schwerwasser
wird verwendet, da so weniger Neutronenabsorptionen stattfinden und die Abbrems-
leistung fiir Neutronen geringer ist. Dadurch verschiebt sich das Maximum des Flusses
weiter nach auften, weg vom Brennelement, so dass andere Aufbauten, die im Tank in-
stalliert werden, dem hohen Fluss ausgesetzt sind. Der Kern selbst ist untermoderiert,
es gibt nur einen Kiihlspalt mit Wasser zwischen den einzelnen Brennstoffplatten, die
Neutronen werden erst im umgebenden Schwerwasser auf thermische Energien abge-
bremst.

Das Deuteriumoxid ist mit einigen Prozent Wasser verunreinigt. Modellrechnungen nah-
men 2 bis 5 Gewichtsprozent Verunreinigung an (Englert, 2010; Réhrmoser, 2010).
Ungestort erreicht der thermische Fluss ein Maximum von 8-10' Neutronen cm ™2 s,
dieses liegt einige Zentimeter auferhalb des Brennelements. Das Verhéltnis von thermi-
schem Fluss zu Leistung ist damit eines der hichsten auf der Welt (Axmann u. a., 1997).

Zusatzliche Einbauten im Moderatortank

Um das Brennelement herum gibt es weitere Installationen fiir unterschiedliche Anwen-
dungen:

e Strahlrohre: Zehn unterschiedliche vertikale Strahlrohre durchziehen den Beton
des Reaktorbeckens um Neutronen in die angrenzenden Aufbauten zu fiithren.
Dazu kommen zwei geneigte und ein horizontales Strahlrohr.
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e Kalte Quelle: Fliissiges Deuterium dient als Kalte Quelle, die Neutronen zusétz-
lich auf niedrigere Energien abbremst.

e Heife Quelle: Graphit dient als Heifse Quelle um besonders hochenergetische Neu-
tronen zur Verfiigung zu stellen.

e Uran-Konvertierer: Dieser stellt Spaltneutronen fiir ein Strahlrohr zu Verfiigung.

Fiir unsere Betrachtungen sind diese zusatzlichen Einbauten nicht von Bedeutung, da
wir annehmen, dass der Neutronenfluss nicht wesentlich geindert wird.

Kenndaten

Der Querschnitt durch das Brennelement unterscheidet sich in der Materialzusammen-
setzung je nach Hdohe, in der er betrachtet wird. Hier haben wir den Querschnitt in der
Kernmittelebene gewihlt, der auch in fritheren Arbeiten beschrieben wurde (Englert,
2010; Gaubatz, 1999).

Das Brennelement befindet sich in der Mitte des Moderatortanks und besteht aus meh-
reren konzentrischen Ringen unterschiedlicher Materialien: Im Zentrum befindet sich
der Regelstab aus Hafnium, mit dem die Leistung kontrolliert wird. In dem Abschnitt,
der fiir die hier erstellten Modelle relevant ist — also die Kernmittelebene — ist das Absor-
bermaterial allerdings Beryllium. Zuséatzlich gibt es im Reaktor fiinf Hafnium-Kontroll-
stibe, die aber wihrend des normalen Betriebes vollstéindig aus dem Becken entfernt
und daher auch nicht im weiteren Modell beriicksichtigt werden. Im Brennelement folgt
weiter aufien die Aktive Zone, in der sich 113 gebogene Brennstoffplatten befinden, die
durch Kiihlwasserkanile getrennt sind. Fiir das Modell sind in diesem Abschnitt be-
sonders der Regelstab, die aktive Zone (mit Brennstoff) und die Aluminiummatrix zu
beriicksichtigen. Die genauen Abmessungen aller beriicksichtigten Komponenten findet
sich in Tabelle 6.1.

6.3. Modellkonstruktion

Fiir den FRM II wurden alle Simulationen mit dem Programm SCALE 6.2.1 ausge-
fihrt. Da die Geometrie des Brennelementes des FRM II deutlich komplexer und un-
konventioneller als die der klassischen Leistungsreaktoren ist, waren einige Naherungen
notwendig, um den Aufbau des Brennelementes geometrisch zu beschreiben und den
Neutronenfluss realistisch abzubilden.

Betrachten wir zunichst die geometrischen Eigenschaften des Brennstoffs: Wir ver-
wenden mehrere konzentrische Zylinder fiir Brennstoff, Ummantlung und Kiihlspalt,
die die komplexe Geometrie der Evolventen nachbilden. Insgesamt wurden fiinf inne-
re konzentrische Hohlzylinder mit einer hoher Brennstoffdichte und weiter aufen drei
Hohlzylinder mit niedriger Brennstoffdichte modelliert. Die genauen Abmessungen der
Brennstoffplatten, so wie sie zur Zeit im Kern des FRMII verwendet werden, finden
sich in Tabelle 6.2. Diese Mafte wurden bei der Modellerstellung verwendet.
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Beschreibung Radius Material
Zentrale Bohrung 0,75 cm Wasser
Regelstab (Innenreflektor) 4,3 cm Beryllium
Wasserspalt 4.6 cm Wasser
Aluminiumring 5,6 cm Aluminium
Wasserspalt 5,9 cm Wasser
Aluminiumspalt 6,5 cm Aluminium
Aluminiumspalt 6,75 cm Aluminium
Beginn der aktiven Zone 10,56 cm Uransilizid, p = 3,0g m™3
Ubergang der Urandichten 11,2 cm Uransilizid, p = 1,5g m™3
Aluminiumspalt 11,45 cm Aluminium
Kernrohr 12,15 cm Aluminium
Wasserspalt 12,3 cm Wasser
Zentralkanalrohr 13,1 cm Aluminium
Reaktorbecken ab 13,1 cm Schweres Wasser

mit 3 gew% Wasser

Tabelle 6.1.: Geometrische Daten des HEU-Brennelements des FRM II (TUM Design)
(Glaser u.a., 2000). Die Abmessungen der detaillierten Geometrie inner-
halb der aktiven Zone findet sich in Tabelle 6.2.

Beryllium

l Aluminium

Uran, 1,5 g/cm?®
Uran, 3,0 g/cm®
H,0

D,0

Abbildung 6.2.: Schematische Darstellung der Abfolge der modellierten Materialien.
Die Abbildung ist nicht mafstabsgetreu, sondern soll einen Eindruck
des Aufbaus vermitteln. Fiir das Modell wurden konzentrische Ringe

verwendet.
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Genau wie bereits fiir den Druckwasserreak- “Brennstoffdicke:  0.060 cm
tor berechnen wir das 2D Modell mit dem Pro- Ummantelung: 02038 cm
gramm SCALE. In den folgenden Abschnitten Kiihlspaltdicke: 0,220 cm
diskutieren wir den Einfluss unterschiedlicher
Parameter auf die Bildung von Argon-37. So Tabelle 6.2.: Geometrische Daten der
kénnen wir ermitteln, welche Entstehungspro- Brennstoffplatten in der
zesse des Gases im FRM II relevant sind und aktiven Zone.

ob die Aktivitat fiir die Verifikation von Kern-

wallentests problematisch ist.

Bevor wir uns den Ergebnissen widmen merken wir auch hier an, dass fiir das Modell die
Leistung des Reaktors pro metrischer Tonne Uran spezifiziert ist. Um absolute Werte
fiir die Aktivitdten in Verbindung setzen zu kénnen, haben wir wie bereits in Kapitel 5
die gesamte Uranmasse von 8,11 kg einbezogen, weshalb wir die Aktivitdt nicht pro
Masse angeben.

6.4. Argon-37 aus einer Calcium-40 Verunreinigung

Wie bereits beim Druckwasserreaktor wollen wir hier verschiedene Moglichkeiten disku-
tieren, wie Argon-37 iiber eine Verunreinigung mit Calcium-40 entstehen kann. Zuerst
nehmen wir an, dass der Brennstoff Spuren des Isotops enthilt und gehen anschliefsend
darauf ein, welche Aktivitdten zu erwarten sind, wenn das Aluminium der Ummantlung
und der Hiillrohre leicht verunreinigt ist.

6.4.1. Calcium-40 im Brennstoff

Zu Beginn dieses Kapitels haben wir uns ausfiithrlich mit Brennstoffen fiir den For-
schungsreaktor befasst. Da der zur Zeit verwendete keramische Brennstoff von Alumi-
nium umschlossen ist, ist es nicht moglich, dass Gase, die wihrend der Bestrahlung im
Inneren entstehen, nach auffen dringen konnen. Daher gibt es zunéchst keine Analogie
zu der Reaktion im Druckwasserreaktor (siche Abschnitt 5.7). Wir haben aber ebenfalls
angesprochen, dass Forschungsarbeiten zu neuen Brennstoffen ein Schwellverhalten zei-
gen, das Diffusion von Gasen aus dem Inneren des Brennstoffs nach aufen ermdglicht.
Es gibt auferdem Uberlegungen den abgebrannten Brennstoff fachgerecht aufzuberei-
ten. Bei diesem Prozess konnten Gase, die im Brennstoff entstanden sind, freigesetzt
werden, sofern sie zum Zeitpunkt der Wiederaufarbeitung noch nicht zerfallen sind (was
fiir Argon-37 allerdings unwahrscheinlich ist). Aus diesen Griinden wollen wir diesen
Produktionspfad kurz diskutieren, um auch zukiinftigen Entwicklungen in diesem Be-
reich Rechnung zu tragen. Messwerte fiir eine mogliche Verunreinigung des Uransilizids
sind im Gegensatz zum Urandioxid fiir Leichtwasserreaktoren nicht bekannt. Wir wer-
den daher eine Spannbreite von unterschiedlichen Werten diskutieren, um den linearen
Zusammenhang aus Gleichung (2.13) zu quantifizieren und zu sehen, welche Argon-37
Aktivitdten daraus resultieren.
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Verunreinigung des Urans mit Calcium-40:
— 5 ppm 0,5 ppm —— 0,05 ppm —— 0,005 ppm

.
-
L
.
107 4 | L
-
<
KP_; ,’x
.
K’_; e

=

o
>

=

o

2

\
\

=
o
>
\,
\

,_.
<
Aktivitat in Bq

Aktivitat in Bq

=
o
Y

10° 4 e

0 10 20 30 40 50 60 102 107! 10°
Zeit in Tagen Verunreinigung in ppm

Abbildung 6.3.: Verschiedene Verunreinigungsgrade fiir Calcium-40 im Brennstoff. Die
Aktivitdt héngt linear vom angenommenen Calcium-40-Gehalt ab.
Rechts dargestellt ist der Zusammenhang fiir vier berechnete Aktivita-
ten nach 45 Tagen Bestrahlungszeit.

In Abbildung 6.3 (links) sind die Aktivitdten fiir vier unterschiedliche Verunreinigungs-
grade des Uransilizid mit Calcium-40 dargestellt, die sich jeweils um eine Gréfenord-
nung unterscheiden. Wahrend eines Betriebszyklus steigt die Aktivitdt kontinuierlich.
Zu einem festen Zeitpunkt hingt sie linear von der angenommenen Verunreinigung ab,
wie aus Abbildung 6.3 (rechts) deutlich wird.

6.4.2. Calcium-40 im Aluminium

Wiren das Aluminium, in dem sich der Brennstoff befindet, oder die Ummantlungen,
die ebenfalls aus Aluminium bestehen, zu geringen Graden mit Calcium verunreinigt,
kénnte auch hier Argon-37 erzeugt werden. Es sind keine genauen Werte fiir eine sol-
che Kontaminierung bekannt, allerdings weifs man, dass das verwendete Aluminium
grundsétzlich mit anderen Komponenten verunreinigt ist (Rohrmoser, 2010). Daher
wollen wir auch fiir diesen Fall unterschiedliche Grade an Verunreinigung betrachten
und evaluieren, mit welchen Beitrédgen daraus zu rechnen ist. Im Unterschied zur Ver-
unreinigung im Brennstoff befénde sich in diesem Fall das Calcium aufsen im Kontakt
zum Moderator. Argon-37 konnte dann direkt ins Wasser und von dort in die Abluft
gelangen.

Im direkten Vergleich der in Abbildung 6.4 dargestellten Aktivitdten zu den Aktivitdten
durch eine Verunreinigung des Brennstoffes fillt auf, dass die Werte hoher sind, was
allein auf die geringere Dichte von Aluminium zuriickgeht.

Abschliefsend ist anzumerken, dass fiir realistische Verunreinigungsgrade die Aktivitit
von Argon-37, die tatsdchlich in den Moderator gelangt, geringer ist. Fiir den Stan-
dardbetrieb des FRM II (mit dem momentan verwendeten Brennstoff) spielen beide
Prozesse keine wesentliche Rolle.
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Verunreinigung des Aluminiums mit Calcium-40:
— 5ppm 0,5 ppm —— 0,05 ppm —— 0,005 ppm
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Abbildung 6.4.: Verschiedene Verunreinigungsgrade fiir Calcium-40 in Aluminium-Um-
fassungen. Rechts dargestellt ist der lineare Zusammenhang von Akti-
vitdt und Calcium-40 Gehalt fiir vier berechnete Aktivitdten nach 45
Tagen Bestrahlungszeit.

6.5. Argon-36 im Moderator

Das in der Luft enthaltene Argon-36 geht im Wasser in Losung iiber und koénnte dort
durch den Neutronenfluss aktiviert werden. Um die dabei entstehende Aktivitédt von
Argon-37 zu bestimmen, miissen wir die Konzentration von Argon-36 im Wasser ab-
schitzen. Der FRM II wird mit schwerem Wasser moderiert. Das Deuteriumoxid hat
Kontakt mit der Raumluft in der Reaktorhalle, die etwas mehr als einmal die Stun-
de ausgetauscht wird und daher gut durchmischt ist (Wolff, 2018). Wir kénnen daher
davon ausgehen, dass Argon mit der bei Normalbedingung geltenden Loslichkeit von
L = 0,03475 im Wasser gelost ist (Lenntech). Geméf der natiirlichen Héufigkeiten der
einzelnen Isotope ergeben sich daraus die folgenden Massenanteile am Deuteriumoxid:

A6 1,863-1077 (6.1)
Mmp,0
TAM0 — 5,563-107° (6.2)
mp,0

Zur Bestimmung der Aktivitdt haben wir ein 2D-Modell verwendet und iiber den
ganzen Betriebszyklus eine konstante Leistung angenommen. Abbildung 6.5 zeigt die
sich daraus ergebenen Aktivitdten von Argon-37 und Argon-41 iiber den gesamten
Bestrahlungszyklus von 60 Tagen. Aufgrund der vergleichsweise langen Halbwertszeit
von Argon-37 stellt sich wihrend der gesamten Bestrahlungszeit kein Gleichgewicht
ein. Die Aktivitdt von Argon-37 erreicht gegen Ende des Zyklus Werte im Bereich von
5-10'3 Bq. Argon-41 hat aufgrund seiner natiirlichen Hiufigkeit eine héhere Aktivitit
von etwa 1 -10'6 Bq.

Die durch Aktivierung erzeugten Isotope befinden sich gelést im Moderatorbecken. Thre
Bewegung und Durchmischung besprechen wir im folgenden Abschnitt.
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Abbildung 6.5.: Aktivitdt von Argon-37 (in blau) und Argon-41 (in magenta) iiber den
Betriebszyklus von 60 Tagen.

6.6. Diffusion von Argon-37 im Moderator

Wir haben bislang bestimmt, welche Aktivitdten fiir Argon-37 und Argon-41 durch
Aktivierung der im Wasser gelosten stabilen Isotope gebildet werden. Interessant ist
nun, wie lange es dauert, bis das Gas aus dem Wasser in die Raumluft iibergeht, um
von dort weiter an die Umwelt abgegeben zu werden. Die Verzogerung, die entsteht,
wenn die Isotope durch das Wasser diffundieren, beeinflusst die Aktivitit, die in der
Raumluft (beziehungsweise Abluft) gemessen werden kann.

Wichtig ist, ob das Gas tatsédchlich gelost durch das Wasser diffundiert, oder ob sich
Gasblasen bilden. Je nach Dauer des Transportes unterscheiden sich die Aktivitéten,
die in Luft iibergehen.

Die Diffusion selbst ist ein langwieriger Prozess, dessen Dauer sich als erste Niherung
{iber folgende Relation fiir das mittlere Entfernungsquadrat (x2) abschiitzen lisst:

() =2Dt (6.3)

Daraus folgen fiir eine Strecke von 9 m iiber dem Brennelement mit dem Diffusions-
koefizienten D= 2,53 - 10~5cm? s~ (Colt, 2012) eine Diffusionsdauer von 1,79 - 107 s.
In Bezug zur Halbwertszeit von Argon-37 wird deutlich, dass nur durch den diffusiven
Prozess kein Argon-37 aus dem Moderatorbecken in die Luft gelangen kann.
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Abbildung 6.6.: Partialdruck von Argon-37 (in blau) und Argon-41 (in magenta) im
gesamten Moderator.

