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	Zusammenfassung: 	This work is a contribution to the HPLWR2 (High Performance Light Water Reactor Phase 2), a research project having the goal to investigate the technical feasibility of the High Performance Light Water Reactor.The basic idea of the HPLWR is that of an LWR working at supercritical pressure, which would allow heating up the coolant to a temperature of about 500 °C without having phase transition and sending the coolant directly to the turbine.One issue aroused by this design, deserving to be addressed by research, is the behaviour of thermal neutrons in supercritical water.At thermal energies, the De Broglie wavelength associated with the neutron is comparable to the interatomic distances in crystals and molecules and the scattering is fully governed by the laws of quantum mechanics, according to which the geometry of the aggregates the nuclei are bound to and their intra- and intermolecular dynamics are of crucial importance.It can be shown that there is a certain mathematical relation between the Fourier-transform of the hydrogen atoms’ velocity autocorrelation function ( ) and their double-differential scattering cross section. This Fourier-transform, called “generalized frequency distribution”, can be derived from experimental measurements and, effectively, Bernnat et al. of the Institut für Kernenergetik und Energiesysteme of the University of Stuttgart derived the generalized frequency distribution for liquid water on the basis of experimental results of Page and Haywood.Unfortunately there exists no experimental facility nowadays to support a thorough work of this type on supercritical water and therefore the scattering kernel for thermal neutrons in supercritical water is unknown.In criticality calculations involving supercritical water one can turn to one of the thermal scattering kernels available nowadays for hydrogen bound to the H2O molecule: for liquid water, for vapour or considering the nuclei of hydrogen as unbound. The third, most naïve option is called the “free gas approximation”.It is the goal of this work to make an estimate of the criticality calculations’ inaccuracy due to the inadequate employed physical model and to determine which one of the available models can be the best replacement.The accuracy of criticality calculations referring to the HPLWR is a problem that had already been raised by Waata in 2006. In her Ph.D. thesis Waata reports having carried out MCNP runs referring to an HPLWR fuel element employing the free gas approximation. In her thesis Waata explicitly sifts through the factors that can affect her MCNP runs’ accuracy, but leaves the inappropriate thermal treatment completely out.In this work, the inaccuracy of the criticality calculations has been investigated carrying out sets of similar burn-up calculations differing from each other only in the applied thermal cross section sets.The widest discrepancies were detected between the results obtained applying the free gas model and those obtained applying the molecular models. This, in conjunction with the fact that the free gas model does not even keep in count the molecular structure of H2O suggest to discard it and to focus the investigation on the vapour and liquid models.Dr. J. Martí, from the Universitat Politècnica de Catalunya, Barcelona, Spain registered the generalized frequency distributions obtained from the molecular dynamics simulations of 216 molecules of H2O in 10 simulated supercritical states and published in an article (1999) the frequencies of the three characteristic distribution peaks for each simulated state, in numerical format.A confrontation with the corresponding peaks from Bernnat’s available frequency distributions for liquid water and vapour revealed the peaks of the latter to be closest to the supercritical water ones in nearly all cases. Hence the inference that thermal cross section sets for vapour are for the time being the best replacement for the missing thermal cross section sets for supercritical water.