6.6.1. Blasenbildung

Befindet sich das Wasser im Lésungsgleichgewicht mit der Luft spricht man von Luft-
sattigung. In diesem Gleichgewichtszustand befindet sich der gesdttigte Teil des Wasser
allerdings nur nahe der Grenzfliche, denn mit zunehmender Tiefe steigt der hydrosta-
tische Druck und damit die Sattigungskonzentration. Man kann annehmen, dass der
Druck des Wassers etwa um 1 atm pro 10 m Wassertiefe steigt (Hertig Aeschbach). Ist
die Summe der Partialdriicke aller im Wasser gelosten Gase grofer als die Summe aus
atmosphérischem und hydrostatischem Druck des Wassers, bilden sich Gasblasen. Wir
wollen hier untersuchen, ob dies fiir Argon-37 der Fall ist.
Die Partialdriicke der Isotope berechnen sich aus der Konzentration ¢ des jeweiligen
Isotops und dem Loslichkeitskoeffizienten [ fiir das entsprechende Gas:

pi = % (6.4)

i

Fir Argon ist die Gleichgewichtskonzentration bei parsy = 1 atm und T ~ 25°C
car,cg ~ 0,0557 g - L~! (Hertig Aeschbach). Die Konzentration des jeweiligen Isotops
ergibt sich aus der Masse (im gesamten Kern) pro Moderatorvolumen (700 m?).
Da die Partialdriicke in der Gréfenordnung von 1077 liegen (vergleiche Abbildung
6.6), liefern sie keinen wesentlichen Beitrag da der gesamte Gasdruck durch die Sat-
tigungskonzentration bestimmt bleibt. Daher kommt es durch den Mehreintrag der
radioaktiven Argonisotope nicht zu einer Blasenbildung.
Grundsétzlich ist es auch denkbar, dass sich Blasen durch Bewegung des Moderators
bilden. Eine turbulente Stromung, bei der es zu Kavitation kommt, tritt auf, wenn das
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Verhédltnis von Intertialkrdften zur Kraft der Viskositdt der Fliissigkeit klein ist. Da
diese Bedingung, die durch die Reynolds Zahl beschrieben wird, nicht erfiillt ist, bilden
sich auch durch die Stromung keine Blasen.

Ein weiterer Durchmischungsprozess, den wir diskutieren wollen, ist Konvektion. Ein
Temperaturgradient d7'/dz kann Ursache fiir diesen Transportprozess sein. Im Modera-
torbecken des FRM II ist die oberste Schicht des Wassers einige Grad wirmer, weshalb
in diesem Fall ein Gradient vorliegt, der Konvektion entgegen wirkt.

Eine Bedingung fiir das Fehlen von Konvektion ist, dass sich ein stabiles mechanisches
Gleichgewicht ausbildet. Diese Stabilitdtsbedingung lautet:

dT" ¢
—_ <= 6.5
& o (6.5)

Temperatur in K

z  Hohein m

g  Gravitationskonstante, 9,81 m s~
cp spezifische Wirme bei konstantem Druck, 4,182 kJ kg=! K—!

1

Da der Temperaturgradient positiv ist, ist Gleichung (6.5) erfiillt, weshalb es nicht zu
Konvektion kommt.

Erginzend ist anzumerken, dass im Moderatorbecken immer wieder kleine Gasblasen
aufsteigen. Durch dieses Phinomen und die damit verbundene Durchmischung der Flis-
sigkeit kénnte auch Argon-37 zur Grenzschicht zwischen Wasser und Luft gelangen.
Aufgrund der Komplexitéit kénnen diese Effekte hier allerdings nicht diskutiert wer-
den.

6.7. Aktivierung der Raumluft

Das oben offene Reaktorbecken des FRM II steht in direktem Kontakt mit der Raum-
luft. Hier sind gem#f den natiirlichen Haufigkeiten stabile Argonisotope vorhanden,
die durch Neutronen, die aus dem Reaktorbecken entweichen, aktiviert werden kénnen.
Wir wollen in diesem Abschnitt bestimmen, welche Menge Argon-37 (und Argon-41)
iiber diesen Produktionspfad zu erwarten sind. Dafiir gehen wir zuerst der Frage nach,
wie grofs der Neutronenfluss an der Grenzschicht zur Luft ist, der dort zu Aktivierungs-
reaktionen fiihrt.

6.7.1. Das 3D-Modell

Das Brennelement befindet sich in einer Tiefe von 9,2 m im Moderatortank (die Was-
serhohe entspricht dem Abstand Oberkante Brennelement - Oberkante Beckenwasser)
(Wolff, 2018). Fiir unsere Uberlegungen ist nun nicht mehr wie bisher der Neutronen-
fluss auf Hohe des Brennelementes wichtig, sondern der Fluss im rdumlichen Bereich
dariiber. Diese Fragestellung kann daher nicht wie in den voran gegangenen Abschnit-
ten mit den bisher verwendeten Bestrahlungsmodulen von SCALE behandelt werden.
Hier ist ein 3D-Modell erforderlich.
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Abbildung 6.7.: Neutronenflussdichte in verschiedenen Schichten {iber dem Brennele-
ment. Mit zunehmender Entfernung verschiebt sich das Spektrum in
den thermischen Bereich.

Zur Berechnung verwenden wir das SCALE Modul TSUNAMI-3D, das in Abschnitt 2.6
beschrieben wurde. Fiir unsere Fragestellung besonders relevant ist das Modul KENO,
welches den gleichen Geometrie-Input verwendet wie die bisherigen 2D-Modelle. Die
Rechenzeit ist fiir das 3D-Modell im Vergleich zum 2D-Modell deutlich niedriger, da
kein Abbrand berechnet wird. Allerdings steigt die Rechenzeit (analog zu den bisherigen
Modellen) mit der Komplexitéit der Geometrie.

TSUNAMI gibt die Neutronenflussdichte in Neutronen pro Quadratzentimeter und
Quellneutron an. Das ist anders im Vergleich zu bisherigen Modellen, in denen die
Flussdichte direkt pro Zeiteinheit statt Quellneutron ausgegeben wird. Um die Fluss-
dichte anzupassen, miissen wir zunichst die Anzahl der Quellneutronen pro Sekunde
bestimmen. Die Anzahl der Spaltungen pro Sekunde ngpaitung €rgibt sich aus dem Ver-
héltnis der Leistung des Reaktors Preaktor zu der Energie Espaitung, die im Durchschnitt
pro Spaltung frei wird (hier fiir Uran-235, siche Abschnitt 2.2).

PReaktor o 20 MW

— = =6,030-10Y g1 6.6
NSpaltung ESpaltung 207 MeV ) S ( )

Nehmen wir an, dass bei jeder Spaltung ein Neutron frei wird, welches wiederum eine
Kernspaltung auslost, haben wir damit den Umrechnungsfaktor fiir die Neutronenfluss-
dichte (diese Annahme ist hier gerechtfertigt, siche Rearden u. Jessee (2016)).
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Abbildung 6.8.: Der iiber die Energie integrierte Neutronenfluss in unterschiedlichen
Hohen iiber dem Brennelement ist in blau dargestellt. Zu beachten ist,
dass der Nullpunkt der Héhe z in der Mitte des Brennelementes liegt
und damit die maximale Wasserhthe bei 9,55 m. Die Werte wurden
mit einer exponentiellen Gleichung gefittet (orange).

6.7.2. Neutronenflussdichte

Abbildung 6.7 zeigt die so bestimmte Neutronenflussdichte in unterschiedlichen Wasser-
schichten. Im Verlauf des Energiespektrums ist deutlich das Maximum der thermischen
Neutronen bei 0,1 eV zu erkennen. Besonders im Bereich der epithermischen und schnel-
len Neutronen (E > 1 eV) schwankt der Fluss stérker als in den bisher betrachteten
2D-Modellen. Dies geht auf das verwendete Losungsverfahren der Transportgleichung
zuriick. Wie in Abschnitt 2.6 diskutiert, sind Monte Carlo-Verfahren weniger gut zur
Bestimmung der Flussdichte geeignet.

Die Neutronenflussdichte nimmt mit zunehmender Hohe des Wassers iiber dem Brenn-
element schnell ab. Bereits nach wenigen Dezimetern fehlen ganze Teile des Spektrums.
Durch die Stéfte im Wasser werden die Neutronen auf geringe Energien abgebremst, so
dass in diesen Schichten nur noch thermische Neutronen anzutreffen sind.

Das Modul berechnet die Neutronenflussdichte nur bis zu einer gewissen Groéfenord-
nung. Fiir noch kleinere Flussdichten wird das Ergebnis als Null ausgegeben. Diese nu-
merische Grenze ist bereits fiir Wasserschichten erreicht, die nicht der gesamten Héhe
des Moderators entsprechen. Wir haben daher die Flussdichte innerhalb der betrachte-
ten Schichten berechnet und bis zur Grenzschicht zu Luft bei 9,2 m extrapoliert, um zu
bestimmen, wie viele Neutronen pro Flache und Zeit an der Grenzschicht von Wasser
zu Luft noch zu erwarten sind. Fiir diese Extrapolation wurde bereits {iber die Energie
integriert.
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Zusétzlich haben wir ein Modell mit weniger Wasserschichten bis zu einer geringeren
Hohe erstellt und dabei auch zwei zusétzliche Luftschichten beriicksichtigt, die an das
Wasser grenzen. So konnten wir die Stetigkeit der Neutronenflussdichte an der Grenz-
schicht betrachten und zeigen, dass der Ubergang zwischen den Medien physikalisch
korrekt modelliert wird.

Um die Neutronenflussdichte in einer Héhe von 9,2 m iiber dem Brennelement zu bestim-
men, haben wir einen exponentiellen Fit angesetzt, der die Abnahme der Flussdichte
mit der Hohe des Wassers z beschreibt:

¢(2)

Neutronen - cm—2 - s—1

— 9,405 - 10 - exp (—0, 03462 - ) (6.7)
cm

In Abbildung 6.8 ist die (energieunabhéngige) Flussdichte fiir unterschiedliche Schich-
ten iiber die Wasserhohe aufgetragen. In der logarithmischen Darstellung erkennt man
klar die lineare Abnahme mit zunehmender Hohe. An der Grenze zwischen Wasser und
Luft (bei 955 ¢cm in Abbildung 6.8) erwarten wir noch etwa 41 + 1 Neutronen pro
Sekunde und Quadratzentimeter.

6.7.3. Berechnung der durch Aktivierung erzeugten Menge Argon-37

Durch Aktivierung von Argon-36 in der Raumluft entsteht Argon-37. Die relevanten
Grofen zur Berechnung der so entstehenden Aktivitdt sind die Neutronenflussdich-
te, der aus dem Wasser in Luft iibergeht und dort auf Gasteilchen trifft, sowie der
Wirkungsquerschnitt fiir diese Reaktion. Beide Grofen hingen von der Emnergie der
Neutronen ab, die Flussdichte ist zusétzlich auch eine Funktion der Hohe z.
Grundsétzlich héngt die Neutronenflussdichte auch radial (in der x-y-Ebene) von der
Entfernung ab. Allerdings ist das verwendete Modell punktsymmetrisch und wir be-
trachten die gemittelte Flussdichte in verschiedenen Raumbereichen. Winkelabhingige
Verluste durch Streuung iiber dem Brennelement sind miteinbezogen. Aus diesen Griin-
den betrachten wir die Flussdichte im Wasser als nur von der Hohe z abhéngig. Fiir
die Neutronenflussdichte setzen wir an:

O(B,z) = S(E) - exp(~A - z) = $(E) - exp(— 2 - ity - OLant)- (6.8)

Hier bezieht sich die Teilchendichte np . und der Wirkungsquerschnitt opug jeweils
auf Luft, also die Gesamtheit der Atome, die fiir eine Wechselwirkung in der Héhe z
zur Verfiigung stehen. Die Produktionsrate berechnet sich wie folgt:

X2 Y2 oo
Passr — / / / / (B, 2) - nawss - oans(E) de dy dz dE (6.9)
x1 Jy1 JO E

Die Integration iiber die Raumrichtungen x und y ergibt die Austrittsfliche M des
Neutronenflusses von Wasser in Luft. Als nichstes fiihren wir die Integration iiber die
Hohe aus und erhalten mit Gleichung (6.8) die freie Weglédnge der Neutronen in Luft
als Faktor. Damit folgt fiir Gleichung (6.9):
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Abbildung 6.9.: Der Neutroneneinfangwirkungsquerschnitt fiir die Aktivierung von Ar-
gon-36 (magenta) und der gesamte Einfangwirkungsquerschnitt fir
Luft (blau) (Daten der Bibliothek ENDF/B-VII.1, abgerufen iiber
KAERI).
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Das Verhaltnis der Teilchenzahldichten % entspricht der natiirlichen Haufigkeit von
Argon-36 in der Luft. Aus Gleichung (6.7)erwarten wir {iber dem Beckenwasser einen
Fluss von etwa 41 Neutronen cm~2 s~!. Streng nach Gleichung (6.10) miissten wir
natiirlich erst das Produkt aus Fluss und energieabhéngigen Wirkungsquerschnitt be-
rechnen. In Anbetracht der Grofenordnungen ist an dieser Stelle die Ndherung legitim,
da mit zunehmender Hohe ganze Teile des Neutronenspektrums wegfallen und sich
die Neutronenflussdichte nur noch {iber einen kleinen, abgegrenzten Energiebereich im
thermischen Teil des Spektrums erstreckt. Aufgrund dieser starken Begrenzung der
Neutronenflussdichte konnen wir auch den Wirkungsquerschnitt nur in diesem Bereich
betrachten, da keine anderen Neutronenenergien fiir eine Aktivierung zur Verfiigung
stehen.

Fiir ein genaueres Verstdndnis werfen wir in Abbildung 6.9 einen Blick auf die ener-
gieabhéngigen Wirkungsquerschnitte: Der totale Einfangquerschnitt oy der unter-
schiedlichen Elemente zeigt ein Plateau fiir thermische Neutronenenergien und erst
zu hoheren Energien hin unterschiedliche Resonanzen. In diesem Bereich ist der Neu-
tronenfluss vernachlissigbar (vergleiche Abbildung 6.7). Aus den bestehenden Daten-
punkten wurde durch einen linearen Fit gem&f der natiirlichen Zusammensetzung von
Sauerstoff und Stickstoff der Wirkungsquerschnitt fiir Luft ermittelt. Im thermischen
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Energiebereich ergibt sich fiir das Verhdltnis der beiden Wirkungsquerschnitte ein
Wert von 0,2. Zusammen mit der Fliche M des Moderatorbeckens von 860000 cm?
(Wolff, 2018) ergibt sich aus Gleichung (6.10) eine Produktionsrate fiir Argon-37 von
Pars7r = 219 Teilchen pro Sekunde. Da die Leistung des Reaktors wihrend eines Be-
strahlungszukluses anndhernd konstant ist, nehmen wir auch die Produktionsrate als
konstant und zeitunabhiingig an. Die Anderung der Teilchenanzahl N fiir die Argon-Iso-
tope wird durch die Produktionsrate, vermindert um den radioaktiven Zerfall beschrie-
ben:

dN; Halle
dt

=P - )\Z . NHalle . (6.11)

Aus Gleichung (6.11) ergibt sich die zeitabhidngige Teilchenanzahl fiir Argon-37 (bezie-
hungsweise Argon-41):

P

N(t) = — (1 —exp(—)z t)) . (6.12)
Az

Zusammen mit der Luftwechselzahl von 15000 m® h=! ergibt sich nach 45 Tagen daraus

eine Aktivititskonzentration fiir Argon-37 von Aaps7 = 31 Bq m™3.

Mithilfe von Gleichung (6.10) ldsst sich auch die Produktionsrate fiir Argon-41 be-
stimmen. Da Argon-40 das h#ufigste Isotop im Isotopen-Gemisch ist, entspricht das
Verhéltnis der Teilchenzahlen dem natiirlichen Anteil von Argon an Luft von 0,93 %.
Das Verhéltnis der Wirkungsquerschnitte von Argon-40 zu Luft betrégt im thermischen
Bereich etwa 0,001. Daraus folgt eine Produktionsrate von 3279 Teilchen pro Sekun-
de. Mit Gleichung (6.12) ergibt sich unter Beriicksichtigung der Luftwechselzahl eine
Aktivititskonzentration fiir Argon-41 von Ay = 787 Bq m™3.

6.8. Vergleich mit Messwerten

Die bisherigen Betrachtungen fuken auf theoretischen Uberlegungen. Wir wollen hier
sehen, in wie weit die bisherigen theoretischen Ergebnisse in Ubereinstimmung mit den
Verhéltnissen sind, die vor Ort herrschen. Zu diesem Zweck wurden am 13. Juni 2018
an unterschiedlichen Orten auf dem Geldnde des FRM II Gasproben genommen.

Insgesamt wurden sechs Druckgasflaschen mit Luft befiillt, die bereits vor Ort und
anschliefend vom Bundesamt fiir Strahlenschutz in Freiburg auf ihren Gehalt an Ar-
gon-41 vermessen wurden. Aufserdem wurden an vier unterschiedlichen Orten Proben
genommen, die im Untergrundlabor der Universitét Bern auf den Gehalt an Argon-37
und Argon-41 untersucht wurden. Die Ergebnisse sind in Tabelle 6.4 zusammengefasst.
Die Messkampagne war eine Kooperation mit dem Bundesamt fiir Strahlenschutz und
der Universitdt Bern, die fiir diese Arbeit durchgefiihrt wurde.
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Um die Aktivitdt von Argon-37 an unterschiedlichen Orten zu bestimmen, wurden
Gasproben aus der Kaminfortluft sowie im Halleninneren, auf der Briicke iiber dem
Reaktorbecken und in einer abgeschatteten Ecke der Halle genommen.

Die Reaktorhalle wird konstant mit einer Rate von 15000 m? h~! beliiftet, sodass das
gesamte Luftvolumen in weniger als einer Stunde getauscht wird (Wolff, 2018). Die drei
in der Reaktorhalle genommenen Proben zeigen einen Gradienten: Der auf der Briicke
iiber dem Reaktorbecken gemessene Wert ist deutlich héher als die Aktivitat im abge-
schatteten Bereich.

Ort der Argon-37 Konzentration Unsicherheit
Probennahme in Bq-m™3 in Bq-m™3
Aufenbereich 13-1073 +3,8.1073
Ecke in der Reaktorhalle 28,5 40,1
Kamin 34,5 40,6
Briicke iiber dem Reaktorbecken 88,7 40,8
Reaktorhalle 72,5 +2,38

Tabelle 6.3.: Gemessene Argon-37 Aktivitdten pro Kubikmeter an drei unterschiedli-
chen Orten in der Reaktorhalle, im Schornstein sowie fiir eine Messung im
Freien.

Die Ergebnisse unserer Uberlegungen zur Aktivierung von Argon-36 in der Raumluft
der Reaktorhalle sind in guter Ubereinstimmung mit den Messergebnissen. Wir haben
die Konzentration in der Raumluft aufgrund des schnellen Luftaustauschs als durch-
mischt angenommen. Die Messwerte legen allerdings nahe, dass sich iiber dem Becken
ein Konzentrationsgradient bildet, der durch die Beliiftung (trotz hoher Rate) wohl
nicht ausgeglichen wird. Wir werden im anschliefsenden Kapitel in Abschnitt 7.5 disku-
tieren, welche Aktivitdten aus dem FRM II emittiert werden. Die Berechnete Aktivi-

Name Argon-41 Konzentration Unsicherheit Ort der Entnahme

in Bq-m™ in Bq-m™3
0 2932 + 141 Reaktorhalle
1 3664 + 160 Kamin
3 3643 + 161 Kamin
b} 2951 + 143 Reaktorhalle
7 3517 + 156 Kamin
8 2820 + 139 Reaktorhalle

Tabelle 6.4.: Gemessene Aktivitdtskonzentration von Argon-41 in der Kaminfortluft
und der Reaktorhalle des FRM II aus sechs verschiedenen Druckflaschen.
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tdtskonzentration fiir Argon-41 ist deutlich niedriger als die gemessene Konzentration.
Ein moglicher Grund kénnten zusétzliche Transportprozesse (durch Gasblasenbildung
anderer Gase) im Wasser sein. Diese wiirden fiir Argon-41 aufgrund der héheren natiir-
lichen Haufigkeit von Argon-40 gegeniiber Argon-36 einen groferen Beitrag liefern als
Argon-37.

6.9. Zusammenfassender Uberblick iiber die Ergebnisse
zum FRM 11

In diesem Kapitel haben wir uns systematisch mit unterschiedlichen Entstehungspro-
zessen zur Bildung von Argon-37 im Forschungsreaktor FRM II beschiftigt. Fiir die
Produktionspfade iiber eine Verunreinigung mit Calcium-40 erwarten wir zunéchst kei-
ne signifikanten Beitrége.

Da der Neutronenfluss durch das Deuteriumoxid schnell moderiert wird, gehen nur
wenige Neutronen von Wasser in Luft iiber. Das natiirlich enthaltene Argon-36 wird
aktiviert und entsprechend der Luftwechselrate an die Umwelt abgegeben. In der Re-
aktorhalle ergibt sich iiber diesen Prozess eine Aktivitdtskonzentration von etwa 31
Bq, die in guter Ubereinstimmung mit den Messwerten fiir die Reaktorhalle ist (siehe
Tabelle 6.5) .

theoretischer Wert experimenteller Wert
Argon-37 in Bq -m~3 31 73
Argon-41 in Bq -m~3 787 2932

Tabelle 6.5.: Vergleich der Aktivitdtskonzentrationen der Modellrechnung mit denen
der Messkampagne in der Reaktorhalle des FRM I1.

Aufgrund der langen Dauer der Diffusion des im Kiihlmittel erzeugten Argon-37 erwar-
ten wir durch diesen Prozess keine Beitrége in der Luft der Reaktorhalle.



7. Tatsachliche Emissionen von
Argon-37 in die Atmosphare

Things can change in a day.
Arundhati Roy, ,,The God of Small Things“

In den vorangegangenen Kapiteln haben wir uns mit Abbrandrechungen fiir zwei unter-
schiedliche Reaktorkonfigurationen beschéftigt. Wir haben fiir unterschiedlichste Sze-
narien die jeweilige Aktivitdt von Argon-37 ermittelt. Als nichsten Schritt werden wir
nun bestimmen, welche Mengen tatsdchlich aus den jeweiligen Finrichtungen an die
Umwelt abgegeben werden. Dies ist der Wert, der mit den moglichen Emissionen aus
einem Kernwaffentest verglichen werden muss. Wir werden uns zuerst mit den Emis-
sionen aus einem Druckwasserreaktor beschéftigen. Auch auferhalb des Reaktorkerns
sind weitere Produktionspfade fiir Argon-37 mdglich. Die entstehenden Gase werden
aus dem Kiihlmittel extrahiert und in Filteranlagen zuriickgehalten, bevor sie in die
Umwelt abgegeben werden. Anschliefend werden wir auch die Emissionen aus dem
FRM II betrachten.

7.1. Verzogerungsstrecken im Druckwasserreaktor

Unmittelbar vor dem Kamin befindet sich eine Verzogerungsstrecke, die Teil des Abgas-
systems des Kernkraftwerkes ist. Radioaktive Gase werden hier so lange zuriickgehalten,
bis sie weitgehend zerfallen sind. Fiir Xenon sind das mindestens 60 Tage, fiir Krypton
60 Stunden (Kraftwerk Union AG, oD). Das gesamte Abgassystem wird mit Stickstoff
gespiilt, der Gasstrom durch die Verzogerungsstrecke geleitet und anschliefiend kontrol-
liert mit der Fortluft an die Umwelt abgegeben.

Um die Verzogerungszeit fiir Argon in der Filteranlage zu bestimmen, haben wir die Ver-
zogerungszeiten der drei Edelgase Argon, Xenon und Krypton im Labor untersucht. Wir
haben eine Luftprobe mit geringen Teilen Xenon und Krypton angereichert und iiber
einen Aktivkohlefilter von 2 Meter Lange und 4 mm Durchmesser geschickt. Die Filter-
anlage ist Teil der von Simon Hebel entwickelten Kryptonabtrennungsanlage (KAA),
die detailliert in Hebel (2018) beschrieben wird. Der Gasstrom wird hinter der Ak-
tivkohlesdule von einem Massenspektrometer erfasst. Da das Gerét vor der Messung
nicht kalibriert wurde, werden eigentlich Ampere ausgegeben, fiir unsere Uberlegungen
kénnen wir aber von willkiirliche Einheiten ausgehen.

Die Elemente haben verschiedene Adsorptionseigenschaften, weshalb sie unterschied-
lich lange in der Aktivkohle zuriickgehalten werden. Die Eigenschaft eines Filters, Gase
zuriickzuhalten, kann durch das theoretische Plattenmodell beschrieben werden. Dabei

83
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Abbildung 7.1.: Durchbriiche der Edelgase Argon (in magenta), Krypton (in lila) und
Xenon (in Blau). Wihrend der Messung hatte die Aktivkohlesiule eine

Temperatur von etwa 80° C.

nimmt man an, dass die Aktivkohlesdule aus einer Reihe an Platten mit einer bestimm-
ten Hohe aufgebaut ist. Diese theoretische Hohe ist ein Mafs fiir die Trennungseffizienz
der Sdule. Leider ist es uns nicht mdglich, den im Druckwasserreaktor verwendeten
Filter ndher zu spezifizieren, weshalb wir das Verhiltnis der Verzdgerungszeiten als

Referenzwert verwenden.

FEine erste Messung wurde bei 80° C durchge-
fiihrt. Bereits zu Beginn erkennt man in Abbil-
dung 7.1 Xenon. Dabei handelt es sich nicht
um den gesuchten Durchbruch, der erst nach
etwa 16 Minuten auftritt, sondern um Riick-
stédnde aus einem Vorversuch. Die Anlage wur-
de zwar mit Luft gereinigt um Riicksténde zu
minimieren, aber durch die erh6hte Tempera-
tur konnten Uberreste aus vorherigen Proben
aus der Aktivkohle diffundieren und gleich
durch das Spektrometer erfasst werden.

Bei 80° C ergeben sich fiir die Verhéltnisse
der Retentionszeiten der drei Edelgase:

t
Xe ~923  und

tKr

Retentionszeit in s

Edelgas Bei 80° C Bei30° C
Argon 44 73
Krypton 146 300
Xenon 1050 4200
Tabelle 7.1.: Retentionszeiten der Edel-
gase fiir zwei Messun-
gen bei unterschiedlicher
Temperatur.
IKr
K ~3,3. (7.1)
tAr
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Abbildung 7.2.: Durchbriiche der Edelgase Argon (in magenta), Krypton (in lila) und
Xenon (in Blau). Wahrend der Messung hatte die Aktivkohlesdule eine
Temperatur von etwa 30° C.

Eine zweite Messung wurde bei Raumtemperatur durchgefiihrt. Aufgrund der niedrige-
ren Temperatur der Aktivkohle dauern die Adsorptionsprozesse deutlich linger. Anzu-
merken ist, dass der Druck, mit dem die Probe durch die Anlage stromt, am Anfang fiir
einige Sekunden etwas niedrig war. Dadurch kénnten sich die Durchbriiche von Argon
und Krypton leicht verschoben haben. Wir vermuten aber keinen signifikanten Einfluss
auf das Verhdltnis der Retentionszeiten. Da die Messung iiber eine lingere Zeit lief,
wurde wahrend des Experiments zweimal die Probe gewechselt um einen konstanten
Gasstrom zu gewdhrleisten. In dieser Wechselphase kam es zu kurzzeitigen Druckabfil-
len und damit verbunden den in Abbildung 7.2 zu erkennenden Absenkungen. Dies hat
keinen Einfluss auf die Ergebnisse.

Bei 30° C ergeben sich fiir die Verhéltnisse der Retentionszeiten der drei Edelgase:

e ~14 und 2 ~4. (7.2)
TKr tAr
Auch wenn uns detailliertere Informationen iiber die Aktivkohlestrecken in der Filter-
anlage des Druckwasserreaktors fehlen, kénnen wir davon ausgehen, dass sie bei Raum-
temperatur betrieben werden und nicht auf hohere Temperaturen geheizt werden. Wir
finden aber fiir eine Messung bei 80° C ein Verhiltnis der Retentionszeiten, dass dem
fiir den Reaktor angegebenem Verhéltnis am Néachsten kommt.
Aus Gleichung (7.1) und Gleichung (7.2) ergeben sich in Bezug auf die bekannte Verzo-
gerungszeit fiir Krypton von mindestens 60 h im Druckwasserreaktor eine Verzdgerungs-
zeit fiir Argon von 15 h bis 18 h. Diese Abschitzung entspricht unseren Erwartungen,
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da Argon durch seine geringere Masse fliichtiger ist als die anderen betrachteten Edel-
gase. In den folgenden Abschnitten werden wir fiir die Riickhaltezeit der radioaktiven
Argonisotope 12 h ansetzen, da wir an einer oberen Abschitzung der Emissionen inter-
essiert sind. Aufgrund der langen Halbwertszeit von Argon-37 haben Riickhaltezeiten
in dieser Grofenordnung allerdings wenig Einfluss auf die emittierte Aktivitét.

7.2. Kiihlmittelentgasung im Druckwasserreaktor

Wir wollen nun einen Schritt zuriick treten und sehen, welcher Gasstrom iiber diese
Verzogerungsstrecke geleitet wird. In diesem Abschnitt diskutieren wir, welche Emis-
sionen aus den Aktivierungsprozessen innerhalb des Reaktordruckbehélters folgen. Ein
dafiir entscheidender Mechanismus ist die Kiihlmittelreinigung.

Bei der Kernspaltung entstehen Gase, die im Kiihlwasser Blasen bilden kénnen und so
die Reaktivitdt des Reaktors verdndern. Um diesen Prozess zu unterbinden und den
Dampfblasenkoeffizienten konstant zu halten, werden dem Wasser iiber die Kiihlmittel-
reinigung Gase und Partikel entzogen. Im priméren Kiihlkreislauf des Druckwasserre-
aktors sind 405 m® Wasser enthalten. Davon werden etwa 10 % pro Stunde mit einer
Hochdruckférderpumpe in den Entgaser geleitet. Wird auch die zweite zur Verfiigung
stehende Pumpe in Betrieb genommen, verdoppelt sich die Rate. Fiir Edelgase liegt
die Effizienz der Reinigung bei 99,9 %. Pro Stunde werden daher 9,99 % bzw. 18,98 %
aller Edelgase aus dem Kiihlmittel heraus gezogen. Bereits {iber den Zeitraum von etwa
einem Tag wird das Kiihlmittel damit nahezu vollstdndig entgast.

Fiir die hier betrachten Rechnungen ist dies in zweierlei Hinsicht relevant: Zum einen
wird dem Wasser Argon-37 entzogen und iiber das Abgassystem in die Verzégerungsstre-
cke geleitet. Zum anderen verringert sich auch der Gehalt an stabilen Argonisotopen,
so dass sie nicht mehr fiir eine Aktivierung im Kiihlmittel verfiigbar sind. Dadurch hat
die Kiihlmittelreinigung einen wesentlichen Einfluss auf die Emissionen von Argon-37
aus einem Druckwasserreaktor.

Wir werden im Folgenden zuerst eine allgemeine Differentialgleichung fiir die K{ihlmit-
telentgasung aufstellen und anschliefend mehrere konkrete Szenarien und ihre Randbe-
dingungen besprechen, um zu bestimmen, welche Konzentrationen an Argon-37 dabei
abgegeben werden. Diese Darstellungen wurden mit Franziska Gerfen ausgearbeitet und
sind detailliert in Gerfen (2018) beschrieben.

Wie wir gesehen haben, beeinflusst die Kiihlmittelentgasung sowohl den Gehalt an
radioaktiven als auch an stabilen Argon-Isotopen, die fiir die Bildung von Argon-37
relevant sind. Um die Aktivitdt von Argon-37 zu bestimmen, die iiber den Reinigungs-
prozess entzogen wird, miissen wir daher Gewinn- und Verlustterme sowohl fiir Ar-
gon-37 als auch fiir Argon-36 betrachten. Der Zugewinn an Argon-37 geht allein auf
den Neutroneneinfang von Argon-36 zuriick und wird durch den positiven Beitrag in
Gleichung (7.3) beschrieben. Der Verlust setzt sich aus radioaktivem Zerfall und der
Entgasungsrate zusammen. In diesem Abschnitt gehen wir zuerst davon aus, dass aus-
schlieklich stabile Argonisotope aktiviert werden. Damit ergibt sich allgemein die Dif-
ferentialgleichung:
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dN37
d¢

> = fv fposs pass exp (—(A+ fv fpozsd)t) — (A + A) N3z (t) (7.3)

mit
fv  Anteil des Kiihlmittels, dass im Reaktor fiir eine Aktivierungsreaktion
zur Verfiigung steht, 0,0539
fp Anteil der Leistung am Volllastbetrieb
asg Teilchenzahl fiir Argon-36 zum Zeitpunkt ¢t =0
as7 Teilchenzahl fiir Argon-37 zum Zeitpunkt ¢ =0
A Entgasungsrate, 0,099 h™! bzw. 0,189 h~!