Diese Arbeit stellt einen Beitrag zum HPLWR2 (High Performance Light Water Reactor Phase 2) dar, einem Forschungsprojekt mit dem Ziel, die technische Machbarkeit vom High Performance Light Water Reactor zu ermitteln.Der HPLWR wäre prinzipiell ein mit superkritischem Wasser betriebener LWR. Der superkritische Betriebsdruck würde ermöglichen, das Kühlmittel ohne Phasenübergang bis auf eine Temperatur von ungefähr 500 °C zu erwärmen und es danach direkt auf die Turbine zuzuleiten.Eine von diesem Design aufgeworfene Frage, deren Bewältigung Forschung benötigt, ist das Verhalten thermischer Neutronen in superkritischem Wasser.Im thermischen Bereich ist die mit dem Neutron assoziierte De Broglie-Wellenlänge mit den Atomabständen in Kristallgittern und Molekülen vergleichbar und die Streuung wird ausschließlich von den Gesetzen der Quantenmechanik beschrieben, nach denen die Geometrie der Strukturen an die die Atomkerne angebunden sind und ihre intra- und intermolekulare Dynamik von höchster Wichtigkeit sind.Man kann zeigen, dass eine gewisse mathematische Beziehung zwischen der Fourier-Transformierten der Autokorrelationsfunktion der Wasserstoffatomengeschwindigkeit ( ) und ihrem doppeltdifferenziellen Wirkungsquerschnitt besteht. Diese Fourier-Transformierte, die „generalisierte Frequenzverteilung“ bezeichnet wird, kann anhand von Versuchsmesswerten abgeleitet werden und, in der Tat, leiteten Bernnat et al. vom Institut für Kernenergetik und Energiesysteme der Universität Stuttgart die generalisierte Frequenzverteilung für flüssiges Wasser aus Versuchsergebnissen von Page und Haywood her.Es besteht heutzutage leider keine Einrichtung, die eine vollständige derartige Arbeit an superkritischem Wasser ermöglicht, deswegen bleibt der Streukern für thermische Neutronen in superkritischem Wasser unbekannt.Bei Kritikalitätsberechnungen mit superkritischem Wasser kann man auf einen der heutzutage für an das H2O-Molekül gebundenes Wasserstoffatom verfügbaren thermischen Streukerne ausweichen: Für flüssiges Wasser, für Dampf oder für ungebundene Wasserstoffatomkerne. Das dritte, naivste Modell wird „free gas approximation“ bezeichnet.Die Ziele dieser Arbeit sind es, die durch das ungeeignete eingesetzte physikalische Modell bedingte Ungenauigkeit der Kritikalitätsberechnungen abzuschätzen und zu bestimmen, welches der vorhandenen Modelle den besten Ersatz darstellt.Das Problem der Ungenauigkeit von auf den HPLWR beziehenden Kritikalitätsberechnungen wurde schon 2006 von Waata aufgeworfen. In ihrer Doktorarbeit gibt Waata an, MCNP-Ausführungen in Bezug auf ein HPLWR-Brennelement mit Einsatz der „free gas approximation“ durchgeführt zu haben. In ihrer Dissertation geht Waata die Faktoren durch, die zu der Ungenauigkeit ihrer MCNP-Ausführungen beitragen können, lässt aber die ungeeignete Behandlung der thermischen Neutronen völlig aus.In dieser Arbeit wurde die Ungenauigkeit der Kritikalitätsberechnungen durch die Ausführung von Sätzen ähnlicher Abbrandrechnungen ermittelt, die sich voneinander nur in den angewendeten thermischen Wirkungsquerschnittenbibliotheken unterscheiden.Die breitesten Diskrepanzen ergaben sich zwischen den durch den Einsatz des Freigasmodells erhaltenen Ergebnissen und denjenigen, die mit den molekularen Modellen erhalten wurden. Diese Feststellung, zusammen mit der Tatsache, dass das Freigasmodell die molekulare Struktur des H2O nicht beachtet, weisen darauf hin, das Freigasmodell auszusieben und den Forschungsbereich auf das Dampf- und das Flüssigkeitsmodell einzugrenzen.Dr. J. Martí, der Universitat Politècnica de Catalunya, Barcelona, Spanien führte Molekulardynamiksimulationen von 216 H2O-Molekülen in 10 superkritischen Zuständen durch, berechnete die jeweils daraus entstehende generalisierte Frequenzverteilung und veröffentlichte (1999) die Frequenzen ihrer drei charakteristischen Spitzen für jeden simulierten Zustand in numerischem Format.Ein Vergleich mit den entsprechenden Maxima aus Bernnats Frequenzverteilungen für flüssiges Wasser und Dampf zeigte, dass die Maxima der Frequenzverteilungen für Dampf denjenigen für superkritisches Wasser in fast allen Fällen nächstliegend sind. Daraus die Folgerung, dass thermische Wirkungsquerschnittenbibliotheken für Dampf im Augenblick den besten Ersatz für die fehlenden thermischen Wirkungsquerschnittenbibliotheken für superkritisches Wasser darstellen.
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