Gleichung (7.3) hat die allgemeine Losung:

fv fp 036 ¢ ase
A—fv fpose ¢

Ny7(t) =exp—(A+A) ¢ <a37 + (exp (A — fv fp ose &) -t — 1)) :

(7.4)
Die Anfangsmenge as7 an Argon-37 unterscheidet sich je nach Anfangsbedingung der
unterschiedlichen Szenarien.
Um die emittierte Aktivitdit zu berechnen, miissen wir die Riickhaltezeit tg der Gase
in den Filtern und die zusétzliche Verdiinnung des Luftstroms fr beriicksichtigen. Hier
gilt fiir den Fortluftverdiinnungsfaktor frp = 0,02169 s m~3 (Kraftwerk Union AG,
oD). Fiir Zeiten kleiner als die Retentionszeit der Riickhalteeinrichtung gibt es keine
signifikanten Emissionen. Danach gilt allgemein fiir die abgegebene Aktivitit in Bq:

A37(t > tR) = fF A - N37 (t - tR) exp (—)\ tR) (75)

Die Menge an Argon-37 hingt von unterschiedlichen Randbedingungen ab, die durch
den Betrieb des Druckwasserreaktors gegeben sind. Wir werden vier Szenarien bespre-
chen, bei denen Argon-37 im Kiihlmittel entsteht oder dorthin gelangt.

Szenario 1: Zusatz einer geringen Kiihlmittelmenge

Um den reibungslosen Betrieb zu gewéhrleisten, miissen wir annehmen, dass das Kiihl-
mittel frith und kontinuierlich entgast wird und daher kaum Argonisotope enthilt.
Da allerdings wihrend des Routinebetriebs Tritium produziert wird, wird empfohlen,
taglich eine Menge von etwa 5000 Litern Kiihlmittel hinzugegeben, um die Tritium-
konzentration gering zu halten (Kraftwerk Union AG, oD). Von dieser Menge nehmen
wir an, das sie mit natiirlichen Argon-Isotopen luftgesittigt ist. Theoretisch wire auch
denkbar, dass durch einen Storfall Kiihlmittel verloren geht und daher nachgeschiittet
werden muss. Auch dabei gibe es eine geringe Menge an luftgeséttigten Wasser, das
fiir eine Aktivierung zur Verfiigung steht. Wir gehen davon aus, dass das vorhandene
Kiithlmittel zum Zeitpunkt ¢ = 0 vollstdndig entgast ist und daher kein Argon-37 vor-
handen ist, also az; = 0 gilt. Das nachgeschiittete Volumen V enthilt Argon-36 mit der
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Konzentration c3g = 2,07 - 1074 g L™!. Zusammen mit der Masse eines einzelnen Ar-
gon-36-Atoms ergibt sich aus diesen Gréfen die Teilchenzahl Nsg, die zur Aktivierung
zur Verfiigung steht. Damit folgt aus Gleichung (7.4):

Jv 'V c36 036 ¢
m3e(A — fv fp 036 @)

Pro ausgetauschtem (und luftgeséttigten) Liter Wasser (fy = 1) ergibt sich mit tg = 12 h
und einer Entgasungsrate von A = 0,099 beim Betrieb einer Pumpe eine maximale Ak-
tivitdt von etwa:

N37(t) =exp—(A+A\) t < (exp (A — fv fp 036 ¢) — 1)> . (7.6)

AlL,Szenariol = 07 238 Bq : m73. (77)

Wird dem Kiihlmittelkreislauf ein Volumen von 5000 L luftgesittigtes Wasser zugege-
ben ergibt sich daraus eine Aktivitdt von Asooor, Szenarior = 1,19 - 103 Bqg - m™3.

Szenario 2: Anfahren nach einem Brennelementwechsel

Wiéhrend eines Brennelementwechsels hat das Kiihlmittel Luftkontakt und wird so voll-
stindig mit Argon-36 gesittigt. Die Bildungsrate von Argon-37 hingt vom Neutronen-
fluss ab, der wiederum durch die Leistung des Reaktors bestimmt wird. Der Reaktor
wird langsam iiber mehrere Tage zunéchst in einen Schwachlastbetrieb genommen, bis
er schlieklich zur Volllast hochgefahren wird. Der stufenweise Anstieg dient dazu, zu-
néchst das Kiihlmittel auf Betriebstemperatur zu bringen.

Wir nehmen an, dass der Reaktor fiir die ersten 8,5 h bei erneuter Inbetriebnahme
eine gedrosselte Leistung von etwa 5,3 % der Volllast hat Kraftwerk Union AG (1973).
Dies deckt den Energieeigenbedarf des Kraftwerks und wéhrend dieser Zeit wird der
Moderator auf Betriebstemperatur gebracht. Anschliefend wird die Leistung auf 30 %
und weiter bis zur Volllast erhoht (Kraftwerk Union AG, 1973). Fiir dieses Szenario
werden fiinf dquidistante Leistungsstufen zwischen dem maximalen Schwachlastbetrieb
und der Volllast angenommen. Die Anfangswerte fiir Argon-36 und Argon-37 ergeben
sich jeweils aus dem vorangegangenen Leistungsschritt. Die Dynamik dieses Prozesses
geht aus Abbildung 7.3 hervor.

Bei einer Riickhaltezeit von 12 h und dem Betrieb einer Kiihlmittelpumpe erwarten
wir damit eine Aktivitdt von maximal:

AmaX,Szenario2 = 357 2 Bq : m—3' (78)

Szenario 3: Vollstindige Sittigung und verzdgerte Reinigung

Um einen Maximalwert fiir groftmogliche Emissionen aus der Kiihlmittelentgasung zu
ermitteln, betrachten wir in diesem Abschnitt Wasser, das mit Argon-36 luftgesattigt
ist. Dies ist der Fall bei einem frischen Reaktorkern oder nach einem langeren Stillstand
wie einem Brennelementwechsel, bei dem das Wasser ausreichend lange Kontakt zu
Luft hatte. Im Unterschied zum bereits diskutierten Szenario nehmen wir nun an,
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dass die Kiihlmittelentgasungsanlage nicht direkt zu Beginn des neuen Betriebszykluses
beim Hochfahren des Reaktors eingesetzt wird, sondern erst spéter. Dieses Szenario ist
unwahrscheinlich und wird im Betrieb eines Druckwasserreaktor wohl nicht vorkommen,
soll aber als obere Abschitzung hier diskutiert werden (Kraftwerk Union AG, oD). Mit
den Randbedingungen A = 0 und as7 = 0 vereinfacht sich Gleichung (7.4) zu:

fv 'V c36 036 ¢
mae(A — fv fp 036 ¢

Aus den Gleichungen (7.5) und (7.9) ergibt sich beim Betrieb von zwei Hochdruckf{6r-
derpumpen und mit einer Riickhaltezeit von 12 h fiir dieses Szenario eine maximale
Aktivitdt von etwa:

Niz(t) = )(exp(—cv 36 ¢) — exp(—At)) (7.9)

Amax,Szenario3 =6,29- 107 Bq- m_3~ (710)

Szenario 4: Emissionen aus einem defekten Brennstab

In Kapitel 5 haben wir die Entstehung von Argon-37 im Brennstoff untersucht. Der hier
von uns betrachtete Reaktorkern des Kraftwerks Biblis C hat in einem Brennelement
193 Brennstibe. Wir wollen das Szenario darauthin untersuchen, welche Aktivitdt an
Argon-37 zu erwarten ist, wenn ein Brennstab einen Defekt aufweist.

Der Brennstoff ist von einem Spalt umgeben, der mit Helium gefiillt ist. Dort sammeln
sich Gase, die wihrend der Bestrahlung gebildet werden. Wird die dufere Hiille des
Brennstabes beschidigt, entweicht ein Teil dieser Gase ins Kiihlmittel. Wasser kann
nun durch den Riss eintreten und sich im Spalt ansammeln und so Gas, das weiterhin
in den Spalt gelangt, direkt dem Kiihlmittelfluss zufiihren. Durch diesen kontinuierli-
chen Ausstrom aus dem Brennstab stellt sich im Spalt des Brennstabs, aber auch im
Kiihlmittel ein neues Gleichgewicht ein.

Betrachten wir zunéchst, was innerhalb des Brennstabs geschieht. Nur Gase, die nahe
der Oberfliche des Brennstoffes entstehen, sind in der Lage in den Spalt zu gelan-
gen (Lewis, 1987). Zwei unterschiedliche Modelle, die beschreiben, wie Gasteilchen den
Brennstoff verlassen, kommen in Betracht: Das Knockout-Modell und das Riickstof-
Modell. Entweder das Gasatom bewegt sich direkt durch das Urandioxid-Gitter (Riick-
stoft), oder durch Interaktionen mit anderen Atomen wird einem Gasatom sehr dicht an
der Grenzfliche genug Energie iibertragen, dass es herausgeschlagen wird (Knockout)
(Lewis u.a., 2017). Da sich diese Prozesse nur in unmittelbarer Nidhe zur Brennstof-
foberfliche abspielen, ist der Beitrag an Gasen, die entweichen niedrig. Die relevante
Schicht ist etwa 10 pm tief, was der Reichweite eines Spaltfragments entspricht (Le-
wis 1. a., 2017). Sowohl theoretische Uberlegungen als auch Messungen konnten zeigen,
dass fiir weniger langlebige Isotope der Beitrag aus dem Knockout-Modell vernachlis-
sigt werden kann. Es geniigt daher, allein das Riickstok-Modell heranzuziehen, da dies
der dominante Prozess ist (Lewis, 1987). Fiir Edelgase ergibt sich nach Lewis (1987)
ein Anteil fiir die Freisetzung aus dem Brennstoff in den Spalt von rg = 0, 13%.
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Wir gehen hier davon aus, dass der Defekt am Brennstab spontan zu einem willkiirlichen
Zeitpunkt wihrend des laufenden Standardbetriebes auftritt, so dass im Spalt bereits
ein zeitlich konstantes Gleichgewicht (aus Zerfall und Zugewinn aus dem Brennstoff)
an Argon-37 herrscht. Durch den abrupten Riss im Hiillrohr des Brennstabes tritt bei
einem ersten Ausbruch etwa 10 % des bereits gebildeten Gases aus (Rim, 1982). Diesen
Anteil bezeichnen wir als 4.

Dieser Anteil an der zuvor gebildeten Gleichgewichtsaktivitét im Brennstab ergibt den
Anfangswert fiir die Aktivitdt im Kiihlmittel:

75 040 ¢ Nao

: (7.11)

az7 = TA
Die Aktivitét hingt von der Teilchenzahl der vorhanden Calcium-40 Atomen Nyg ab.
Aus einer Verunreinigung von 5 ppm ergibt sich Nyg = 1,7 - 102°. Der Gehalt an
Argon-37 im Kiihlmittel wird durch die folgende Gleichung beschrieben:

N37(t) = rs 040 ¢ Nao <)\:KA + (7;/? - )\TA> exp(—(A + Aﬁ)) (7.12)

Fiir die unterschiedlichen Anteile an Argon-37, die von einem Ort zum anderen gelan-
den gilt:

rs = 0,13% Vom Brennstoff in den Spalt (Lewis, 1987)

ra = 10% Vom Spalt ins Wasser, Ausbruch (Rim, 1982)

rk = 1% Vom Spalt ins Wasser, kontinuierlich (Rim, 1982)

Beim Betrieb von beiden Hochdruckférderpumpen und mit einer Riickhaltezeit von
12 h ergibt sich daraus eine maximale Emission von:

Amax,Szenario4 =38,8- 10_3 Bq m—3. (713)

7.2.1. Diskussion der Emissionen aus dem Kiihimittel

Der zeitliche Verlauf der Aktivitdtskonzentrationen aller Szenarien ist in Abbildung 7.3
dargestellt.

In zwei Féllen kénnen sich kontinuierliche Emissionen ergeben. Dies gilt zum einen fiir
einen defekten Brennstab, aus dem Argon-37 austritt und iiber die Kiihlmittelreinigung
an die Umwelt abgegeben wird (Szenario 4). Die Aktivitatskonzentration ist die nied-
rigste der vier Szenarien, klingt zunéchst exponentiell ab und liefert einen konstanten
Beitrag von etwa 3,63 -107% Bq m™3, der allerdings so niedrig ist, dass er nicht wei-
ter ins Gewicht fllt. Hohere Emissionen ergeben sich, wenn luftgeséttigtes Kithlmittel
nachgeschiittet wird. Auch dieser Prozess fithrt vermutlich zu einer kontinuierlichen
Abgabe von Argon-37 an die Umwelt. Aus der empfohlene Menge von 5000 1 folgt eine
Aktivititskonzentration von 1190 Bq m™3.

Die anderen beiden Szenarien beschreiben Emissionen, die in einem zeitlich begrenzten
Rahmen von wenigen Stunden bis Tagen auftreten. Innerhalb dieser Zeit klingt die
Aktivitdt soweit ab, dass kein weiterer Beitrag zu erwarten ist.
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Abbildung 7.3.: Aktivitdtskonzentration von Argon-37 fiir vier unterschiedliche Szena-
rien: Szenario 1: 1 Liter frisches Kiithlmittel, Szenario 2: Anfahren des
Reaktors, Szenario 3: verzogerte Kiihlmittelreinigung, Szenario 4: ein
defekter Brennstab. Fiir die Riickhaltezeit haben wir 12 h angenom-
men. Es werden beide Forderpumpen betrieben (A = 0,189 h™1).

Wird der Reaktor aus dem Stillstand wieder angefahren, wird die Leistung zunéchst bis
zum Schwachlastbetrieb erhéht und dann schrittweise bis zur Vollast gesteigert. Diese
Dynamik wird auch in Abbildung 7.3 deutlich. Besonders ist hier, dass die Emissionen
geringfiigig héher sind, wenn nur eine Forderpumpe betrieben wird. Dies erklért sich
dadurch, dass durch die geringere Reinigungsrate mehr Argon-37 fiir die Aktivierung
bei zunehmender Leistung zur Verfiigung steht. (Fiir die bessere Vergleichbarkeit der
maximalen Emissionen in Abbildung 7.3 und Tabelle 7.2 ist allerdings der Betrieb
beider Férderpumpen angenommen).

Die hochsten Aktivitatskonzentrationen werden erreicht, wenn sich im Kiihlmittel {iber
langere Zeit ein Gleichgewicht an Argon-37 aufbauen konnte, ohne dass das Wasser
entgast wird. Auch diese Emissionen klingen iiber einige Tage so weit ab, dass es kei-
nen relevanten Beitrag mehr gibt. Dieses Szenario ist allerdings unrealistisch und vom
Betreiber nicht vorgesehen.

Zwei Parameter haben Einfluss auf die abgegebenen Aktivitdten: Die Riickhaltezeit
im Filter und die Entgasungsrate, mit der das Kiihlmittel gereinigt wird, die durch
die Anzahl der Pumpen gegeben ist. Da wir in diesem Kontext an einer Abschétzung
der maximal méglichen Emissionen interessiert sind, betrachten wir fiir die maximalen
Werte eine Riickhaltezeit von 12 h und den Betrieb von beiden Foérderpumpen, was
einer Entgasungsrate von 0,189 h™! entspricht. Die maximal zu erwartenden Aktivi-
tétskonzentrationen sind in Tabelle 7.2 zusammengefasst.
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Szenario maximale Aktivitits-
konzentration in Bq m~3

1: Zusatz einer geringen Kiihlmittelmenge 0,24 pro Liter

2: Anfahren des Reaktors 1,29 -10*

3: vollstandige Sittigung und verzogerte Reinigung 6,29 -107

4: Leckage aus einem defekten Brennstab 8,8 -1073

Tabelle 7.2.: Zeitliche Maximalkonzentration beim Betrieb von zwei Hochdruckforder-
pumpen und einer Riickhaltezeit von 12h fiir Argon-37 fiir unterschiedliche
Szenarien im Druckwasserreaktor.

Alle vorangegangenen Betrachtungen fiir Argon-37 lassen sich auf andere Isotope wie
Argon-41 tibertragen. Wir haben allerdings gesehen (vergleiche Abbildung 7.3), dass die
Emissionen zeitlich begrenzt sind und die bestimmten Aktivitdten innerhalb weniger
Stunden bis Tage abklingen. Der Vergleich mit Aktivitdtswerten fiir Argon-41 ist fiir
uns besonders fiir den Vergleich mit Messwerten aus Kernkraftwerken interessant. Wir
miissen aber davon ausgehen, dass es unrealistisch ist, die hier diskutierten zeitlich be-
grenzten Emissionen bei einer Messkampagne zu erfassen. Die dabei festgestellten Werte
gehen vermutlich auf einen zeitlich konstanten Prozess zuriick. Kenntnisse iiber zeitlich
begrenzte, aber teilweise hohe Emissionen sind dennoch wichtig, um diese Emissionss-
pitzen von Signalen aus einem Kernwaffentest unterscheiden zu konnen. Sie kdnnten
sonst irrtiimlich fiir eine Detektion aus einem unterirdischen Test gehalten werden.

7.3. Emissionen aus Aktivierungsprozessen aullerhalb des
Reaktorkerns

Neben den bereits in Kapitel 5 diskutierten Bildungspfaden kommen Aktivierungsreak-
tionen noch an anderen Orten in einem Druckwasserreaktor in Betracht. Die in diesem
Abschnitt beschriebenen Ergebnisse wurden von Timo Schliischen und Prof. Dr. Gerald
Kirchner gefunden und sind ausfiihrlich in Schliischen (2018) dargestellt.

Die Neutronenflussdichte wird aufserhalb des Reaktorkerns abgeschwéicht. An den Re-
aktordruckbehilter schliefit sich ein erster Luftspalt, dann eine Betonschicht und ein
weiterer duferer Luftspalt an (siehe Abbildung 7.4). In diesen drei Bereichen koénnen
Aktivierungsreaktionen auftreten: Die in den Luftspalten enthaltenen Argon-36 Atome
werden iiber Neutroneneinfang zu Argon-37 und im Beton ist Calcium-40 enthalten,
das iiber die bekannte Aktivierungsreaktion zu Argon-37 wird.

Die Neutronenflussdichte auflerhalb des Reaktorkerns wurde mit einem eindimensio-
nalen Modell bestimmt (Kirchner, 2018). Insgesamt wurde das Neutronenspektrum in
1260 Abschnitten zwischen der Kernumfassung und dem zweiten Betonspalt bestimmt.
In den beiden Luftspalten ist die freie Wegldnge der Neutronen so grof, dass der Fluss
in allen Energiegruppen konstant bleibt. Im Beton féllt die Flussdichte deutlich ab und
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Abbildung 7.4.: Schematischer Querschnitt durch den Aufbau eines Druckwasserreak-
tors. Die Abbildung ist nicht mafstabsgetreu.

Produktionspfad Aktivititsstrom in Bq -s™*
Diffusion aus Beton in den innerer Luftspalt

- fiir 8,7 % Calciumanteil 520,4

- fiir 37,5 % Calciumanteil 75,8

Diffusion aus Beton in den dufseren Luftspalt

- fiir 8,7 % Calciumanteil 2,2-103

- fiir 37,5 % Calciumanteil 326,7

Aktivierung im inneren Luftspalt 1,1-103

Aktivierung im &dufleren Luftspalt 72

Tabelle 7.3.: Beitrdge zum Leck- und Liiftungsstrom, die auf die Aktivierung von Cal-
cium-40 im Beton und Argon-36 in der Luft zuriickgehen (Schliischen,
2018).

durch Streuprozesse der Neutronen mit im Beton enthaltenen Wasserstoff steigt die
thermische Flussdichte zunéchst in der ersten Betonschicht an.

Der Calciumgehalt im Beton variiert je nach Zusammensetzung des Materials zwischen
8,7 % und 37,5 %. Die Reaktionsrate, mit der Argon-37 im Beton gebildet wird, ist
am Anfang der Schicht am héchsten und fillt mit zunehmender Schichtdicke drastisch
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Abbildung 7.5.: Schematische Darstellung der Aktivititsbeitrige zum Leck- und Liif-
tungsstrom fiir Aktivierungsprozesse aufserhalb des Reaktorkerns.

ab (siehe Abbildung 5 in Schliischen (2018)). Daher bildet sich besonders im ersten
Randbereich Argon-37, das dann zu einem gewissen Anteil entlang des Konzentrati-
onsgradient in den Beton hinein (statt in den ersten Luftspalt) diffundiert. Insgesamt
entweicht allerdings der Grofiteil des im Beton gebildeten Argons in den ersten Luftspalt
und nur ein kleiner Teil in den zweiten Luftspalt.

Die Aktivitidtskonzentration von Argon-37 setzt sich aus dem aus dem Beton hinaus
diffundierendem Aktivitdtsstrom (siehe Tabelle 7.3) und der durch Aktivierung des in
der Luft enthaltenen Argon-36 zusammen. Insgesamt ergibt sich im ersten Luftspalt
damit eine Aktivitit von 8,9 -10% Bq (fiir 8,7 % Calciumanteil) bzw. 1,8 - 10° Bq (fiir
37,5 % Calciumanteil) fiir Argon-37. Die Betonschicht selbst ist keine solide Begren-
zung sondern an manchen Stellen leicht durchlissig, sodass es einen Leckstrom aus
dem ersten Luftspalt in den zweiten &uferen Luftspalt gibt. Die Argon-37 Aktivitét
im zweiten Luftspalt setzt sich wie in Abbildung 7.5 dargestellt, aus drei Beitrigen
zusammen: Dem Leckstrom aus dem ersten Luftspalt, der Aktivierung des Argon-36
in der Luft und zu geringen Teilen aus dem Aktivitatsstrom aus dem Beton. Daraus
ergibt sich eine Aktivitdt von 6,3 - 107 Bq (fiir 8,7 % Calciumanteil) bzw. 1,3 - 108 Bq
(fiir 37,5 % Calciumanteil) fiir Argon-37. Der zweite Luftspalt ist an das zentrale Beliif-
tungssystem angeschlossen. Die Aktivitdtsstrome aus dem ersten und zweiten Luftspalt
sind in Tabelle 7.4 zusammengefasst.

Schliischen (2018) nimmt in seiner Arbeit zunéichst keine Riickhaltezeit an, um die-
se bewusst offen zu lassen und diskutiert nur abschliefend Aktivitdtskonzentrationen,
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Aktivitdtsstrom in Bq s™!

Calciumanteil im Beton 8,7 % 37,5 %
Leckstrom 1,53 -10° 3,16 -10°
Liiftungsstrom 1,68 -103 3,58 103

Tabelle 7.4.: Aktivitdtsstrom fiir Argon-37 aus dem inneren Luftspalt in den &ufseren
Luftspalt (Leckstrom) sowie den Liiftungsstrom in Abhéngigkeit vom Cal-
ciumanteil im Beton (Schliischen, 2018).

Isotop Aktivititskonzentration in Bq m~3
Argon-41 77,2
Argon-37 (8,7 %) 35,7
Argon-37 (37,5 %) 71,6

Tabelle 7.5.: Emissionen aus einem Druckwasserreaktor, die auf die Aktivierungspro-
zesse auberhalb des Reaktors zuriick gehen. Fiir die Riickhaltezeit haben

wir 12 h angenommen. (Unverzogerte Aktivitdtskonzentrationen wurden
von Schliischen (2018) bestimmt.)

die 24 h verzogert wurden. Wir verwenden in Hinblick auf die Uberlegungen aus Ab-
schnitt 7.1 und fiir eine bessere Vergleichbarkeit mit den bisherigen Uberlegungen eine
Riickhaltezeit von 12 h und passen die von Schliischen (2018) nicht verzogerten Werte
entsprechend an. Die Aktivitdtskonzentrationen sind in Tabelle 7.5 aufgefiihrt.

7.4. Diskussion der Ergebnisse aus dem
Druckwasserreaktor und Vergleich mit Messwerten

In fritheren Messkampagnen konnten mehrere Werte fiir eine Argon-37 Aktivitidtskon-
zentration in der Fortluft eines Druckwasserreaktors bestimmt werden, die in Tabelle 7.6
zusammengefasst sind (Purtschert, 2018).

Aktivititskonzentration in Bq m™3
Datum der Probennahme Argon-37 Xenon-133
12.12.2016 21,7+ 0,2 1,05 £+ 0,16
11.09.2017 249 £ 0,7
13.09.2017 10,2 £ 0,3

Tabelle 7.6.: Aktivitatskonzentrationen fiir Argon-37 (gemessen von der Universitét
Bern) und Xenon-133 (gemessen vom BfS) im Kamin des Kernkraftwerks
Philippsburg (KKP 2).
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Aktivierungsreaktion Emissionsrate in Bq pro Jahr
In Beton und Luftspalten (8,7% Calcium) 4,5 - 1010

In Beton und Luftspalten (37,5% Calcium) 1,0- 10

Im Kiihlmittel (Szenario 1) 3,0-108-V

Im Kiihlmittel (Szenario 2) 4,5-1013

Im Kiihlmittel (Szenario 3) 7,9-1016

Im Brennstoff (Szenario 4) 1,1-107

Tabelle 7.7.: Argon-37 Emissionen pro Jahr fiir unterschiedliche Entstehungsprozesse
bei einer Riickhaltezeit von 12 Stunden. In Szenario 1 gibt V' das Volumen
des nachgeschiitteten Kiihlmittels an. Die Werte gelten fiir den Betrieb
von zwei Kithlmittelentgasungspumpen, fiir eine sind die Jahresemissionen
entsprechend geringer.

Da die Messwerte zeitlich relativ konstant sind, gehen sie vermutlich auf eine kontinu-
ierliche Argon-37 Emission zuriick. Hier kommt vor allem die Emission aus Beton und
Luftspalten in Betracht, die in guter Ubereinstimmung mit den gemessenen Werten
liegt, nimmt man eine niedrige Calcium-Verunreinigung an (vergleiche Tabelle 7.5 und
Tabelle 7.6). Uber die gleichen Aktivierungsprozesse kann auch Xenon-133 im inneren
und duferen Luftspalt gebildet werden. Allerdings ergibt sich daraus flir Xenon-133
eine Aktivititskonzentration von 0,009 Bq - m™3, die die gemessenen Emissionen nicht
erkldren kann (Schliischen, 2018). Wir gehen daher davon aus, dass die gemessenen
Edelgasisotope iiber unterschiedliche Prozesse gebildet werden und daher der Riick-
schluss von einem Isotop auf das andere nicht moglich ist.

Oft finden sich auch Angaben, in denen die Aktivitdt pro Jahr angegeben wird. Solchen
Werten liegt die Annahme zugrunde, dass der Reaktor iiber die gesamte Zeit bei kon-
stanter Leistung (respektive Volllast) betrieben wurde. Wir haben bereits diskutiert,
dass dies oft nicht gegeben ist (vergleiche Abschnitt 5.3) und bevorzugen daher die
Aktivitatskonzentration als Vergleichswert.

Besonders bei den jahrlichen Emissionen fiir Szenario 1, 2 und 3 aus Abschnitt 7.2
ist hervorzuheben, dass eine Angabe iiber einen so groken Zeitraum kaum sinnvoll ist,
da die Emission innerhalb weniger Tage auftritt und keinen kontinuierlichen Beitrag
liefert. Sie sind in Tabelle 7.7 der Vollstandigkeit halber aufgefiihrt und nur bedingt
mit den anderen Entstehungsprozessen vergleichbar.

Wir geben auch die Aktivitdten an, die in einem Zeitraum von 315 Tagen bei Vollast
abgegeben werden, um einen realistischen Vergleich zu weiteren Messwerten zu haben.

Van der Stricht u.a. (2010) nennt fiir die Kraftwerksblocke Biblis A und B Argon-41
Emissionen von 2,2 bis 4,6 -10'° Bq a™!. Diese Messwerte sind ebenfalls in guter Uber-
einstimmung mit den theoretischen Werten fiir Aktivierungsprozesse in Beton und Luft-
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spalten. Auch die kontinuierliche Zugabe von einigen hundert Litern Kiihlmittel ergibt
Jahresaktivitaten, die vergleichbar mit den gemessenen Emissionsdaten sind.

Wir finden durch im Vergleich mit jahrlichen Emissionsdaten sowie einzelnen lokalen
Messungen (vergleiche Tabelle 7.6) gute Ubereinstimmungen fiir die Emissionen aus
einem Druckwasserreaktor, wenn wir annehmen, dass die Aktivitdten von Argon-37 und
Argon-41 auf die Aktivierung von Calcium-40 im Beton und stabilen Argonisotopen in
der Luft aufserhalb des Reaktorkerns zuriickgehen.

7.5. Emissionen aus dem FRM Il

Nachdem wir die Emissionen aus einem Druckwasserreaktor ermittelt haben, diskutie-
ren wir nun, welche Beitrige aus einem Forschungsreaktor zu erwarten sind. In Kapitel 6
haben wir die Aktivitdtskonzentration von Argon-37 und Argon-41 in der Reaktorhalle
des FRM II ermittelt. Wir wollen in diesem Abschnitt bestimmen, welche Konzentratio-
nen aus dieser Anlage in die Umwelt gelangen. Im Gegensatz zum Druckwasserreaktor
gibt es fiir den Forschungsreaktor keine besonderen Riickhaltevorrichtungen. Die Luft
in der Reaktorhalle wird mit einer konstanten Rate R von 15000 m>® h~! ausgetauscht.
Daraus ergibt sich ein Fortluftstrom von 4,17 m? s~! fiir den FRM II (was etwa einem
Zehntel der Fortluft eines Druckwasserreaktors entspricht).

VHalle Luftvolumen in der Reaktorhalle 12000 m?

VSchornstein ~ Luftvolumen in Luftfiihrung und Schornstein = 50 m?>

R Beliiftungsrate 15000 m?3 - h—!

Az Zerfallskonstante Argon-37: 2,30 - 1077 57!
Argon-41: 1,05 - 1074 57!

AD Diffusionskonstante 2,15-1078 g1

AA Beliiftungskonstante 3,47-107%s7!

AR Emissionskonstante 0,0834 57!

Tabelle 7.8.: Parameter zur Berechnung der emittierten Aktivitdtskonzentration aus
dem FRM II.

In Abschnitt 6.5 haben wir bereits bestimmt, mit welcher Argon-37 Aktivitdt in der
Reaktorhalle zu rechnen ist. Diese Uberlegungen fithren wir nun weiter und bestim-
men analog, welche Aktivitdt iiber den Schornstein an die Umgebung abgegeben wird.
Dieser Prozess wird durch eine Differentialgleichung beschrieben, die sich aus der aus-
getauschten Luft der Reaktorhalle (Gewinn) und dem Ausstrom aus dem Schornstein
zusammensetzt und zusétzlich noch um den radioaktiven Zerfall verringert ist (Verlus-
te):

dNEmission

dt

Um die Emissionskonstante Ag zu bestimmen, die den Ausstrom aus dem Schornstein
beschreibt, miissen wir das in der Luftfiihrung transportierte Volumen abschétzen. Wir

= )\A . NHalle - )\Z . NEmission - )\E . NEmission . (714)
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verwenden exemplarisch ein Volumen von 50 m?, und merken an, dass das Ergebnis
gegeniiber Schwankungen dieser Schitzung sehr robust ist. Auch fiir deutlich gréfsere
Volumen ergeben sich nur Abweichungen innerhalb der ersten Sekunden, nach 45 Ta-
gen betragt die Differenz der Aktivitdtskonzentrationen bei einem zehnfach héheren
Volumen nur 1 mBq m~3. Die Emissionskonstante ergibt sich damit zu:

R
M= =0,08345"". (7.15)
VSchornstein

Aus Gleichung (7.14) ergibt sich mit Gleichung (6.12) die Losung fiir die emittierte
Teilchenzahl:

>\A P
NEmission = m (1 — exp(—()\z + )\E) t)) (716)
>\A P
m (exp(_()\z + A\R) t) — eXp(—)\Z t))

Zum Zeitpunkt ¢t = 0 konnen wir annehmen, dass die Aktivitdt Ngmission,0, die zu Be-
ginn aus dem Schornstein emittiert wird, Null ist. Aufgrund der direkten Luftfithrung
von der Reaktorhalle zum Schornstein kommt es dort kaum noch zu Aktivitdtsver-
danderungen und es wird nahezu die gleiche Aktivitdtskonzentration emittiert, die im
Mittel in der Halle herrscht. Nach 45 Tagen erwarten wir nach Gleichung (7.17) eine
Aktivititskonzentration von etwa 39 Bq m™3.

Im Zuge der Messkampagne wurde die Aktivititskonzentration im Kamin zu 34,5 Bq m™3

bestimmt. Dieses Ergebnis ist damit in guter Ubereinstimmung mit den Ergebnissen
der Messung.

Da Argon-37 innerhalb eines Bestrahlungszykluses keinen Gleichgewichtswert erreicht
(siehe Abbildung 7.6), ist auch das Verhéltnis von Argon-41 zu Argon-37 nicht konstant.
Der Verlauf des Aktivitdtsverhdltnisses fiir einen Bestrahlungszyklus ist in Abbildung
7.7 dargestellt. Aus diesem Grund sind Uberlegungen aus anderen voran gegangenen
Arbeiten, bei denen die Aktivitdt von Argon-37 iiber ein konstantes Verhiltnis aus
Werten fiir Argon-41 errechnet wurden, kritisch zu hinterfragen.

Isotop Messwert in Bq-m™ Modellergebnis in Bq - m™3
Argon-37 345 £ 0,6 38,7
Argon-41 3664 + 4,37 981,1

Tabelle 7.9.: Aktivitatskonzentration im Kamin fiir die Isotope Argon-37 und Argon-41.
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Abbildung 7.6.: Aktivitdtskonzentration fiir Argon-37 und Argon-41 iiber einen Be-
strahlungszyklus im Schornstein des FRM II.
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Abbildung 7.7.: Aktivitdtsverhdltnis fiir Argon-41 zu Argon-37 iiber einen Bestrah-
lungszyklus im Schornstein des FRM II.
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7.6. Atmospharische Verdiinnung der Emissionen aus
zivilen Anlagen

Wir kennen nun die Aktivitdtskonzentrationen und Emissionsraten von Argon-37 aus
einem Druckwasser- und einem Forschungsreaktor. Wir wollen diese Ergebnisse in den
Kontext der Verifikation von Kernwaffentests einordnen.

Die Messstationen des internationalen Uberwachungssystems (vergleiche Kapitel 1) sind
weit verteilt: Der Abstand zwischen zwei Stationen, die mit Edelgasmesstechnik aus-
gestattet sind, liegt zwischen 1000 und 4300 km. Wir betrachten exemplarisch die
Entfernungen bis zu 2000 km, da viele Stationen innerhalb dieser Entfernung zueinan-
der liegen und hier eine Obergrenze der hohen Konzentrationen interessant ist. FEine
Emissionswolke aus einer zivilen Quelle legt daher eine grofte Distanz zuriick, ehe sie
gemessen werden kann.

Es gibt unterschiedliche Modellierungsansétze fiir den atmosphérischen Transport, mit
denen die Verdiinnung in Abhéngigkeit von der Entfernung bestimmt werden kann. Wir
werden kurz die verschiedenen Ansétze besprechen und anschliefend die Verdiinnung
fiir die in diesem Kapitel bestimmten Emissionen abschétzen.

Eine erste Naherung der Ausbreitung einer Emissionswolke gibt das Gauf-Fahnenmo-
dell: Mit einfachen Randbedingungen gibt dieses Modell eine analytische Losung der
Diffusionsgleichung. Dabei nimmt man an, dass das Windfeld homogen verteilt ist und
die Diffusionskoeffizienten (parallel und senkrecht zur mittleren Windrichtung) weder
rdumlich noch zeitlich variieren.

Schétzt man eine Reihe von Parametern (Windgeschwindigkeit, Emissionshdhe etc.)
fiir die Ausbreitung ab, kann man den Verdiinnungsfaktor fiir langlebige Isotope be-
stimmen. Fiir kurzlebige Isotope miisste der Faktor zusétzlich noch um den Zerfall
korrigiert werden. Fiir Gauf-Fahnenmodelle kann der Verdiinnungsfaktor als Funktion
der Entfernung gut durch Potenzgesetze beschrieben werden (United Nations. Scientific
Committee on the Effects of Atomic Radiation, 2000).

Prazisere Ausbreitungsrechnungen sind mit dem Modellcode HYSPLIT (,,Hybrid Single
Particle Lagrangian Integrated Trajectory®) moglich. Im Gegensatz zum Gaufs-Fahnen-
modell, dass Diffusion behandelt, beriicksichtigt HYSPLIT atmosphérische Dispersion.
Der Code kombiniert einen Lagrange-Ansatz, der ein bewegtes Bezugssystem entlang
einer Trajektorie zur Berechnung der Diffusion verwendet mit der Eulerschen Methode,
die auf ein dreidimensionales, festes Gitter zuriickgreift.

Modelle nach Gauft werden eher fiir kiirzere Distanzen zwischen Quell- und Messort
verwendet, Lagrange-Modelle bei groferen Entfernungen (Eslinger u.a., 2015).

In Abbildung 7.8 ist der Verdiinnungsfaktor basierend auf einem einfachen Potenzgesetz
nach dem Gaufk-Fahnenmodell (United Nations. Scientific Committee on the Effects of
Atomic Radiation, 2000) und einem Potenzgesetz, dass aus vielen Modellrechnungen
mit HYSPLIT ermittelt wurde (Eslinger u. a., 2015) dargestellt.

Modellierungen nach dem Lagrange-Ansatz geben unter den hier geltenden Annah-
men eine etwas grofere Verdiinnung im Vergleich zum Gaufk-Fahnenmodell. Da diese
Modelle gerade iiber die groken Distanzen fiir Uberwachungszwecke eher Anwendung
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Abbildung 7.8.: Der Verdiinnungsfaktor basierend auf einem einfachen Potenzgesetz
nach dem Gauk Fahnenmodell (United Nations. Scientific Committee
on the Effects of Atomic Radiation, 2000) und einem Potenzgesetz, dass
aus vielen Modellrechnungen mit HYSPLIT ermittelt wurde (Eslinger
u.a., 2015).

finden, verwenden wir das von Eslinger u.a. (2015) beschriebene Potenzgesetz (siehe
Gleichung (7.17)) um die Aktivitdtskonzentration in gréferen Entfernungen zu bestim-
men.

Der Verdiinnungsfaktor ist innerhalb der untersten 100 m in der Atmosphére gemit-
telt und die Obergrenze fiir die Modelle auf 10 km gesetzt. Aufgrund der begrenzten
Genauigkeit der meteorologischen Daten gilt die ermittelte Naherungsformel fiir den
Verdiinnungsfaktor nur fiir Distanzen von mehr als 100 km (Eslinger u.a., 2015). Um
auch kiirzere Entfernungen akkurat zu modellieren wére ein hoch aufgelosteres Modell
notwendig. Fiir unsere Uberlegungen ist das nicht hinderlich, da die Messstation weit
von einander entfernt sind und wir der Frage nachgehen, ob Argon-37 global zur Verifi-
kation gemessen werden kann. In Abbildung 7.8 erkennen wir fiir kleine Entfernungen
gute Ubereinstimmung mit dem einfachen Potenzgesetz, welches auf dem Gaufi-Fah-
nenmodell basiert, so dass dieses zur Berechnung der Verdiinnung bei weniger als 100
km dienen kann.

Der zerfallskorrigierte Verdiinnungsfaktor fy hingt von der Entfernung d (in km) ab
und berechnet sich nach Eslinger u.a. (2015) zu:

fv=A-exp(=A(—1,552 40,0405 - d)) - 5,37 - 1078 - d~>3°, (7.17)

Der Abschwichungsfaktor A ist eine Funktion der Probenentnahmezeit und der Ent-
fernung:
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Abbildung 7.9.: Aktivitdtskonzentration fiir Argon-37 in steigender Entfernung
zum Quellort fiir Emissionen aus einem Druckwasser- und einem
Forschungsreaktor.

A=co+cid+cod®+c3d®+cy d. (7.18)

Die Koeflizeinten ¢; hidngen von der Probennahmezeit ab und wurden Eslinger u. a.
(2015) entnommen. Zur Detektion von Radioxenon werden zur Zeit das schwedische
SAUNA System und das franzosische SPALAX System verwendet, die eine Probenent-
nahmezeit von 12 h bzw. 24 h (fiir die neueste SPALAX-Generation ebenfalls 12 h)
haben.

Unsere Rechnungen ergeben, dass der Einfluss der Probenentnahmezeit auf die Verdiin-
nung deutlich grofer ist als der der Zerfallskonstanten.

Abbildung 7.9 zeigt die Aktivitdtskonzentration fiir Argon-37 fiir die in diesem Kapitel
bestimmten Emissionsraten. Fiir den Druckwasserreaktor haben wir die kontinuierliche
Emissionsrate angenommen, die mafgeblich auf die Aktivierung von Calcium-40 im
Beton zuriickgeht (3580 Bq s !, vergleiche Tabelle 7.4). Fiir den Forschungsreaktor
ergibt sich eine Emissionsrate von 137,6 Bq s~ fiir Argon-37.

In Kapitel 3 haben wir den globalen Hintergrund fiir Argon-37 diskutiert. Riedmann u.
Purtschert (2011) geben ihn mit 1,2 4+ 0,5mBqm™2 an. Dies ist in Abbildung 7.9 als
Referenzwert gezeigt. Es wird deutlich, dass die Aktivitdtskonzentrationen fiir die zu
erwartenden kontinuierlichen Emissionen bereits nach einer atmosphérischen Ausbrei-
tung von weniger als 100 km deutlich unter dem Untergrund liegen.

Damit haben wir gezeigt, dass die realistischen, kontinuierlichen Emissionen aus zwei
unterschiedlichen zivilen Anlagen keinen signifikanten Beitrag zum globalen Argon-37
Hintergrund liefern. Da Aktivitdtskonzentrationen bereits in vergleichsweise kurzen
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Entfernungen deutlich niedriger als der Argon-37-Untergrund sind, stellen diese zivilen
Emissionen kein Problem fiir eine globale Messung von Argon-37 zu Verifikationszwe-
cken dar.

Atmospharische Ausbreitung von lokalen Emissionsspitzen

Wir wollen die bis hierhin angestellten Uberlegungen ergéinzen, indem wir zusitzlich
zu den kontinuierlichen Emissionen aus zivilen Anlagen auch die maximal md&glichen
Emissionen betrachten, um zu sehen, ob sie unter Umstédnden mit den Emissionen aus
einem unterirdischen Test verwechselt werden kénnten.
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10° 4 12 h Probennahme
] —— 24 h Probennahme

Argon-37 Aktivitatskonzentration in Bq m~3
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Abbildung 7.10.: Aktivitdtskonzentration fiir Argon-37 in steigender Entfernung zum
Quellort fiir die maximale, zeitlich begrenzte Emissionsrate aus einem
Druckwasserreaktor.

Die hochsten Emissionsspitzen erwarten wir fiir einen Druckwasserreaktor, wenn das
KiithImittel mit stabilen Argonisotopen luftgesittigt ist, die aktiviert werden kénnen. In
diesem Fall setzt die Kiihlmittelentgasung erst ein, wenn die Produktion von Argon-37
ein Gleichgewicht erreichen konnte. Aufgrund der Beschreibungen des Betreibers (Kraft-
werk Union AG, oD) ist dieses Szenario zwar unrealistisch, liefert uns aber eine Ober-
grenze fiir die Abschitzung. Emissionen von bis zu 6,29 - 107" Bqm™3 sind in diesem
Szenario moglich (vergleiche Szenario 3 in Abschnitt 7.2). Fiir den FRM II erwarten
wir keine hoheren Emissionsspitzen.

Aus Abbildung 7.10 wird deutlich, dass die maximal méglichen Emissionen aus einem
Druckwasserreaktor deutlich iiber dem globalen Argon-37 Untergrund liegen. Die hier
bestimmten Aktivitdtskonzentrationen liegen aufserdem auch fiir grofere Entfernun-
gen noch deutlich iiber der in Kapitel 3 angesprochenen minimale Nachweisgrenze von
26 mBqm™ fiir mobilen Messeinheiten.
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Dabei ist anzumerken, dass die Konzentration bei einer Ausbreitungsrechnung einen
unteren Wert angibt, da sich die Aktivitét nicht exakt gleichméfkig im Volumen verteilt.
Praktisch bedeutet das, dass es lokal zu hoheren Konzentrationen kommen kann (Ross,
2018).

Fiir den (unrealistischen) Fall von stark erhéhten Emissionsspitzen, die auf eine ver-
zogerte Kiithlmittelentgasung zuriickgehen, kénnte es zu Detektionen kommen, die nur
aufgrund ihrer Amplitude nicht von den Signalen von einem Kernwaffentest unterscheid-
bar wire.

Fiir Radioxenon ist bereits bekannt, dass der Nachweis eines einzelnen Isotops nicht
zur Verifikation geniigt. Gleiches gilt auch fiir Argon-37, das fiir eine globale Messung
im Uberwachungssystem in Relation zu anderen radioaktiven Emissionen aus einem
Kernwaffentest gesetzt werden sollte.

Da bei den Aktivierungsreaktionen im Druckwasserreaktor keine groferen Mengen an
Radioxenon entstehen, konnte das Verhéltnis von Xenon-133 zu Argon-37 hilfreich sein,
um die Signale zu unterscheiden. Allerdings merken wir an, dass nach den unterirdischen
Kernwaffentests der letzten Jahre oft keine Detektion der Xenonisotope moglich war
(siehe Abschnitt 1.4).

7.7. Zusammenfassender Uberblick iiber die Emissionen
aus einem Druckwasser- und Forschungsreaktor

Wir haben in diesem Kapitel bestimmt, mit welchen Emissionen aus einem Druckwas-
serreaktor und einem Forschungsreaktor zu rechnen ist.

Im Vergleich mit Messwerten (siehe Tabelle 7.6) konnten wir bestimmen, dass fiir Druck-
wasserreaktoren die Aktivierung von Calcium-40 im Beton des biologischen Schildes
aufserhalb des Reaktorkerns der relevante Produktionspfad ist. Je nach Calciumgehalt
des Betons erwarten wir Aktivititskonzentrationen von 35,7 Bq m™3 oder 71,6 Bq m™3
am Schornstein.

Aufserdem legt der Vergleich mit Messwerten nahe, dass Argon- und Xenonisotope iiber
unterschiedliche Produktionspfade entstehen. Xenon-133 Emissionen lassen sich nicht
auf Aktivierungsreaktionen zuriickfiihren.

Fiir den FRM II spielen Verzogerungen durch Riickhalteeinrichtungen keine Rolle. Auf-
grund der Beliiftungsrate erwarten wir eine emittierte Aktivitdtskonzentration von etwa
39 Bq m~3. Innerhalb eines Betriebszykluses wird allerdings kein Gleichgewichtswert
fiir Argon-37 erreicht.

Kontinuierliche Emissionen aus zivilen kerntechnischen Anlagen werden durch atmo-
sphérischen Transport bereits tiber kurze Entfernungen stark verdiinnt, sodass sie deut-
lich unter dem globalen Hintergrund liegen. Wir kénnen daher zivile Anlagen im Stan-
dardbetrieb als Storquellen ausschliefien.

Zeitlich begrenzte Emissionsspitzen aus einem Druckwasserreaktor konnten iiber der
Nachweisgrenze von Messsystemen fiir Argon-37 liegen und daher moglicherweise zu
einem falschen Alarm fithren. Hier sind weitere Uberlegungen notwendig, um die Signa-
turen eindeutig unterscheiden zu kénnen.



8. Abschlielende Zusammenfassung
und Ausblick

In diesem Kapitel tragen wir die wesentlichen Ergebnisse dieser Arbeit zusammen.
Anschliefsend geben wir einen Ausblick darauf, welche Fragestellungen in Zukunft be-
arbeitet werden konnen.

Einleitung

Wir haben diese Arbeit damit begonnen, die thematische Fragestellung in den Kontext
der Friedensforschung einzuordnen. Die bislang etablierten Methoden zur Uberwachung
von unterirdischen Kernwaffentests sind nicht ausreichend und miissen erweitert wer-
den, um zweifelsfrei den nuklearen Charakter einer Explosion belegen zu kénnen. Das
radioaktive Isotop Argon-37 bietet hier neue Chancen.

Grundlagen

Im zweiten Kapitel dieser Arbeit haben wir die theoretischen Grundlagen diskutiert, die
die komplexen physikalischen Prozesse im Inneren eines Kernreaktors beschreiben. Der
Transport und die Interaktion von Neutronen mit Materie werden mit Glei-
chungen beschrieben, die nur numerisch l6sbar sind. Wir haben das dafiir
verwendete Programm SCALE vorgestellt und gezeigt, dass es gut dazu geeignet
ist, Neutronenfluss und Abbrand fiir die komplexen Geometrien eines Druckwasser-
und Forschungsreaktors zu bestimmen.

Argon

Im dritten Kapitel haben wir das Isotop Argon-37 genauer betrachtet. Es zerfillt iiber
einen Elektroneneinfang und kann aufgrund seiner geringen spezifischen Aktivitit nur
in einem Untergrundlabor gemessen werden. Argon-37 entsteht bei unterirdischen
Kernwaffentests, wenn Calcium-40 in der Erde um das Testgelinde durch
einen Neutroneneinfang aktiviert wird und unter Aussendung eines Alpha-
teilchens zerfillt.
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Argon-37 im Druckwasserreaktor

Dieses Kapitel behandelt unterschiedliche Produktionspfade im Inneren eines Druck-
wasserreaktors. Der erste relevante Bildungspfad ist die Aktivierung der stabilen Ar-
gon-36-Isotope, die natiirlicher Bestandteil von Luft sind und im Kiihlmittel des Reak-
tors gelost sein konnen. Fiir eine entsprechende Modellrechnung haben wir die Loslich-
keit von Argon bei den Betriebsbedingungen des Druckwasserreaktors bestimmt. Bei
der Aktivierung der gelésten Argonisotope im Kiihlmittel erhalten wir Ak-
tivitiiten von 7,5 - 10 Bq fiir Argon-37 und 4,5 - 101 Bq fiir Argon-41. Wir
betrachten Argon-41, da fiir dieses Isotop Messwerte aus Kernkraftwerken bekannt sind
und es iiber den gleichen Prozess gebildet wird. Aufgrund der geringeren Halbwertszeit
reagiert es deutlich sensibler auf Leistungsdnderungen als Argon-37. Daher ist es nicht
moglich, direkt aus den Aktivitdten von Argon-41 auf Argon-37 zuriickzuschliefen. Der
zweite relevante Bildungspfad ist die Aktivierung von Calcium-40 (analog zum Kernwaf-
fentest). Calcium-40 Verunreinigungen konnen im Reaktor an unterschiedlichen Stellen
auftreten: Fiir geringe Spuren Calcium-40 an den Hiillrohren ergibt sich eine
Aktivitit von 3-10'2 Bq. Nimmt man im Brennstoff eine Verunreinigung
von etwa 5 ppm Calcium-40 an, erhalten wir eine Aktivitit von 2,0 -10'3 Bq.

Argon-37 im FRM I

Fiir den Forschungsreaktor ist es uns gelungen, mehrere Bildungspfade zu evaluieren
und auszuschliefen. Wir erwarten keinen Beitrag aus einer Verunreinigung des Brenn-
stoffes. Das Moderatorbecken befindet sich in Kontakt zur Raumluft, weshalb stabile
Argonisotope gelost im Wasser vorkommen. Im Moderator ergeben sich daraus Ak-
tivititen von etwa 5-10'3 Bqm™3. Allerdings dauert die Diffusion der radioaktiven
Isotope bis zur Grenzschicht zu lange, um zur Aktivitatskonzentration in der Reak-
torhalle beizutragen. Durch die Produktion der radioaktiven Gase kommt es nicht zu
einer Blasenbildung im moderierenden Wasser. Der im FRM II relevante Prozess
zur Erzeugung von Argon-37 ist die Aktivierung der stabilen Argonisotope
in der Luft der Reaktorhalle, aus denen eine Aktivititskonzentration von
etwa 31 Bq m~3 fiir Argon-37 resultiert. Dieser Wert ist in guter Uberein-
stimmung mit experimentellen Werten aus einer Messkampagne am FRM
II.

Tatsachliche Emissionen von Argon-37 in die Atmosphare

Wir haben bestimmt, welche Aktivitdtskonzentrationen aus einem Kernkraftwerk und
dem Forschungsreaktor FRM II an die Umwelt abgegeben werden. Zusétzlich zu den Ak-
tivierungsreaktionen im Reaktorkern des Druckwasserreaktors sind auch Entstehungs-
prozesse aukerhalb relevant. Ein Vergleich mit Messwerten ergab, dass sich die
Emissionen gut durch eine Aktivierung des im Beton des biologischen Schil-
des enthaltenen Calcium-40 erkliren lassen. Fiir einen Anteil von 8,7 %
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Calcium erwarten wir eine Aktivitdtskonzentration von etwa 35,7 Bq m3.

Maximal kénnen iiber diesen Produktionspfad Aktivitdtskonzentrationen bis zu 71,6
Bq m™? entstehen. Diese Emissionen sind kontinuierlich.

Uber einen Zeitraum von wenigen Tagen konnte es durch Aktivierungsprozesse im Kiihl-
mittel zu Aktivititsspitzen von bis zu 6,29 -107 Bq m—2 kommen. Diese Konzentratio-
nen sind zwar in der Realitdt unwahrscheinlich, kénnten unter Umsténden auch nach
einer Verdiinnung bei einer Messstation nachgewiesen werden und miissen daher von
moglichen Emissionen aus einem unterirdischen Test unterschieden werden.

Fiir den FRM 1I werden die durch Modellrechnungen bestimmten Aktivitdten nur durch
die Beliiftungsrate modifiziert. Wir erwarten kontinuierlich emittierte Aktivi-

titskonzentrationen fiir den Forschungsreaktor von etwa 39 Bq m™3.

Die kontinuierlichen Aktivititskonzentrationen aus Druckwasser- und For-
schungsreaktor verdiinnen sich durch atmosphirischen Transport bereits
iiber wenige Kilometer soweit, dass sie deutlich unter dem globalen Argon-
37 Hintergrund liegen. Zeitlich begrenzte Emissionspitzen liegen allerdings
deutlich iiber dem Untergrund und der Nachweisgrenze von mobilen Mess-
einheiten.

8.1. Ausblick

In diesemn Abschnitt machen wir uns einige Gedanken zu zukiinftigen Forschungsfel-
dern. Wir zeigen auf, welche Aspekte der in dieser Arbeit beriihrten Thematiken weiter
untersucht werden konnten.

Weitere zivile Quellen

Druckwasserreaktoren sind weltweit die haufigsten Reaktortypen. Daher lag auch in die-
ser Arbeit der Fokus auf diesem Typ eines Kernkraftwerkes. Eine fiir die Entstehung von
Argon-37 wichtige Gréfe sind die Einfangwirkungsquerschnitte. Sie sind energieabhén-
gig und im thermischen Bereich hoch, weshalb diese Reaktionen in Leichtwasserreakto-
ren hiufig auftreten. Abbildung 8.1 gibt eine Ubersicht iiber verschiedene Reaktoren,
die zur Zeit weltweit in Betrieb sind. Andere Reaktortypen zeigen andere Spektren: Fiir
einen Hochflussreaktor ist der Neutronenfluss deutlich in den hochenergetischen Bereich
verschoben. In diesem Fall wiren Aktivierungsreaktionen weniger wahrscheinlich, aber
Prozesse wie Spallation kénnten relevant sein. In Graphit-moderierten Reaktoren kénn-
te auch die Aktivierungsprozesse, die auf Calcium-40 zuriickgehen wichtig sein.

Neben Kernkraftwerken gibt es weitere kerntechnische Anlagen, die als Emittenten fiir
Argon-37 in Betracht kommen. Denkbar wiren hier medizinische Isotopenfabriken und
Einrichtungen fiir Nuklearmedizin, bei denen Neutronenstrahlung zum Einsatz kommt.
Messungen von Dr. Roland Purtschert haben fiir ein Zyklotron eine Aktivitdtskonzen-
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Druckwasserreaktor
Siedewasserreaktor
Schwerwasserreaktor
RBMK

gasgekuhlter Reaktor
Brutreaktor

Abbildung 8.1.: Verteilung der unterschiedlichen Reaktortypen weltweit (IAEO). Ins-
gesamt sind zur Zeit 299 Kernkraftwerke in Betrieb.

tration in der Fortluft gefunden, die vergleichbar mit dem Wert fiir Kernkraftwerke
ist (Purtschert, 2018). Hier sind weitere Studien notwendig, um die genauen Produk-
tionsmoglichkeiten fiir Argon-37 festzustellen. Die hier angesprochene Einrichtung hat
allerdings eine im Vergleich zum Druckwasserreaktor niedrige Betriebszeit, was dazu
fiihrt, dass die jahrlichen Emissionen deutlich geringer sind. Daher ist aus diesen Ein-
richtungen kein wesentlicher Beitrag zum Argon-Hintergrund zu erwarten.

Diffusionsmodell fiir Emissionen aus einem unterirdischen Kernwaffentest

Die wesentliche Herausforderung ist, die Aktivitdtskonzentrationen der radioaktiven
Edelgase an der Oberfliche zu bestimmen. Die Produktion der Teilchen lasst sich fiir
verschiedene Gesteinstypen abschitzen (die genaue geologische Zusammensetzung des
Testortes und damit auch der Calcium-40 Gehalt ist nicht bekannt), fiir den Transport
allerdings gibt es kein Modell. Einfache Abschétzungen sind hier nicht ausreichend,
da die Ausbreitung des Edelgases durch den Boden komplex ist: Das im Untergrund
gebildete Argon-37 diffundiert durch Porositdten im Gestein an die Oberfliche. Es ist
ein komplexes Transportmodel fiir diese Diffusion notwendig, um zu bestimmen, welche
Aktivitdtskonzentrationen (in Abhéngigkeit von Calciumgehalt und Sprengkraft) aus
dem Boden austreten.

Mit atmosphérischen Transportrechnungen kénnte man anschliefiend einen Richtwert
dafiir bekommen, welche Aktivitdtskonzentrationen an einer Messstation des IMS de-
tektiert werden konnten.

Dies ist wichtig, um ein vollstdndiges Verstédndnis fiir die Unterscheidbarkeit von Emis-
sionen aus zivilen Anlagen und aus nuklearen Explosionen zu entwickeln.

In dieser Arbeit lag der Fokus auf unterirdischen Kernwaffentest. Sollte sich die po-
litische Lage in Zukunft dramatisch &ndern und atmosphérische Tests durchgefiihrt
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werden, wiirden dabei ganz andere Signaturen von Argon-37 frei gesetzt werden, da es
in der Atmosphére iiber die stabilen Argonisotope produziert wird.

Unterscheidbarkeit von Wasserstoffbombe und herkémmlichen
Kernwaffen

Bei der Explosion einer Wasserstoffbombe wird ein héherer Neutronenfluss freigesetzt,
der zu hoheren Aktivitdten von Argon-37 fiihrt. Zukiinftige Arbeiten kénnten sich mit
der Unterscheidbarkeit von Wasserstoff- und konventionellen Spaltbomben beschéfti-
gen, um abzuschitzen, inwieweit die Argon-37 Aktivitat beziehungsweise das Verhéltnis
zum Spaltprodukt Xenon ein Indikator darstellt.
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A. Anhang

Absorption von Nukliden im Druckwasserreaktor
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Isotop  Absorption in % Dichte in g cm™3
U-325 25,17 19,16
U-238 19,72 19,16
Pu-239 16,47 19,82
Ag-109 6,56 10,49
In-115 525 7.31
Pu-240 2,39 19,82
Xe-135 2,09 0,0059
Pu-241 1,89 19,82
Anteile zwischen 0,1 % und 1%
133 0,30 1,9
ew-153 0,11 5,25
nd-143 0,85 7,00
nd-145 0,18 7,00
np-237 0,12 20,45
pm-147 0,30 7,2
rh-103 0,49 12,38
sm-149 0,55 754
sm-151 0,29 7,54
sm-152 0,23 7,54
£-99 0,23 115
u-236 0,36 19,16
xe-131 0,31 0,0059
w91 0,32 6,50

Tabelle A.1.: Neutronenabsorptionsanteil unterschiedlicher Isotope im Brennstoff.
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Der Brennstoff des FRM Il

Zukiinftige Verwendung

Im Zuge der Umriistung auf eine niedrigere Anreicherung werden verschiedene neuar-
tige Brennstoffe untersucht, die in Zukunft im FRM II zum Einsatz kommen kdnnten.
Um die niedrigere Anreicherung auszugleichen, muss dieser neue Brennstoff hochdicht
gepackt sein. Auferdem sollte er die bei der Kernspaltung entstehenden Gase einschlie-
fsen, damit sie nicht entweichen. Aufgrund der hohen Flussdichte und der damit ver-
bundenen Wirmeentwicklung ist auch die Warmeleitfahigkeit des Brennstoffes wichtig,
um eine Uberhitzung im Inneren zu verhindern und die Wirme nach aufen abfiihren
zu kénnen. Um genau diesen Fliissen standzuhalten sollte er sich unter der anhaltenden
Bestrahlung auch nicht mechanisch verformen.

Um diese Anforderungen zu erfiillen, wird zur Zeit an Uran-Molybdén (UMo) Brenn-
stoffen geforscht, hier sind sowohl disperse als auch monolithische Brennstoffe denkbar.
Welche Form sich letztendlich bewéhren wird, ist zum Zeitpunkt dieser Arbeit noch
nicht absehbar.

Disperse Brennstoffe

In einem Dispersionsbrennstoff werden die Partikel pulverisiert in eine Aluminiumma-
trix eingebracht. Die UMo Teilchen konnen dabei eine Gréfse bis zu 100 ym haben.
Problematisch ist, dass alle Experimente der an der Entwicklung beteiligten Gruppen
gezeigt haben, dass der Brennstoff bei hoheren Temperaturen, Spaltraten und Warme-
fliissen ein sonderbares Schwellverhalten zeigt. Dies ist besonders kritisch, da solche
Bedingungen beim Betrieb des Reaktors erreicht werden. Dieses sogenannte ,pillowing®
entsteht an der Grenzschicht zwischen Uran und Aluminium, der Interaktionsschicht.
Dort kénnen dann die entstandenen Spaltprodukte nicht in stabile Blasen eingeschlos-
sen werden, sondern diffundieren weiter nach Aufsen, bis an den Rand der Interakti-
onsschicht. Fine Mdglichkeit, diese Schicht zu reduzieren ist, dem Aluminium wenige
Prozent Silizium beizumengen. Dadurch werden auch die Diffusionseigenschaften des
Urans beeinflusst.

Monolithische Brennstoffe

Fiir einen monolithischen Brennstoff wird durch Walzen eines gegossenen Stiickes Uran
eine Folie hergestellt, die einige 100 pum stark ist. Diese wird anschliefsend in Aluminium
verschweifft. Ein solcher Brennstoff hat eine maximale Dichte, die vom Uranmetall be-
stimmt wird. Sie verringert sich durch den Anteil an Molybdén, der eingebracht wird,
typisch sind hier Werte von etwa 16 g/cm?® (Englert, 2010). Damit ist zum einen die
Dichte deutlich hoher als bei Dispersionsbrennstoffen und zum Anderen wird durch die
kompakte Folie die Oberfliche der Interaktionsschicht von Aluminium und Brennstoff
reduziert.
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Umriistung

Aus dem Blickfeld der Friedensforschung ist eine Verwendung von hoch angereicher-
tem Uran (im Englischen: ,highly enriched uranium®, HEU) als Brennstoff in einem
Forschungsreaktor problematisch. (Die Anreicherung des Brennelementes mit 93% ent-
spricht der Anreicherung der Kernwaffe, die auf Horishima abgworfen wurde). Weltweit
sind viele Forschungseinrichtungen sowie Betreiber von medizinischen Isotopenfabriken
dazu tbergangen, ihre Reaktoren stattdessen mit niedrig angereichertem Uran (low
enriched uranium, LEU) zu betreiben. Der FRM II wurde unter wissenschaftlichen
und wirtschaftlichen Gesichtspunkten auf den Betrieb mit HEU ausgelegt und soll nun
zukiinftig auf LEU umgestellt werden. Zu diesem Zweck wurden bereits Vorarbeiten
geleistet, wie ein entsprechender Reaktorkern aussehen kénnte um nach wie vor die
entsprechend hohen Neutronenfliisse liefern zu kénnen.

Bislang liefs sich die Umriistung nicht realisieren, da der Umbau erst erfolgen soll, wenn
ein geeigneter Brennstoff mit einer entsprechend hohen Dichte, die die Einbufien des
spaltbaren U235 ausgleicht, zur Verfiigung steht. Eine solche Entwicklung wire auch
von Bedeutung fiir andere Hochflussreaktoren mit evolventenférmigen Brennelementen
wie den Forschungsreaktor am Institut Laue-Langevin (ILL) in Grenoble oder fiir den
Hochflussreaktor (HFIR) am Oak Ridge National Laboratory.

Abreicherung

Ein Brennelement verbleibt etwa 60 Tage im Reaktor und wird anschliefend ausgewech-
selt (Réhrmoser u. Petry, 2009). Das abgebrannte Brennelement weift immer noch eine
Anreicherung von etwa 85% auf. Der Verein Umweltinstitut Miinchen® duferte in die-
sem Kontext die Idee, das Brennelement weiter abzureichern, bevor es gelagert wird.
Zu diesem Zweck konnte direkt in Garching eine entsprechende Anlage gebaut werden.
In einem solchen Fall wiirde das Brennelement eingeschmolzen oder in einem chemi-
schen Prozess aufgelost werden, bei dem sich die unterschiedlichen Uran-Brennstoft-
kom-ponenten irreversibel vermischen wiirden. Dabei wiirden auch die beim Betrieb
entstandenen Spaltprodukte frei werden, darunter auch fliicchtige Gase, die aufwendig
zuriick gehalten werden miissten. Der Betreiber sieht hier eher eine Wiederaufbereitung
in bereits existierenden Anlagen wie im franzosischen La Hague als Moglichkeit (TUM).



Eidesstattliche Versicherung

Hiermit versichere ich an Fides statt, die vorliegende Dissertationsschrift selbst verfasst
und keine anderen als die angegebenen Hilfsmittel und Quellen benutzt zu haben.

Die eingereichte schriftliche Fassung entspricht der auf dem elektronischen Speicherme-
dium.

Die Dissertation wurde in der vorgelegten oder einer &hnlichen Form nicht schon einmal
in einem fritheren Promotionsverfahren angenommen oder als ungeniigend beurteilt.

Hamburg, den

Unterschrift der Doktorandin

117






Literaturverzeichnis

[Aalseth u.a. 2011] AALSETH, Craig E. ; DAY, Anthony R. ; HAAS, Derek A. ; HOPPE,
Eric W. ; HyrRoNIMUS, Brian J. ; KEILLOR, Martin E. ; MACE, Emily K. ; ORRELL,
John L. ; SEIFERT, Allen ; WooDS, Vincent T.: Measurement of 37Ar to support
technology for On-Site Inspection under the Comprehensive Nuclear-Test-BanTreaty.
In: Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A: Accelerators,
Spectrometers, Detectors and Associated Equipment 652 (2011), Nr. 1, S. 58-61

[Atwood 2013] ATwooD, David A.: Radionuclides in the Environment. John Wiley &
Sons, 2013

[Axmann u.a. 1997] AXMANN, A ; BONING, K ; RoTTMANN, M: FRM-II: The new
German research reactor. In: Nuclear engineering and design 178 (1997), Nr. 1, S.
127-133

[Bohmer 2006] BOHMER, Michael: Messung der Spallationsreaktion 56Fe+ p in inverser
Kinematik, Technische Universitdt Miinchen, Diss., 2006

[Carrigan u. Sun 2011] CARRIGAN, CR ; SUN, Y: Issues involving the osi concept

of operation for noble gas radionuclide detection / Lawrence Livermore National
Lab.(LLNL), Livermore, CA (United States). 2011. — Forschungsbericht

[Colt 2012] CoLt, John: Dissolved Gas Concentration in Water. Elsevier, 2012
[Deller 2018] Private Kommunikation

[Demtroder 2014] DEMTRODER, Wolfgang: Ezperimentalphysik 4 Kern-, Teilchen- und
Astrophysik. Springer Spektrum, 2014

[Dubasov 2010] DuBasov, Yuri V.: Underground nuclear explosions and release of
radioactive noble gases. In: Pure and applied geophysics 167 (2010), Nr. 4-5, S.
455-461

[Egnatuk u. a. 2012] EGNATUK, Christine M. ; LOWREY, Justin ; BIEGALSKI, Steven R.
; BOWYER, Theodore ; HAAS, Derek ; ORRELL, John ; WoODS, Vincent ; KEILLOR,
Martin: Production of 37Ar in The University of Texas TRIGA reactor facility. In:
Journal of Radioanalytical and Nuclear Chemistry 291 (2012), Nr. 1, S. 257-260

[Englert 2010] ENGLERT, Matthias: Neutronenphysikalische Simulationsrechnungen zur
Proliferationsresistenz nuklearer Technologien, Technische Universitat, Diss., 2010

119



120 Literaturverzeichnis

|Eslinger u.a. 2015] ESLINGER, Paul W. ; BOWYER, Ted W. ; CAMERON, lan M. ;
Havgs, James C. ; MILEY, Harry S.: Atmospheric plume progression as a function
of time and distance from the release point for radioactive isotopes. In: Journal of
environmental radioactivity 148 (2015), S. 123-129

|[Fachausschuss fiir Austausch von Betriebserfahrungen 1992] FACHAUSSCHUSS FUR
AUSTAUSCH VON BETRIEBSERFAHRUNGEN: Deutsche Kernkraftwerke: Betriebser-
gebnisse 1991. In: Atomuwirtschaft - Atomtechnik (1992)

[Fay u. Biegalski 2013] FAY, AG ; BIEGALSKI, SR: Contributions to the 37Ar back-
ground by research reactor operations. In: Journal of Radioanalytical and Nuclear
Chemistry 296 (2013), Nr. 1, S. 273-277

|Fay 2014| Fay, Alexander G.: Characterization of sources of radioargon in a research
reactor, Diss., 2014

[Gaeggeler 1995] GAEGGELER, HW: Radioactivity in the atmosphere. In: Radiochimica
Acta 70 (1995), Nr. s1, S. 345-354

[Gaubatz 1999] GAUBATZ, Werner: Rechnerische Optimierung der sekundAQren Neu-

tronenquellen des neuen Minchener Forschungsreaktors FRM-II, Technische Univer-
sitdt Miinchen, Diss., 1999

|Gerfen 2018] GERFEN, Frankiska: Simulationsrechnung zur Emission von Ar-37 aus
dem Kihlmittel eines Druckwasserreaktors, Unisersitdit Hamburg, Bachelorarbeit,
2018

[Glaser u. a. 2000] GLASER, Alexander ; PISTNER, Christoph ; LIEBERT, Wolfgang: Ve-
rifizierung und Prézisierung der Informationen zu den Brennstoff-Varianten fiir den
Forschungsreaktor Miinchen II / IANUS Interdisziplindre Arbeitsgruppe Naturwis-
senschaft, Technik und Sicherheit. 2000. — Forschungsbericht

[Haas u.a. 2010] HaAs, Derek A. ; ORRELL, John L. ; BOwYER, Ted W. ; MCINTYRE,
Justin I. ; MILEY, Harry S. ; AALSETH, Craig E. ; HAYES, James C.: The science

case for 37Ar as a monitor for underground nuclear explosions. In: Number June
(2010)

[Hebel 2018] HEBEL, Simon: Automated separation of krypton from small atmospheric
air samples for measurement with atom trap trace analysis, Universitit Hamburg,
Diss., 2018

[Hertig Aeschbach | HERTIG AESCHBACH, Werner: Physics of aquatic sys-
tems. http://www.iup.uni-heidelberg.de/institut/studium/lehre/AquaPhys/
docMVEnv3_12/AqSysSkript_Kap6.pdf

[IAEO | TAEO: PRIS Database. https://www.iaea.org/PRIS/WorldStatistics/
OperationalReactorsByType.aspx



Literaturverzeichnis 121

[Johnson u. a. 2017] JOHNSON, Christine ; BIEGALSKI, Steven R. ; ARTNAK, Edward J. ;
MoLL, Ethan ; HAAs, Derek A. ; LOWREY, Justin D. ; AALSETH, Craig E. ; SEIFERT,
Allen ; MACE, Emily K. ; WooDs, Vincent T. u.a.: Production and release rate of
37 Ar from the UT TRIGA Mark-II research reactor. In: Journal of environmental
radioactivity 167 (2017), S. 249-253

[KAERI | KAERI: Table of Nuclides. http://atom.kaeri.re.kr/nuchart/

[Kalinowski u.a. 2010] KALINOWSKI, Martin B. ; AXELSSON, Anders ; BEAN, Marc
; BLANCHARD, Xavier ; BOWYER, Theodore W. ; BRACHET, Guy ; HEBEL, Simon
; MCINTYRE, Justin . ; PETERS, Jana ; PISTNER, Christoph u.a.: Discrimination
of nuclear explosions against civilian sources based on atmospheric xenon isotopic
activity ratios. In: Pure and applied geophysics 167 (2010), Nr. 4-5, S. 517-539

[Kennan u. Pollack 1990] KENNAN, Richard P. ; POLLACK, Gerald L.: Pressure de-
pendence of the solubility of nitrogen, argon, krypton, and xenon in water. In: The
Journal of Chemical Physics 93 (1990), Nr. 4, S. 2724-2735

[Kirchner 2018] Private Kommunikation an Timo Schliischen

[Kraftwerk Union AG 1973] KRAFTWERK UNION AG: Sicherheitsbericht Kernkraft-
werk Grafenrheinfeld mit Druckwasserreaktor / Kraftwerk Union AG. 1973. — For-
schungsbericht

[Kraftwerk Union AG oD| KRAFTWERK UNION AG: Sicherheitsbericht Kernkraftwerk
Biblis C mit Druckwasserreaktor / Kraftwerk Union AG. 0.D.. - Forschungsbericht

[Krieger 2013] KRIEGER, Hanno: Strahlungsquellen fiir Technik und Medizin. Springer,
2013

[Lenntech | LENNTECH: Argon und Wasser. https://www.lenntech.de/pse/wasser/
argon/argon-und-wasser.htm

[Lewis 1987] LEwIs, BJ: Fission product release from nuclear fuel by recoil and knock-
out. In: Journal of Nuclear Materials 148 (1987), Nr. 1, S. 28-42

[Lewis u.a. 2017] LEw1s, Brent J. ; ONDER, E N. ; PRUDIL, Andrew A.: Fundamentals
of nuclear engineering. John Wiley & Sons, 2017

[Li u.a. 2015] L1, Wei ; YAN, Zhaotong ; XIANG, Yongchun ; WANG, Hongxia ; XIANG,
Qingpei ; ZE, Rende ; L1u, Qiang ; GONG, Jian: Latest Development on MARDS -
an Argon-37 Detection System. In: Science and Technology conference, 2015

[Loosli u.a. 1973] LoosLi, HH ; OESCHGER, H ; STUDER, R ; WAHLEN, M ; WIEST,
W: Atmospheric concentrations and mixing of Argon-37. In: Noble Gases (1973)

[Matuszek u.a. 1975 MATUSZEK, JM ; PAPERIELLO, CJ ; KUuNz, CO: Reactor con-

tributions to atmospheric noble gas radioactivity levels. In: Noble Gases (1975), S.
360-364



122 Literaturverzeichnis

[Michael u.a. 1984] MICHAEL, H ; WOLFLE, R ; QAIM, SM: Production of 37Ar.
In: The International journal of applied radiation and isotopes 35 (1984), Nr. 8, S.
813-815

[Olsen u. a. 2016] OLsEN, Khris B. ; KikkHAM, Randy R. ; Woobs, Vincent T. ; HAAS,
DH ; HavEs, James C. ; BOWYER, Ted W. ; MENDOZA, Donaldo P. ; LOWREY, Jus-
tin D. ; LUKINS, Craig D. ; SUAREZ, RD u.a.: Noble gas migration experiment to

support the detection of underground nuclear explosions. In: Journal of Radioanaly-
tical and Nuclear Chemistry 307 (2016), Nr. 3, S. 2603-2610

[Petry u.a. 2008] PETRY, Winfried ; ROHRMOSER, Anton ; BOULCOURT, P ; CHABRE,
A ; DuBois, S ; LEMOINE, P ; JAROUSSE, Ch ; FALGOUX, J ; BERGHE, Svd ; LEE-
NAERS, A: UMo full size plate irradiation experiment IRIS-TUM-a progress report.
In: 12th International Meeting on Research Reactor Fuel Management (RRFM), 2008

[Pilger u.a. 2017] PILGER, Christoph ; CERENNA, Lars ; BONNEMANN, Christian: Mo-
nitoring Compliance with the Comprehensive Nuclear-Test-Ban Treaty (CTBT). Bun-
desanstalt fiir Geowissenschaften und Rohstoffe (GBR), 2017

[Potter u. Clynne 1978] POTTER, RW ; CLYNNE, MA: The solubility of the noble gases
He. In: Ne, Ar, Kr, and Xe in water up to the critical point: Journal of Solution
(1978)

[Purtschert 2018] Private Kommunikation

[Purtschert u.a. 2017] PURTSCHERT, Roland ; KALINOWSKI, Martin ; BOURGOUIN, Pi-
erre ; WIESLANDER, Elisabeth ; BLANCHARD, Xavier ; RIEDMANN, Robin ; RAGHOO,
Lauren ; KUSMIERCZYK-MICHULEC, Jolanta ; GHEDDOU, Abdelhakim ; SCHLOSSER,
Clemens ; TOMITA, Yutaka: Ar-37, Be-7 and Xe-133 in the atmosphere. Presentation
at Sn'T, 2017

[Qaim u.a. 1977] QAIM, SM ; RUSHEED, A ; STOCKLIN, G ; WOLFLE, R: 37Ar for-
mation from calcium in fission reactors. In: The International Journal of Applied
Radiation and Isotopes 28 (1977), Nr. 6, S. 585-589

[Rearden u. Jessee 2016] REARDEN, BT ; JESSEE, MA: SCALE Code System / Oak
Ridge National Laboratory. 2016. — Forschungsbericht

|[Riedmann u. Purtschert 2011] RiIEDMANN, Robin A. ; PURTSCHERT, Roland: Natural
37Ar concentrations in soil air: Implications for monitoring underground nuclear
explosions. In: Environmental science € technology 45 (2011), Nr. 20, S. 8656-8664

|[Rim 1982] Rim, CS: Background and derivation of ANS-5.4 standard fission pro-
duct release model. In: US Nuclear Regulatory Commission Report, Washington DC
(1982)



Literaturverzeichnis 123

[Ripert u.a. 2008] RIPERT, M ; DUBOIS, S ; NOIROT, J ; BOULCOURT, P ; LEMOINE,
P ; BERGHE, S Van d. ; LEENAERS, A ; ROHRMOSER, A ; PETRY, W ; JAROUSSE,
C: Overview on High Density UMo fuel in-pile experiments in OSIRIS. In: 12th
International Meeting of Research Reactor Fuel Management (RRFM), 2008

[Rohrmoser 2010] ROHRMOSER, A: Core model of new German neutron source FRM
IT. In: Nuclear engineering and design 240 (2010), Nr. 6, S. 1417-1432

[Rohrmoser u. Petry 2009] ROHRMOSER, A ; PETRY, W: Fuel plate temperatures during
operation of FRM II. In: Transactions of the 13th International Topical Meeting on
Research Reactor Fuel Management (RRFM), Wien Bd. 22, 2009, S. 25

[Ross 2018] Private Kommunikation

[Saey u.a. 2007] SAEY, Paul R. ; BEAN, M ; BECKER, A ; COYNE, J ; D’AMOURS, R
; DE GEER, L-E ; HOGUE, R ; SToCkl, TJ ; UNGAR, RK ; WoTawa, G: A long
distance measurement of radioxenon in Yellowknife, Canada, in late October 2006.
In: Geophysical Research Letters 34 (2007), Nr. 20

[Schliischen 2018] SCHLUSCHEN, Timo: Simulationsrechnung zur Bildung von Ar-37 in
den Luftspalten und Betonschilden eines Druckwasserreaktors zur AbschAXQtzung der
Emissionsrate, Unisersitdt Hamburg, Bachelorarbeit, 2018

[Schnieders 2018 Framatome, Private Kommunikation an Prof. Dr. Gerald Kirchner
[Stacey 2018] STACEY, Weston M.: Nuclear reactor physics. John Wiley & Sons, 2018

[Stohl u.a. 2005] STOHL, Andreas ; FORSTER, C ; FRANK, A ; SEIBERT, P ; Wo-
TAWA, G: The Lagrangian particle dispersion model FLEXPART version 6.2. In:
Atmospheric Chemistry and Physics 5 (2005), Nr. 9, S. 2461-2474

[Van der Stricht u.a. 2010] STRICHT, S Van d. u.a.: Radiation Protection 164, ra-
dioactive effluents from nuclear power stations and nuclear fuel reprocessing sites in

the European Union, 2004-08. In: Furopean Commission, Brussels Google Scholar
(2010)

[TUM | TUM: Forschungs-Neutronenquelle Heinz Maier-Leibnitz (FRM II). www.
frm2.tum.de

[United Nations. Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation 2000] UNITED
NATIONS. SCIENTIFIC COMMITTEE ON THE EFFECTS OF ATOMIC RADIATION:

Sources and effects of tonizing radiation: sources. Bd. 1. United Nations Publications,
2000

[Wolff 2018] Private Kommunikation

[Ziegler u. Allelein 2013] ZIEGLER, Albert ; ALLELEIN, Hans-Josef: Reaktortechnik:
physikalisch-technische grundlagen. Springer-Verlag, 2013



